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Each chapte;n.oﬂ this t&u.&s weitten in French, is preceded by
an English summdny which states the main points deue&opad in Zthe chap.teft

In achr.twn, the -w.tmodue,tcon and the conc,&m.wn are wiitten in
+both £anguage,6
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Swiements of “the. czi choss sections fon N** Ne'" and Ax™ ions in
.ta!Lge,té 05 noble gases have been made with an absolute aceuracy ‘of 10 % in
- the em_JLgy )Lange between 50 kev-. and 200 kev.. THis good aceuracy was attainable
because of oun experimental facility which has a good geo;n;,vcy and high
fagéatutéon, and ,E.nlac{chLi‘.or.t a comgation for the tanget .th,tckne,.éé' was made.

These measwrements Ln the ihte)unedx‘.a,te enengy hégion a.fte,.u.aeﬁu!.
because oﬁ a Lack of suitable thaane,tnca.ﬂ models - to explain the expe}wgm ‘
this fcegwn was &Utgvj_y »LQH.O)LQ.C[ by experimentalists. As our ‘experimental !
" apparatus nestricted us to this region we performed the experiments fon |
the captune cross seetion whick are £a;nga because this is the enengy. negion of
the adiabatic maximum. _ .

To analyse owr data, WQW state model with lnonl-c}wé&f.ng:_
In the form given by Rapp ‘c’md Francis, it is only -.g.bﬁe 2o account’ fon
- the ene!zgy variation of the cross sections in aﬂ’._ tangets. when the states of
the product fond which have unswitable atomic structure are excluded. However
the magnitude of the cross sections from t!;e thc;_ony u smallen than the experiments,
J:he'd,ac'nepancy bej.ng wa)use 6;11 the heavien targets.
' A good 6u§ A8 obta,mad Aih The magnitude of the. theonetical’ o84 Aec,twm
by adequa,te&g sealing down Zhe mpu,t parametens by 5ac,tofu> which. depend on
the fzad,w,& quam":um numbe)a of the fransferred electron in ande;a Zo compensate fox
the inadequacy of the 14 efectron Oltbbta.e. o ’ .
With this mprwued mode,t we. have deduced some ,Ln,tefneéang quantities

of the cou,oswn pfr.ocué and pnedx.cied the pa)f.ame,tvus of compau,te cnoss sections.

-
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INTRODUCTION
0-0-0-0-0~0-

N .

Les'cola%iiphéfatomiques suscitent de Elgs en plus d'iﬁtﬁr?t.grace
aux progrés tecﬁndiogiques qui permettent 1l'é@tude de systémés compréxes dans
~des conditions variges. Les propriétés déduites ressortissent i quelques
branches~de la physique et de la chimie. Citons entre aufre : la détermination
des,paramétres éontrBlant le comportement global des gai'et des plasmas, |
-les mécanismes de formation et de diséOc;ation des'molécules, l'étﬁde de

la ‘structure €lectronique et, en fusion, 1' " &chauffement " par faisceaux

d'aﬁomes.‘ - ) .

. Au déb;t, la théorie guidéit l'expérimentatioﬁﬁﬁui ne se situait qu‘au
niveau des coliisions entre systémes simples, comme le bombardemefit d'atomes
d'hydrogéne par des'protons. Au fil des -années, le processus s'inversa sous
1'abondance des données expérimentales et 1'abseﬁce de théories plus générales.
Actuellement, l'utilisation d‘accélérateurs_é'ions lourds et d'ordinateur; de
grande capacité stimulent de trés actives recherches, tant expérimentales que
théoriques, dans lg domaine des collisions entre systémes complexes. Ainsi,
par eXg?ple; aux hautes &énergies 1'&tude de la formation et de la stabilité

des quasi-atomes ou mol&cules super-lourds produits s'avdre possible ( Reinhardt

et Greiner, 1977 ).

.~‘ Naﬁs discuterons des.collisions‘&ui, bien que n'ayant paslla'portée
fondamentale de celles présentées par Reinhardt et Greiner, sont pdurvues
d'intérét car de nombreux points restent d €claircir entre la théorie €t
l'expérimeﬁtationL'Ces collisions seront de type féarrangement, c'est-d-dire

que les €léments avant et’ aprés la collision ne sont pas identiques. Parmi

ces collisions de réarrangement inélastiques, nous avons choisi d'&tudier



le mécanisme de capture d'électrons, cas oti 1'ion incident change de charge

-

‘electrlque. Pour ces collisions la procedure experlmentale est rel Qizspsnt

aisée. et déjd bien des résultats ont EtE obtenus aux basses Energies.

; Dans notre zone énergétique - quelques dizaines & quelques centaines

de kiloélectronvolts - peu de résultats ont &té& publi&s bien qu'il soit simple
K] -

d'obtenir les faisceaux et les gaz pour la cible,.et que cette zone corresponde

: . : -
en général au maximum adiabatique qui laisse présager des sections efficaces
: v

totales de valeurs importantes. Cette gamme des €nergies fut fix&e par les
facilit8s expérimentales dont le¢ but premier €tait de mesurer des sections
efficaces différentielles nécessitant une bonne g€ométrie et des El€ments
d'analyse i résolution &levée. Ces élément5°56nt'un aimant sélecteur de 90° et
un analyseur &lectrostatique d focalisation simple de}?ﬂ? placés respectivement
avant et aprés la cible. Ceci nous a permié de faire dés mesures d'une précision

relative d'environ 10 %. -

P
- -

Deux cas sont A considérer pour ce type de collisions. Le premie

est la perte d'électrons Rpur.l!ion,incident. D'une maniére schématique, nous

le représentons comme suit
-

A+m + B -+

dont 1la réaction est :

AT + - B +



A ce cas correspond le modéle des deux Stats quanthues développe par. Landau,
Zener et Stuckelberg (1932) et sous un .autre formalisme par Gurnee et Magee

(1957), Rapp et Francis (1962) Ici l'état flnal des élegtrons actlfg est
parfaitement défini : c'est un &tat 1ié&. La théorie de‘LZS supiose que
la transi;ibn électrbnique se produit pour un rayon d'interaction tel que!

1'état initial et 1'8tat final sont presque .dégénérés tandis que celle de GM-RF

considére la transition entre deux gtats dont la dégénérescence n'est plus

necessalire. . R
. Les mesures décrites dans cette thése se rapportent 3 ce deuxiémd.cas :
détermination de la section efficace totale de capture de l'azote, du néon et de

,

l'argoﬁ pour différentes cibles de gaz rares. Cette section efficace s'appelle
99y oli le premier et le deuxiéme indice lreprésentent respectivement i;s états
d'ionisation initial et final de 1'ion A.

Dans la premié€re partie nous parlerons d'expéripentation. Dans le
chapitre 1 nous donnerons un apergu de l'appareillage et les caractéristiques
. principales de chaque &lément: Ensulte l'appare11 sera con51dere comme ume
unité pour en connaitre les performances Dans le chapltre 2 nous exposerons
les techniques de mesure ainsi que 1'analyse math&matique & partir de laquelle
les donnges expérimentales sont traitées par ordinateur. Dans le chapitre 3
nous, présenterons les résultats expérimentaux sous forme de tableaux et
de courbes. Ceci pegrmet une vue d'ensemble explicite et a%de & 1'analyse.

’ La deuxiéme partie sera consacrée i l'aspect théorique des collisions.

Nous poserons les bases fondamentales du formalisme de la théorie générale

et nous les exprimerons sous forme mathématique dans le chapitre 4 . Un cas

particulier de cette théorie générale sera analysé au chapitre 5. C'est

le modéle dit des deux &tats quantiques de RF présenté sous une forme facile




i programmer pay Lee et Hasted (1965). Finalement dans le chepitre & ce modéle
sera modifié dfune manidre plus ou moins empirique pour ténirrcbmpte

des approximations faites au cghré de son développement. - |

. . N
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- Atomic coflisions are 06 contmmng wieneat becau.&e. oﬁ Zhe pfmgne,éa £n
fechnigues which make possible studies of o_omp.?.ex sysiems in uafu.ows cond.otwm
The nuw&twg data be,ﬂong to aeue)uu‘. Branchies of physics and cﬁe_nu.wny Among
them can be quoted : the determination of parameters which cGontrol the bulk
behav.iour 05 gases and plasmas, the mechamm wileh nule the formation and
duéaoéwtion aﬁ moLecules, the study of the efectronic structure and,.i',‘n fusion,
.th " mjec,twn heating " with atom beams . ,

Eanty theonies e.ucou}mged experiments. which wese at the Level of
apLLisions between simple systems, e.g. electron sinipping of hydrogen atoms
b;; pnotoha. A,su-,t_he gietd has evolved, the situation has reversed itself and we
now §ind that there are plenty of eipe}uimeﬂtaﬁ data and a Lack of more general
theonies. At present heavy ,.r‘.on accelenatons and fLange compufens are being used
‘60& experimental as well as /th;zone,tica,ﬁ numcﬁu in the 64‘.2,8d 0§ heavy Lon
coblisions. Thus, for instance, at high energies there is gheat WMU—‘i Zo study
both .theome,twa,&ﬂy and experimentally the fonmation and stability of the supen
heauy quasi-atoms or molecules formed during collisions { Reinhardt & Greiner,
1977 }.

We will discuss co;’,wiom‘ which, though they have not _xhe fundamental
significance of those presented by Reinhardt & Greinex, .;/LQ neveitheless of
interest because numerous details remain fo be clarified befween experiment
and theony. These collisions are of newwrangement i.e. the parent @/da.ugh,tm
constituents ane noi identical. Among these collisions we have choseq to siudy
the electron thansfer process where the charge of the incident ion chang;exs.
Experiments are helatively simple and considerable experimental da,ta. exist cut

Row energies. Our energy J:.egi.dn conresponds genenally to that for the predicted
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-:_adx.aba.tbc ma:u.mwrf and the)zeﬁo!f.e. .to &uge Cro84 Aec,twm, but in Apu‘.e. of this
and ‘of the neady availefickity of Eo.tﬁ. Beahs and targets few data exist.
 The. enexgy hange —.aame Zens to fiundreds oﬁ Faev - was {ixed by the apparatus

finst designed 2o mafusufte. differential cross-sections. The well de.ﬁ,t‘,n_ed-
geometry as well cus_tﬁe good naowon of the doubfe focussing 90° magnet
and of the 75 cm radius single focussing w2 x,eemas.ta,téc analysen e.nabi-led us
to make measwrements with an absofute accuracy of about 10 8.

Two cases have to be. con&—cde)Le.d fon this type of collisions. The finst

. case is the Amppmg of ax,te)uwl electrons grom t&e inoident fon. The neaatwn

i8 ¢

AT+ B + AT L B+ pel.
The Fimsov's model (1959) finst described this réaction. Tt was extended by
Schinid & Gareia (1977) and is based on the idea of an ensemble of statistical
final stnipped electron states which belong to the continuum. This model
assumes the heating up of the outside efectronic shells as they overtap in
the counse of the coflision. Tt connesponds to the change of part of the hinetic
energy into efectron exc,utai;wn enengy.

The second case is that with capfure 05 efectnons by :Cha incident Zon
who&e reaction 48 :

oM

+ B + AHm_n] + B,

Fon this case the fwo state moded developed by Landau, Zener & Stuckelbeng (1932)
and under another fonmalism by Guinee & Magee (1957), Rapp § Francis (1962} is
adequate Here the final state of the captured efectrons is well deﬁmed [
a bound state. The LIS theony assumes that the t):anéman takes place at

an interaction nadius where the initial and final siates are near egenenacy
whilst the GM-RF theory ‘considens the thansition between two states\but does not

requine the nean degeneracy approximation. -~
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| The mesAunements du:ceu.hed dn M theada heﬁong 2o this second case :
the detenmination 06 the. totcnt I &w&t,on& 06 capﬁm. fonr. m.tfwgen, neon
and argon in different noble’ gas wgm The captune cross éee,twn is called
ggy. The §inst and second mcu.ces smnd uespzc,twdg for the initial and ginatl
Lonization sta,tes of the fon. A |
In tﬁe finst pa/:t we discuss the e.xpmmen,ta.ﬁ tec&m.que Tn chapten 1
the general view of the 5e,ttmg up of the appam,tua &5 géven and the main
6emu of each device foflow. In chapter 7 the techniqnes to identify the beam
and Lo make the maw.swr.emen,ta zhemsduu are provided fogether with the mathematical
analysis of the ph.oceduﬁ.e from which the bulk of the data is compwted
In chapter 3 the {inal expe)umanta}’. results are displayed in both tables and -
graphs. This p&oui.dg.s a clear understanding and helps to extract information.
| The second pant will be devoted o the theonetical aspect of the collisiom
We Lay the main {oundaﬁom of the formalism of Zhe genenal theony and express
them with mathematical tools in chapter 4. A pa}t,técum case o{th&s general
theony is desonibed in chapten 5. This 4s the two state modef devefoped .by RF
-pu,t in ;a fonm which was possible to proghamme by Lee § Hasted (1965). Fft:?auy,

T An ch.aﬁteﬂ 6 the modef is modified in an empirical "way in orden to fake account
. of some of the approximations which were made in ifs fonmubation.



'CHAPITRE 1
0~0-0-0-0~

FACILITES EXPERIMENTALES

The experimental apparatius i compoaad of an {on source folLlowed by
an acce,ﬁma,toa The beam iLs directed veatically and hornizontally by the §inst
Atee)r.m magne,t The quadfnupoze. doubfet maintains a good Ahape 2o the be.am up
20 the analysing magnet. This 90° magnet whose nadius &8 66 em with doubﬂe

focussing gives a beam whose energy resolution is betten than .4 %. Its image
pldne 48 also the firnst sLit of the entrance coWa,tafL of the gas chambenr.
This §inszt sBit is in the median plane of a second steeren whose aim is Zo
orientate the beam in onder that it passes through zhe §econd s8it of

£the collimaton and thus comrects its midqﬂignment. Theh comes the collision
"chamber which contains the gas which is the target. The pressuwre is maintained
constant such that the incident ion undergoes no more than one collision to
satisqy the thin tanget cond&t&an. The outgo&ng collimaton gives access fo
the single focussing electrostatic anaﬂyéeza whose nesolution is ad.ec,ted such
'Jtha/t At is poaubﬂe to measune directly the total choss sections. The dimensions
of the object and dmage sLits defermine this !Leaoﬂu,uon. The Lorw with

the connreet aﬂeaﬂuaaﬂ charge and énengy go ,mta Zthe detectorn which is

a channeltron whose pulses are counted individually by an amplifien and
seales system. The uawwn‘éyé-tem gives a beam Line pressure of about 3 x 1077

Torn which is quite sufficient to neglect charge recombination befone the target.



L'eﬂsembie expérimental, présenté d'une maniére exhaustivé pﬁr.Hird
et Suk (1976) et Suk (1977), n'a subi depﬁis lors ,que deux ﬁodificétidns; - v
La premjére est la réduction de 1a ligne entre la éhamﬁre:des'collisiong-et :
1'aimant sélecteur afin de dimiﬁuer_l'échaﬁgé’de charges avant la cible.
La éeﬁxiéme est la diminu;ibn de 1a longueur de la chambre des collisions
permettant ainsi une meilleure ﬁlaée de pression du gaz tout.en fespect%nf‘
la condition de cible mince.

[ - '

1.1 VUE GENERALE DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL

— Tt MR S — — — e — — — — — — —

Ay

Cet'éﬁsemble (figure i.l) se compose d'une source ibnique de type RF

suivie d'un accé€lérateur, puis d'une ligne au centre de'laqpelle se trouve

le faiscéau‘queAdirige'verficalement et horizontalement -le premier.guide‘lﬁ

et 6& régne un fi&e.de 1'ordre de 3 x.10_7‘Torr. La lentille quadrupolaire 2
~assure la focalisation du faisceau jusqu'd 1l'aimant sélecteur. Cet aimant

de 900 ef de 66 cm de rayon & focalisatioﬂ doyble garantit un faisceau de
_particules dont 1'@nergie est résolué i mieux de .4 %. Son plan image n'est
autre que la pfemiére fente du cbilimatgur d'entrée de la chambre des colliﬁions.
Cette fente se tréuve dans le plan médi;n d'ﬁn second guide magnétique 3_dont
le but est d'orienter le faisceau pour qu'il passe au travers de la deuxiéme
fente du coliimatéug et ainsi corriger son non-alignement. Puis vient

la chambre des collisions contenant le .gaz qui constitue la cible. La pression
1esf maintenue.i un niveau constant tel que l'ion incident interagit en moyenne

une fois pour satisfaire & la condition.de cible mince. Le collimateur

de sortie donne accds 4 l'analyseur €lectrostatique de a2 & focalisatiom
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1.1 ' SCHEMA SYNOPTIQUE DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL

1, 3- guides magnétiques

2 lentille quadrupolaire
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sxmple dont la resolutlon excellente est’ diminuge 1ntent10nne11ement de sorte
qu il est possible de faire dlrectement la mesure de la sectlon efficace totale

de r€arrangement. Les dimensions des fentes obJet et image de l'analyseur

)

flxent cette resolutlon. Les ions répondant aux exigences de charge et d.!'énergie

attelgnent le detecteur constitué d'un channeltron-doqf les impulsions sont

comptges. L'équipgment &lectronique en assure le traitement'et 1taffichage.

5 : - ’ v

‘L’,f” 1.2 COMPOSANTS DU DISPdSITIF EXPERIMENTAL

Cet accélérateur est le modéle 150-1H de la compagnié Texas NuclearL
Corporation of Austin* dont le but. premier &tait la producﬁién de neutrons.
Son utilisation pour la production d'ions d'éléments gazeux courants - "
ne nécessita que le remplacement de la vanne au palladium - permeable a.
1'hydrogéne et au deutérium lorsqu'elle est chauffée - par une vanne'thermo—'

mécanique modéle 341 de chez Ortec. Les organes essentiels sont une alimentation

haute tension, une source ionique et un pupitre de contrdle.
. L'alimentation conventionnelle est i tubes électroniquqﬁ dont

la tension de sortie peut varief continfiment de 0 3 150 k110volts. Elle est T
. it

connectée 4 1'aide d'une série de re51stances aux electrodes d'acceleratlon

d 1'exception des deux premiéres de sorte que le faisceau voit un gradient de

potentiel uniforme.

~a

!
' B

% . ' ' * {
Texas Nuclear Corporation Model 150-1H Neptr&q Generator, Operation Manual.
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Dans. 1'accélérateur les ions sont formés, puis extraits de la chambre
d'ionisation par un champ Electrostatique, accélérés puis dirigés paralldlement
‘par un champ &lectromagnétique pour~forﬂ%r le faisceau. L'organe qui produit

ces ions est la source ionique. L'ionisation des atomes de gaz se fait par

colliéions avec des &lectrons. Pour assurer une ionisation continue - la pression
étant fajble - une E€nergie sous forme.d'une radio-fréquence est utilisée pour
exciter les ions et‘entfefenir l'arc en accroissaﬁt'}e libre parcours moyen.
Pour transférer cette énergie, un couplage»inducfif avec la chambre est créé
au ‘moyen de quelques spires autour du tube dé;pyrex constituant cette chambre.
Pour limiter a puissance nécessaire, un solénoide, par son champ magnétique
axiai% imprime un mouvement de spirale et ainsi accroft considérablement

la production dés‘ioné. A cause de 1'utilisation d'une puissance RF, cette
soﬁrce est appelée source radio-fréquence. C'est ce type que nous ﬁtilisoﬁs
manufacturé par-Rédiation Counter Laboratories. | .

| Quant au pupitré de contrile, il_pefmet d'effectuer tous les ajustements

possibles & 1'aide de commandes €lectriques. Ainsi la tension d'anode, celle
de la lentille de fo;alisation;'le courant dans le solénolde, le débit du gaz
et 1a tension d'accélération peuvent €tre réglés en fonction des bésoins pouf
“s'assurer les ﬁeilleures conditions de fonctionnement.

En tant que premier &l&ment de la ligne, l'gcéélérateur par ses

)

performances détermine la qualité du faisceau et par suite celle des mesutes

b
expérimentales. La constance de 1'&nergie et la stabilité de 1l'intensité

du faisceau sont primordiales. Elles ont &té& sensiblement améliorées par
l1'adjonction d'un stabilisateur de tension 110 V. N&anmoins la faible
intensité du faisceau au-dessous de 25 kV ne nous permettait pas de faire

_des mesures satisfaisantes. De ceci vient la limite inférieure de la gamme
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des €nergies des mesures. ' e

.

' 1.2.2 Eléments 3 effet magnétique

R T T - e o
.

LS

: Pour ‘orienter et maintenx

le faisceau dans la direcqién choisie,
deux guides magnétiques sont employ&s. Un guide est formé de quatre solénoides

g noyau plat de fer doux. Les noyaux sont viss@s entre-eux de telle sorte

- qu'ils entourent la ligne sur une longueur de 12.5 cm. Les deux champs

magnétiques horizontal et vertica1 créés impriment respectivement une déflexion
verticale et horizontale aux ions du faisceau. |

Pour assurer une bonne focalisation du faisceau 1ég§remeni divergent
produit par 1'accélérateur un qpadrupole* est intercalé entre 1l'accélérateur
et 1'aimant s€lectedr. Ce quadrupole est constitué d'uﬁ doublet de ldngueur
effectiye 23.1 cm, d'espace intermédiaire 8.9 cm; l'ouverture est de 5108 cm.
I1 focalige le faisceau dans les ﬁlans horizontal et vertical. Dans le plan
horizontal, 1l'image se trouve dans le plan de 1a‘fente objet de 1'aimant tandis
que dans le plan vertical 1'image est prés &u centre de 1l'aimant ce qui
correspond & la‘transmissioh maximale. Ainsi il est possible d}obtenir un fin
pinceau d'ions. |

Le faisceau est analysé par 1'aimant sélecteur de 90°. Cet aimant

focalise tant dans le plan radial que vertical du fait de 1'inclinaison

) ¢
des. faces d'entrfe et de sortie par rapport 4 1'axe de la ligne. L'objet et

1'image sont situés i une distance €gale 3 deux fois le rayon de 1'aimant

.

du centre des faces extr@mes de 1'aimant. Construit par High-Vblfage

* % - .
Engineering cet aimant est pourvu d'un filtre de Purcell qui a pour fonction

* High Voltage Engineering Quadrupole Doublef; Two Inch Aperture / ED-1086 M.
** 1 " " Analysing Magnets, 90 FARN 5M 10/68,

%]




l'homogénéisation du cﬁ;ﬁp magnétique entre lés piéces'poléires. De plus,
pour diminuer les effets de saturatlon ‘aux extrémités des pbles, ceux- ci,
;;nt arrondis &pousant la forme preconlsee par Rogouski. Analysant les dlfférents
ions en provenance de 1'acc&lérateur, il n'est autre qu'un spectrographé.

1.2.3 Chambre des collisions et fentes

La chambre des collisions est formée d'un accofdéon Cyliﬁdrique
terminé par deux flasques. Ceci permet de faire tourner les deux colllmateurs
1'un par rapport & 1'autre dan;.le plan horizontal. Ainsi 1'alignement peut-\\\
gtre fait avec prec151on._Les deux collimateurs sont constituds de tubes
de laiton aux extrémités desquels sont fixés des supports en céramique usinable
portant deux demi-disques métalliques formant une fenté. La mesure du courant
sur chaque portion de la fente est ainsi possible. De gros trous le long
- des tubes permettent d'obtenir une pression beaucoup .plus faible que celle
de la chambre entre leévdeux fentes du collimateur..

r

Les fentes du collimateur d'entrde sont verticales de dimensions

4

.22 x.2.§ mm et espacées de 228 mm ce qui définit la direction incidente
d 3.3 minutes d'arc dans le plan horizontal. La deuxiéme fente agit comme
fente d'entrée de 1la chambre des collisions qui est pompée par différence.
La‘fentg du collimateur de sortie est horizontale et sur celle-ci ume partie
du faisceau qui traverse la ch@ﬁbre est recueillie-iCe courant sert~d
- la normalisation du taux de comptage du détecteur ( section 1.2.5 ).

La pression de la chambre est maintenue constante par 1'emploi
d'une-vanne fhermo-mécanique. Nous utilisons la plage de pression allant de

-4 -~ "3

10 © & 1077 Torr. La pression est mesurde i 1'aide d'un manométre 3 capacité,

e



Baratron de type 170 dé chez MKS Instfuménts, congu pour la mesure de bassés

' pressions avéc une‘précision et une facilité qui n'taient possibles aupafavant
qu'd des pressions plus élevées. Ce manométre est connect& & la chambre par

un tube de 6.3 mm de diamétre_et de faible longueur loin de toute zone
d'écou{gment. De pluS s0n isolatioﬁ thermique est assurée par une couverture

H

en polystyréne,

1.2.4 Analyseur &lectrostatique

La combinaison judicieuse d'une analyse magnétique suivie d'une analyse
.électrostatique permet de bien déterminer les ions qﬁi atteignent le détecteuri
Considérant son effet sur le mouvement des ions, le champ électrostatique réd£31
en r ressemble 4 un champ magnéfiqﬁe. Hughes et ﬁojansky (1929) ont démontrd
que ‘ce champ donne une bbnne focalisation et une bonne résolution pour un angle
de 127° 17'; cet angle joue le méme r8le pour ce type de champ que la déviation
angulaire de 130o pour un. champ magn&tique. Pratiquement, le probléme de
la détermination de la position poﬁrlla meilieure fbcalisafion ét le meilleur
degré de résoluéion eﬂtre les différentes vitesses se fait paf intégration
numérique des €quations de l'orbite, .

Notre analyseur entidrement congu et réalisé au département; ﬁroduit
un’ champ cylindrique bien d&fini dans la région entre les €lectrodes et dont .
le rayon central est T,= 25.4 cm;.l‘éﬁpace entre les €lectrodes est §r= 1.25cm.
Ainsi la tension 4 y appliquer est-elle un dizi&me de la tension d'accélération
des ions ( éharge électrique q = 1 }. Cette Valeﬁr de 1z tension U ést simplement

obtenue en €galant la force €lectrique et la force centrifuge pour la distance

r .
0
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U=2E *Tog( v, fr,)/ q | : (1.1)
1 et T, sont
respectivement les rayons des &lectrodes externe et interne. Dans notre cas,

ol E est 1'énergie de l'ion incident de charge €lectrique q et r
la différence36r1= r -7, gét.P;tite-deyant r,, donc nous Pouvgns exprimer
la différence de pofentiel'squs lé forme :
‘U(volts) = E(eV) / 10 q B (1.2
- Cette haute tensidn produite.paf déux alimentations de 10 kV, donne la limite
supérieure de la'gamhe des &nergies de nos mesures.
L'angle de déflexion entre le point objet et image a moins de
2 .du fait qué les ions ont i pareéurir envirpn 2.5 cm de 'la disfance totale
entre objet et image‘en dehors du champ électrostgtiqué. Dans le plan de
diffusion qui est perpendiculaire au plaﬂ radial - plan de déflexion -

) ( figure 1.2 ) aucun effet de focalisation n'existe si ce n'est une trés

Plan de

déflexion

Fig. 1.2
DESCRIPTION DES PLANS

i
Plan de |diffusion

' 4

18gére perturbation due aux effets de bord du champ électrpsﬁatique. Pour

limiter au mieux ces effets un écrap court-circuite les lignes de champ &
' Fd

chaque extrémité des &lectrodes.




1.2.5 Détecteur et &lectronique

- Le détecteur de particuies est un channeltron, petit tube de verre
: recourb§ dont 1'intérieur est recouvert d'un matériau & haute résistance et
| fort'pouvoir émissif secondaire. Lorsqu'une différence de potentiellést
appliquée entre les deux extr&mit&s du tube, le. channeltron peut &ire comparé
& une succession de dynodes d'un photo-multiplicateur conventionnel.’ Ce fype

de multiplicateur sans fen8tre est particulisrement apte & compter les ions

venant frapper sa surface intérieure/ ( figure 1.3). Celui que nous utilisons

channel?ron Amperex
 B312BL

ions e

vers
le préamplificateur

-
v

Fig. 1.3 CHANNELTRON COMME COMPTEUR

b A

a un cbne d'entrée permettant une meilleure collectién des ions sortant de

la fente image de l'analyseur électrostatique. Son é%in électronique glevé et
1'étroitesse de la distribution des amplitudes des iﬁpulsions de courant
recueillies i la sortie donnent la possibilité de le connecter apreés intégration
i un préamplificateur i collecteur commmn. Ce type de préamplificateur posséde
une forte impédance d'entrée et une faible imp&dance de sortie. Le signal
obtenu est amplifi&, transmis 4 un analyseur monocanal puis 4 un compteur .

commandé par 1'information en provenance de la fente du collimateur de sortie

de la chambre des collisions ( fifure 1.4 ). Cette information a subi




collecteur o . .
commun ClI 1417 )

=
E Andlyseur Compteur
) monocanal : CI 1491
g Ortec 420 °
¥ =
[$]

Pico-ampérem. Intégrateur Compteur £ %
89— Keithley [#— | 58
9] . 3.0
H 410 A BNI 1000 ’ CI 1492 .%ﬂg

Fig. 1.4 SCHEMA SYNOPTIQUE POUR LE COMPTAGE NORMALISE

le t?aitemenf suivant : le courant produit par 1'impact des ions est amplifi@
par un pico—ampéremétre, intégré et trangmis g un compteuf i affichage
prédéterminé. Quand la valeur est atteinte, une impulsion de blocage arr&te
le coﬁbtage Qes iﬁpqlsions en provenance du'détécteur. Ainsi nous opérons

une normalisatig; du nombre d'impulsions comptées en fonction du nombre de

particules ayant atteint la fente arriére de la chambre.

Le systé&me de pompage est constitué de quatre pompes & diffusion
connectées i une pompe rotative. Ces quatre pompes de 7 cm de diam8tre sont
liges 4 la ligne par les adapteurs Dependex et 1'huile de diffusion est de chez

Santovac. La premiére pompe est pr&s de l'accélérateur, la deuxiéme et
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la tr0151eme'aux extrémités de l‘almant sélecteur et la quatriéme sous

le caisson.de 1'analyseur électrostathue. La premi&re vient du NRC tandls
que les trois autres sont de chez Heraeus. Les pressions au_nlveau de

la pfemiéié et de la troisidme pompe sont mesures d 1'aide de jauges &

vide & cathode_froide tandis‘que celles au niveau de la deuxiéme et de

la quatriéme pompe sont gvaluées 4 1'aide de‘jauges i ionisation. Refroidies
i 1'eau et en plus & 1'azote liquide pour deux d'entre-elles (1, 3 ),

ces pompes maintiennent un bon vide dans 1'ensemble du dispositif : 3 x 10'7.
Torr. Du fait de la faible longueur de la ligne aprés 1'aimant sélecteur,
cette pression est suffisamment basse pour assurer un.taux de recombinaison

négligeable et donc de faire abstraction des ions parasites.

1.3 CARACTERISTIQUES DU SYSTEME

—_— - — — — — — s W — e — —

Avant le début des différentes séries de mesures, l'appareil considéré
dans son ensemble a.été testd afin d'en connaitre les performances. .

Le détecteur et 1'électronique ont &t& l'objet d'investigations
( Hird, Suk et Guilbaud, 1976). Elles ont montré que le gain en courant
du channeltron varie considérablement avec le point d'impact des ions &
1'intérieur du tube. Ainsi la grande variation de la hauteur des impulsiqné
requiert 1'utilisation d'un appareillage électronique ayant un niveau
de discrimination aussi bas que poséible. Par contre, 1'efficacité de détection
est 1ndependante du' p01nt d'impact, ce qui suggéreét qu'au moins un &lectron
émis par ‘le premler impact de 1'1on avec la surface est multiplié pour flnaiement
donner une 1mpu151on détectable. Le " temps mort " de 1'equ1pement €lectronique

de comptage ne nous:permettait pas de dépasser 6 .x 103 impulsions & la seconde.
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sinon une certaine fraction de 1'information reéue est ignorée.

Pour pouvoir déterminer facilement et précisément la'ygleﬁr & placer
sur _le cadran indiquant le courant d'aimantation pour un ion & une &nergie™
donnée, la courbe caract@ristique de l'aimant s&lecteur fut tracge. Cette courbe
est une droite éar le poiﬂt de fonqtionnement est tel que le fer des pbles
est loin d'8tre saturé. De plus l'hystér&sis s'est avérfe négligeable si nous
prenions soin:de'toujours tourner-le cadran.dans le méme sens pour l'affichage
d'une vgleur. Pour une géométrie donnée, la rigidité magnétique est Egale 3 :

( masse * énergie / charge &lectrique au carré )i.
Ceci signifie que tous les ions ayant la méme rigidité passeront au travers

de la fente imége de 1'aimant pour la méme valeur de 1l'induction magnétique

qui est p;0portionne11e au courant d'aimantation. Cette droite fut oﬁtenue a
pértir de mesures faites avec des ions de chafge €lectrique unité, qui peuvent
étré broduits en faisceaux de forte intengité€ et & partir de la connaissance

de la valeur approximative de l'induction magnétique. Par la suifte, il s'est
avéré que tous les points expérimentaux pour des ions donnés s'alignaient sur
cette droite. La figure 1.5 donne un exemple d'une telle série de points:
expérimentaux qui sont majoritairement ceux de 1'ion Nt pour différentes
énergies, L'abscisse du repére représente upe quantité proportionnelle au carté
du courant d'aimantation I ( valeur lue sur le cadran de l'alimentation de
1'aimant ).‘L'ordonnée est le produit de la tension Vesa appliquée aux
€lectrodes de l'analyseur €lectrostatique par la masse atomique M de i'ion

que divise le carré du degré d'ionisation i de 1'ion :

2 B .2
al "+ b=M uma.)* Vesa(kV) /i

avec la pente a = 5 et 1l'ordonnée 3 l'origine b

n
N
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=
o

@
" (kV) / i%(degré d'ionisation)
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-
o
—
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&
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=
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"
o¢ (courant d'aimantation)”

~ v

Fig. 1.5 DROITE CARACTERISTIQUE DE L’AIMANT

@ Ensuite des essais pour connaftre la résolution du systdme furent entrepris.,
Des mesures avec un faisceau d'argon Ar’ de 127 keV et un jeu de fentes plus
. petites que celles en place pour les mesures de 991 donnérent une résolution
de 8 x 10-4. Avec des fentes légérement plus ﬁetites, une résolution de 1074
aurait pu &tre obtenue. hette valeur est adéquate pour faire la mesure de
sections efficaces différentielles ( 8E = 10 eV 3 E = 100 keV ). Pour la
‘mesure de g,y la résolution fut diminu€e intentionnellement pour matérialiser
1'intégration sur E de la section efficace différentielle’:

d%c / da de .

¥
ol N est 1'angle solide et g_esf‘I*ﬁqifgie.
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: CHAPITRE 2
0~0-0-0-0- -

TECHNIQUES EXPERIMENTALES ET TRAITEMENT MATHEMATIQ&E
: , . | ) |
After oblaining a beam current through the whole Ayéte:;l, which involved
_‘”-('.Maﬁu,ﬂ adjustement of the many variables in the system, preliminarny tests wme'_
made 2o identify thé beam by uafny-t‘:ng the 90° magnet‘ cunrent which acts as
o mass spectrometen. Then the collimatons were aligned by drawing the angufar
profile determined by mechanical rotation of the electrostatic analysen., _
ftnally the evaluation ‘06 The deflection votages to be applied on the eﬁecﬂwde;s
of the e,éac,vwétauc analyser were obtained by ﬁEowng the vobtage profiles
and taking the values at the center of these fat-topped distributions.
The procedure to obtain a cross section a,t one enengy was as 60!;&0&&15

Firnst we;ae measuied successively the doubly chmged and singly changed Lons in’
the channeltron fon the same beam .cha/age thfwugh the target. At P_mt fen
measurements of this ratio were made unden steady conditions. If §luctuations
ocewred the ratio was nejected. This series of m@memumta was népea,ted fon
several d,qgﬁe}nen,t gas pressures in the range 1074 2o 10'3 Tonr, stanting

and ending with a £ow pressune Lo detect any significant change in

r.he background muaw‘ne Secondly, the tanget thickness conreotions were made
at each pressure fon mubtiple collisions. A ghaph of the counting fuLtw against
pressure was drawn Zo check Lineanity of the method. A weighted Least squares
§it to the pressure dependence of the ratio was performed using the individual
fluctuations among the ten on ;om_ counting-nate. ratios at each pressure and
akso the statistical ffuctuations when the numbex 0f counts is small, The sLope
0f Zhis graph is used to compute the ULO;M Seetion, ~



. ————— . .

2.1 TECHNIQUES EXPERIMENTALES

. - . . * . . » . LI} . - . H
e T Ty T L, = -, I
Ayant'obtenu-un Courant sur-la fente de sortie de ia chambre
des collisions - que nous appellerons désormais la fente C pour des commodités
d'expression<- il est important "de s'assu?er que ces ions sont .ceux du faisceau

désir€. Pour ce faire nous utilisons le moritage de la figure 2.1. Le courant

B - . e

pico-ampérem, fente C

——— . , ’ .
aimant selecteur

KEITHLEY 410A

. . filtre
integrateur
RC |
"B N I 1000 _ . I :
. | Fig. 2.1 "
I ' y ' SCHEMA SYNOPTIQUE DU MONTAGE.
enregistreur ~ POUR LA DETERMINATION DES IONS
Y | HEWLETT-PACKARD L : '
— 7035 B . >
T X - ) ¢

de la fente C est transmis au pico-amperemétre et amplifié. Aprés intégration
cé courant commande 1'entre verticale Y de 1'enregiStreur. La tension aux
bornes du bobinage de 1'aimant sélecteur est envoyée d 1''entrée horizontale X

de 1l'enregistreur au travers d'un filtre passe-bas RC. La variation du courant

d'aimantation modifie le champ magnétique de 1'aimant et tour-3 tour

w—
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les différents ions défilent sur la fente C. Ceci n'est autre qu'une:

.specfrographie dont un exemple est donné sur la figure 2.2. Avec la'courbeh

N, | ) t 4t
2 faisceau de Kr
Vo &60 KV Fig. 2.2
) SPECTROGRAMME
. :
\ H No*
\ i ~
:Arf .
] ] \_ { y .
4.0 « 4.3 4.6 o< (courant d’aimantation)

3.4

caractéristique de l'aimant présentée i la section 1.3, il est facile

d'identifier les masses et les charges éIéCtriqués des différents ions

connaissant les valeurs.du courant d'aimantation pour lesquelles les pics

" de courant sur la fente C se prodﬁisent.
Aprés identification du faisceau,.le courant de la fente C est rendu



- appliquée aux €lectrodes de 1'analyseur &lectrostatique

25

LY ~

optimum. De légers ajustements des champs magnétiques dﬁ'guide §_permettent

d'obtenir la détection d'ions par le channeltron. Nous fixons la tension

-

Yde telle sorte que

le point de fonctionnement soit au plus prés du milieu du plateau du profil
énergétique dont nous parlérons ci-dessous. Puis nous tragons le profil

angulaire, figure 2.3. Pour chaque valeur de 1l'angle de rotation de 1'analyseur

F . s
. ‘ Ar++ . - . o
10 - . . ) . ) *
C - _ o Fig. 2.3
g,n " . - .
8 \ PROFIL ANGULAIRE
E .
510* [
o R )
-u - L
© N
=3 a b
0 - -
-~
oy
—
= e
(a9
S s .
10° |-
- ArT (162 keV) —=- Ne
102 1 ] | : f I 1 1
0.4 0.2 0 -0.2 0.4 )
Angle de rotation (%)
—j . - -

'électrostatique autour de l'axe vertical du centre de la chambre des collisions
les ions détectés sont comptés pour une charge prédéterminée frappant la fente
C. L'alignement des deux collimateurs est obtenu par rotation dans le-sens -

adéquat de la moitig de 1tangle auquel correspond le milieu de ce profil.
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Cetfe‘opération 9§t effectude 10r$qué nous pensons que 1eS'dé;x collimateurs
peuvent avoir bouéé 1'un par rappoft i 1'autre comme par eigmplé lors de
. 1'ouverture du dispositif rendue nécessaire pour.des rajsons divarses ou bien
3 la suite d'ﬁn arrét ﬁrolongé.

o Ma%nteﬁant il est possible de déferminer 1'énergie du faisceau.
‘Uﬁe méthéde similaire § cellé utilisée pour l'alignemént des collimateurs est
employééL Pour chaque valeur de la tension de déflexion afpliquéé aux €lectrodes

&

. de 1'analyseur @&lectrostatique, les ions atteignant le channeltron sont comptés

pour.une‘chafge 8lectrique donnée sur la fente C. La figure 2.4 illustre

L ArtT (162 keV) —= Ne - | .
! i
| At - 7 : (

0 L | O—O—0—p——0C—0—o—0o | A
o e _ ' ) - Fig. 2.4
S 4 ' PROFIL ENERGETIQUE
210" | -
[= 28 .
3 u p) -
o - :
L] ”~
° L
=3
(=]
o -
/1]
ER
8 10° |- -
[ B p— "

. 2

10 T ) L
Cartt 8040 . 8060 - 8080

Agt . 16080 _ - 16120 16160

Potentiel. (Volts) =
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" les deux profils requis, celui pour les ions At et celui pour les ions AT,
Remarquons, que ces profils ainsi que le profil'éngulaire présentent un plateau.
Ces plateaux sont * 1es intégwations nécessaires pour la détermination de
la section eff1cace~totale.

- " 2.1.2 Mesures proprement dites

La section efficace totale de capture de 1'ion A ** de 1a réaction
AT . B -+ At + B
est définie par la relation : -

+ ++

. A = A% g *L*nq (2.1)

21 . :
en supposant que l'echange n'a lieu qu'au cours d'une seule COlllSlOﬂ.
Le symbole A est le nombre d'1ons ayant la charge 1n1t1a1e qui traversent
la cible. Quant A" s cf est le nombre d'ions ayant la charge €lectrique f1nale
‘qui sont créds dans la cible dont 1la longueur effective est L et oll.régne
un gaz dont la densit@ atomique est n. De ceci il appert que les mesures
" expérimentales consistent 3 déterminer la varlatlon du rapport At / AT
fbnctlon de n. Cette den51te est li€e 4 1a pression du gaz de la cible, supposé
.parfait, par la relation suivante :

n= P / (cT) (2.2 )

avec P la pression et c= 1.0351 x 10 ( Torr * cm> * K1 * atomes "} ).

Les ions A'" et A* sont comptés alternativement une dizaine de fois
afin d'élimineér les fluctuations temporellesldu faisceau qui peuvent survenir
pour la méme charge ayant traversé la cible. Si des fluctuations importantes

" se prbduisent, alors les deux valeurs associfes A"~ et A" sont'rejetées.
Une série de télles mesures est faite pour chaque pression du gaz de la cible)

comme mentionné ci-dessus, dans la gamme de pression allant de 107 3 1073 Torr.
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A la fin, la série de mesures i la plus basse pression est répétée pour déceler

une quelconque variation de la preséion résiduelle.

2.1.3 Détection des métastables

L'ipn d'azote N*f(252, 2p1) n'apparait que sous 1'état %p tandis que

2,2p2) se manifeste sous 1'&tat fondamental SP et sous deux &états

métastables,ln, 1S. Ces &tats métastables ont la méme structure &lectronique

"1'ion N*(2s

mais le couplage interne entre les €lectrons 2p est différent. N'&tant pas en

mesure de détecter les pofﬁlations relatives des ions N* produits au caurs de

la collision, la section efficace totale mesure sera une moyenne‘pondérée_

'dgs secti&ns efficaces correspéndant au triplet P et aux deux singlets D et S.
Par contre péur les ions Ne** et Ar**, la situation est iﬁverge..

Ce sont les idﬁs incidents qui peuvent &tre dans un &tat métastable car ils ont

la configuration (nsz, np4). Ces &tats métastables ont une durée de vie

( Wiese, Smith et Glennor, 1966 ) telle que leur présence modifie 13 encore

- la section efficace mesurée: Mais, il est possible de déterminer si le faisceau

incident est contaminé par une certaine proportion d'ions métastables.

La techﬁique de détection consiste d placef une-secondé chambre de collisions

avant l'aimant sélecteur. Le but de cette cible est de faire varier 1a fraction

de métastables si présents par transitions &lectroniques et par &changes

d'électrons. L'annulation de 1'effet des diverses transitions est peu probable

et la section efficace dféchange d'ions métastables diffire de celle d'un‘ion'

dans 1'état fondaﬁental du fait de 1'inégalité des défauts énergétiques

des réactions respectives.

En ce qui nous concerne, la partie de la ligne avant 1l'aimant sé€lecteur
. k i

{~3 m) a é&té& maintenue 4 une.pression d'argon de 3 x 107> Torr pour la durée

\



‘de 1'expérience. La vitesse de pompage aux deux extrémités &tant faible,
1# pression dans:le reste de la ligne n'a pas &té preturbé; (3 x 10-7 Torr ).
Dans ces-COnditions la séction efficace totale est déterminée de nouveau.
Une variation de.lafvaleur absolue supérieure aux er&eurs expérimentales
. . 'y

indiquerait la-présence d'ions métastables.

*

2.2i‘TRAITEMBNT MATHEMATIQUE DES DONNEES EXPERIMENTALES

———————————————————————————————————————

D'aprés la relation ( 2.1 ), la section efficace totale est
proportionnelle i 1a pente de la droite décrivant la variation du rapport

A /‘A.++ en fonction de la pression du gaz de la cible. Ainsi 1l'alignement

L g e -

des points expérimentaux confirme la validité de la condition de cible mince
- une seule collision -. Néanmoins le non-alignement de ces points n'est pas
un test suffisant pour dire que cette condition n'est pas satisfaite.

La figure 2.5 montre une coupe sch&matique de la chambre des collisioms.

/ . :
Ve _ .
N%;— | ‘ //,/’ Ni:.. - | \

faisceau / Nj"’ (5#i)

incident

Fig. 2.5

COUPE LONGITUDINALE

DE LA CIBLE
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L
Le changement de population est régi par une loi exponentielle.

Aussi pour une tranche dl situ€e & la- distance 1 de 1'entrée de la cible,

. s : 3
chaque population Nt obgit & 1'équation différentielle ( Hird et Suk, 1976 )
i+ w NIt -
L o Ly ooy N - Loy
n dl .

* NI ( 2.3)

Le premier terme du membre de droite représente les ions qui contribuent &
. s j+ . . .
1'augmentation de la population N’ tandis que le second illustre au contraire

. I . . .
la perte d'ions N’". Ainsi, si certaines sections efficaces autres que o

21
sont non négligeables par rapport i cette derniére, il est &vident qﬁe
1texpression.f.2.1 ) n'est plus valable. | N
Si nous définissons : *
o5 = -Xi#j 955 ' . (2.4)
' alors 1'8quation différentielle ( 2.3 ) devient simplement : |
1 avt . o, v N ( 2.5)

= — =ii i
n dl -
La solution de 1l'équation différentielle se trouve en supposant qu'elle a

la forme d'un pofynﬁme en Xx =n * 1; x étant " 1'@paisseur de la cible " :
je_ g i ko
N = Zk=0 3 X . ( 2.6 ) |
Substituons l'équation‘( 2.6 ) dans 1'8quation { 2.5 ). L'égalité des coefficients
des deux membres permet de déterminer tous les ai par récurrence connaissant

les conditions initiales qui ne sont autres que les al. D'oll 1e résultat

o
suivant :
j+_ i+ . 2
N = N §,. + o..* X+ g, .o_.*X . 2.7
. o ¢ 1) 13 - 2 zP ip Pl b )
avec N;+représentant la population initiale et X = n * L. .

Quand la pression est nulle la population initiale ne change pas, ce qui est

exprimé par le premier terme de 1'accolade : Sij'



31

Pour la détermination de Tny> SUPPOSant la condition de cible mince,

" les transferts de charges multiples sont peu pbobibles au cours d'une seu%i;r/"

collision. Les valeurs des §ections efficaces totales pour de.tels échanges
sont trés faibles et par cons&quent nous pouvons les nggliger. Aloré le systéme
d'équations différentielles & résbudre ne comporte que quatfq &quations
- populations 0, 1, 2, 3‘- et décfit entiérement;le_phénoméne 2 > 1.

Pour ce faire nous exprimons 1'Squation ( 2.7 ) jusqu'au deuxiZme ordre en X

en explicitant les sections efficaces ayant deux indices &gaux. Etant intéressés

" par les populations N et N 3 1a sortie ‘de la chambre des collisions,

nous remplagons dans ( 2.7 ) i et j respectivement.par 2 et 2, puis par 2 et 1.
Pour le cas i = j = 2 nous ne gardons que ies termes du premier ordre :

U S AU G S ST S S SR © (2.8)

Dans le cas 1 = 2 et j = 1, il est nécessaire -de conserver les termes du

deuxiéme ordre ce qui donne :

4 _ 2+ 2 . 2 :
N = N7 { o, X+ %-ZP=1=202P 1 X° -3 0, X7
! : . :
(ha o *hey o P Y o 2e)
Le rapport N / Nz+ supprime le Ni+. Certains .remaniements, 1'utilisation de
I 1+ )-1 =1 -u ( upetit devant 1 } et le fait qﬁe nous'ne tenons compte

o

que des &changes simples conduisent 3 :
_ + 2+ + : . )
0,0 = (N /CNT + IN Y X)) ( 1= (ay =05, -95,) %‘J (2.10)
I1 est clair que l'expression ( 2.1 ) est différente de celle corrigée.
Nous notons la contribution du i N* au dénominateur du rapport ainsi que

la présence du premier terme en X qui représente la correction due 3 des

transferts de charges autres que 2 + 1. Les termes .d'ordre supérieur en X
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" deviennent trés rapidement négligeables. La condition de cible mince sera
vérifide si les points représentant le rapport des populations corrigé sont .

alignés aux erreurs expérimentales prés ( figure 2.6 ). \ 1

10 b= Ar (162 keV) —= Ne

[

Fig. 2.6

...3)
o

DROITE DU TAUX DE COMPTAGE
B FONCTION DE LA PRESSION
DU GAZ DE LA CIBLE

Taux de comptage (x 10
o

Pression du gaz (x 10‘4 Torr)

2.2.2 Programme du calcul de la section efficace totale

Afin de péuvoif traiter facilement et rapidement 1'ensemble des d&nnées
expérimentales, un programme'fut réalisé. Ce n'est pas la complexité@ des calculs -
qui motivérent sa conception mais plutdt le souéi d'éviter toute erreur due
aux nombreuses manipulations des données. La premigre étape du calcul consiste
a §va1uer tous les rapports de popul;tion R, = A" !/ ( ATy A ) pour une
série de mesures faites pour une pfession du gaz de la cible. Le rapport moyen

ainsi que son erreur sont calculés i 1'aide des deux expressions ci-dessous



!
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{ Evans, 1955; Freund, 1967 ) :

R=NTLRS | (2.11)
Eg={N Zaf -} Ry 32 ) } / (N=1) N ' S (2.12)

oli N est le nombre de mesures effectudes dans une série. Comme il existe

toujours de petites fluctuations de pression, cette dernidre est choisie

comme la moyenne des valeurs mesuré&es. Ensuite la correction calculée 3
la section 2.2.1 est appliquée en tenant compte des transferts de charges

multiples afin de garder au programme toute sa généralité. Le rapport corrigé

est
R,= R (1+ IL*n( 910" 912 * 913 ~ Tz = Tpz ) ( 2.13) \
* avec la densité atomique n telle que : ‘
n(1012 cm™3) = 9.9609 * P(107® Torr) / T(X) ( 2.14)

Connaissant les diffé@rents_rapports corrigés et les pressions correspondanﬁés
du gaz de la cible, nous &valuons les paramétres de la droite R¢ = £(P).
Les points expérimentaux sont lisgés par 1a méthode des moindres carrés
pondérés pour ténir compte de 1'erreur sur chacune des valeurs de R.-
En définissant respectivement Xis Yis W, comme étant les pressions, les Tapports
corrigés ét les erreurs sur ces rapports pour une énergie du faisceau, la pente
s'exprime par 1l'équation :
N LW Oxg-x) (v -y)
.

( 2.15 )

\ 2
Ziwi(xi-x)

Les facteurs de poids pondérent les valeurs y; et sont l'inverse du carré

de la déviation standard du rapport moyen. Les valeurs moyemnes x et y s'expriment

- comme suit

X = E Wy X / X Wy et y = E LA / X' LA} ( 2.16 )




. L'erreur sur la pente est D -i. De plus, l'ordonnée & l'origine est &valube
dans le seul but de‘faciiiter le tragage de la droitg dans le repére ( P, Rc ).
Quant & la section efficace totale, elle ne fait intervenir que la pente,

la température du gaz de la cibie ainsi que la longueur de la chambre des
collisions : )
20 ' -19 R -6 -1 ‘ !
o(em™) = 1,0351 * 10 T(K) * Pente({10™ " Torr) ") / L(em) ( 2.17 )

4
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CHAPITRE "3
' o}-lfo-o-o-o-o

* RESULTATS EXPERIMENTAUX ET COMPARAfSON AVEC DES MESURES ANTERIEURES

We present our experimental results on graphs and tables as a clean
visual summary : '

+4

+° Ne, M, Kn, Xe on fobles and figures 3.1 to 5.4

N
Ne'T o+ He, Ne, An, Kr, Xe 3.5 3.9
IS Ne, Ar, Kn | 3.10 3,12

On the graphs we have added previous o,, measurements outside our
enengy hange 40 that a companison can be made between them, allfowing for
eipo;umentaf ernons. '

A bried a.naﬁyai,a‘ 0f each series cornesponding Lo a given incident
ion 44 made in onder to extract general information. ' |

~ An account is gjf.ue.n on the po&ai.bﬂe'confmnina,téon of the incident beam
of Ne™™ and AT by metastables which natunally modidy the measured cross
sections. .
| An idea of other possible studies of the influence of all the variables
which nufe the behaviowr and absolute value of the cross section is presented.
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"3.1 PRESENTATION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX Cos

!
L R R R R R I O I T L L T T T S \_.’
— e b e A o e mm mrw m mm wn mme m — — ———— i

Aprés trﬁitement sur ordinateur des donnéeszexpérimentales et )
vérifiéation de la lin&drité du graphe Rc = f(P}, les résultats finals ;ont
consignés dans des.tableaux et placés sous forme de courbes dans des repéres
cartésiens. En ordonnée, il y a lﬁlgection efficace totale de capture tanais
qu'en abstisse se trouve 1'énergie du faisceau. Ainsi les £abieaux et les
figures de 3.1 & 3.4 se rapportent-ils & la section efficace de 1'azote pour

les cibles de n&on, d'argon, de krypton et de xénon.~Ces résultats seront

bient8t publiés. Quant aux tableaux et aux figures de 3.5 & 3.9, ils présentent

la section efficace du néon pour les cinq premiers gaz nobles. Ces mesures

font 1'objet d'une publication par Suk et al (1977). Les tableaux et les figures

3.10 4 3.12 sont consacrés 3 l'iof d'argon pour les cibles de néon, d'argon-
et de krypton dont les mesures ont &té publiées par Suk et al (1977)f

Bien entendu la section efficace czi a déja été mesurée par divers
groupes de recherche pour des.énergies soit plu§ faibles ¢u plus €levées que
les &nergies de.notre gamme. Aussi nos mesures s'intégrént-elles trés bien
dans 1'ensemble des séries publiées par le complemeﬁt d'un vide préjudiciable
i une €tude plus compléte de la variation de la section efficace en fonction
de 1'énergie de 1'ion incident. Nous rapportons sur chaque figure les mesures
de ces groupes [ ensemble non exhaustif } afin de pouvoif mieux exprimer
les comparaisons qui s'imposent. Pour ce faire il faﬁt connaftre l'ordre de
grandeur des erreurs commises sur‘ces mésures.

'S
Les mesures publiées par Flaks et Solov'ev (1958) sont données avec

D

une précision de 10 % déduite & partir de 1a reproduction des mesures. Cependant

A

aucune évaluation des erreurs systématiques n'est faite.

* .
Mesures faites conjointement
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Fedorenko {1954) pense que pour. ses mesures les erreufs accidentelles - -
.sont considérablement moins importantes que les erreurs §ystématiques en'oo-
qui concerne 1'ordre de grandeur. I1. evalue les erreurs accldentelles a 10 %

dont 7.5 % sont dus & l‘erreur sur les mesures des courants et 2 5 % dus i

w

l'1mprec151on des mesures de pre551on.

Quanfy & Klinger et al (1975) leurs mesures seraiententachéesjd'unig“‘:::
erreur inférieuré a 30 %, qui proviendrait prinqipalement de 1tincertitude (\
avec laquelle 1'é&paisseur de la cible est déterminge - d'oil 1e§ résultats
renormalisés‘oe Saizborh‘(1976) par un calcul tenant compte de 1‘épaisseup
de la cible -. NEaaninspleurs mesures sont reproductibles is%. B

En ce qu1 nous concerne,fles erreurs statlsthues Sur nos mesures
s'é€lévent 4 5 % auxquelles 11 faut ajouter une erreur systemathue de méme‘
valeu;'estlmee par la dispersion : des mesures. Dans notre cas, il est.
1mp0551ble de refalre une mosure avec tous les aJustements [4 electrlques et
magnétiques )-1dent1ques oe qui permet d'estimer et d'éliminer toute orreur
systémapique.impoptahte.oépeodante des conditions de fonctionnement.

,

3.2 ANALYSE SUCCINCTE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

— — — — | — — f— p— S S — . — — A p— — i — —

-Los poiﬁts expérimentaux ont eté liooés—i 1taide d'un polynBme de
degré 2 ou 3 suivant le cas.afin de'donner une idée de l'éVolution de la section
efflcace en fonctlon ‘de 1'énergie. Le programme est une version modifide de
celui propose paf McCalla (1967), pour tenlr compte des erreurs sur les p01nts
expérimentafix. Ce lissage est représenté par la courbe en tralt.pleln sur |

'chaque fiéure.
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Eigure S.i ; Sectlons efficaces de 1'azote avec cible de néon '
Les sections efficaces rangées dans le tableau 3.1 et présentées sur
la figure 3.1 sént‘célles d'un _systéme presdug résonnant. La section efficace
croit au fur ét a mesﬂ;@ que'l‘éﬁefgie du faisceau diminue. Nous me retemons
pas 1'idée d'un maximum. aux alentours de 75'Kevlcar les mesures de Fedorenko
ne montrent aucun signé de décroissance pour_des énergies allant jusqu'd 10 keV.

)

Cependant les mesures de Fedorenko sont sup@rieures aux nStres par un facteur

allant de 1.5 3 2.
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- - - " a7 TABLEAU 3,1 : Sectiona offtcaces 'tou'l'u de 1'azote mvec cible de néon
: : _ : e ‘ Ve ‘" ‘
\ - Energle (keV)  Soction efficacs (x107Y0ca”) < Brreur (s106ea?) |
ser 9.58 A9
N 3
- . 76.2 - 10,28 : .51
96,0 . .09 45
YT nes . 8.05 . o, .40
. : R i
. _ 134.1 8.20 . .73
L o 153.3 ’ 6.87 ' -
174.0 . 6.98 - .56
. 194.2 ‘ 6.76 .33
R
¥
e
3.2.1.2 Cible d'argon
b | TABLEAU 3.2 : Sections efficaces totales do 1'azote avec cible d'argon

‘ 1 - _ .
] : Enorgie (keV) Section efficace (x10 16:;:"’\'%1!:1“‘ (x10" %ca?)
R o .

56.2- - 9.8% : ) A8
.- 75.53 11.87 .58
, - 960 12.60 ﬁ B |
- 115.1 1532 1.01~ ‘
135.3 L 12,68 .63
, . © 188,2 12,45 - 61 . ’
N : . _ .
_ . 172,0 11.42 . .55_4 .
. . 175.2° ' 12.44 ' .65 %
198.0 ' 11.72 .60 *
R , - y_i_.},
- "‘g, -
A !
7.
i o »
- * . .
r

N
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Figure 3.2 : Sections efficaces de l'azote avec cible d'argon

Ces résultats sont consignés dans le tableau 3.2 et montrés sur
la figure 3.2 avec celles de Fedorenko. Ici 1'accord est satisfaisant aux
erreurs expérimentales prés entre les deux séries de mesures ol elles
se recoupent. Nos mesures présentent une faible variation avec 1'énergie

du faisceau pour-toute notre gamme. Le lissage donne un maximum aplati

vers 135 keV.. . .
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3.2.1.3 Cible de krypton
. e e
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Figure 3.3 : Sections efficaces de 1'azote avec cible de krypton

Nos mesures sont plac€es dans le tableau 3.3 et arrangées sur
la figure 3.3. Aucune série de mesures ne semble avoir &té faite et par
conséquent aucun €lément hé comparaigon n'est disponible. Nous constatons
que la croissance avec 1'énergie du faisceau est faible et presqﬁe linéaire

aux erreurs expérimentales prés. Un maximum trés aplati est donné par

le 1issage pour 195 keV.
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) . 57.9 , 9.38 ' .46

’ 4.2 11,05 ’ .58
5.0 11.03 55

" 116.1 11.84 .64

136.8 . 12,66 . .62

173.1 13.10 65

197.7 13,97 ' .69

3.2.1.4 Cible de xénon

TABLEAU 3.4 : Sections efficaces totales de 1'azote avec cible de xénon

Energic (keV} Section efflcace (xln'maz] Erreur (ﬂn'mclzj

s9.0 . . .58
74.8 14.60 72, i
97.2 ) 15.00 75 .
118.1 . 16.57 .80 !
1351 17.50 .87 .
- 156.5 16.80 .89

174.9% 18.52 1.02
) 1 16.50 ' .96

"
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Figure 3.4 : Sections efficaces Qg 1'azote avec cible de xé&non

Les points expérimentaux sont ordonnés dans le tableau 3.4 et agencés

sur la figure 3.4. L3 encore aucun &l&ment de comparaison n'est disponible.

l'énergie'de

Nous notons un bon accroissement de la section efficace _

L -~ .
1'ion incident et la présence d'un maximum prédit par le lissape vers 160 keV.
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. 3.2.2 Sections efficaces totales du néon ' N
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.Figu;e 3.5 : Sections efficaces du néon avec cible-d'h&lium

Les quaupia;é’s.\expérimentales sont arrangées dans le tableau 3.5 et
elles sont représentées sur la figure 3.5. L'accord est bon entre nos mesures _
et celles de Flaks et Solov'ev ( FS ) 4 60 keV. Néanmoins, il semble que les
pomts de Fs forment une courbe ayant la concavité opposée I celle désirée.
Malgre les flucjtuations‘ statistiques des positions des points expérimentaux,

" un maximum-aux alentours de 80 keV est possible. Ce maximum est prédit par
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le lissage & 100 keV.

1

"TABLEAU 3.5 : Sections efficaces totales du mbon avec eible d*hélium

Enorgie (keV) . Section efficace (x10"1%w®) Erreur (x10"0cn?)

5.9 1.83 .08
o 71 2.73 . .15
6.2 2.89 .13
117.2 . 2.41 14
136.3 | 2.40 08
155.7 2.45 . .15
179.1 ) 2.39 11
197.7 . 2.36 2
L
3.2.2.2 Cible de néon .
/
"TABLEAU 3.6 : S’ctlons efficaces totales du nfon avec cible de néon
Energle (keV) Sectlion efficace (10" 5ca?)  Errour x107 e
© 56,3 ' 2.07 .08
7 U 2.37 - . .06
95,1 : 7 o5 13
% 96.5 - . 3.39 ' 12
14,8 ' 3,30 .14
o . . . N
- ‘ 134.2 .t 5.63 _ nt
* 154,7 . 575 .12
. 175.1 ' T 3,78 .14

193.4 . ‘ 4.35 o .13
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Figure 3.6 : Sections du n@on avec cible de néon

Ces sections efficaces placées dans le tableau 3.6 et distribuées
sur la figure 3.6 montrent 1&_ croissance monotonique-.j en fonction de 1'énergie
du faiscéau. De nouveau un boﬁ accord avec les mesures de FS est 3 noter. =
Dans notre gamme des €nergies, la courbe ne présente pas de maximum mglgré
un fléchissement de 1'accroissement en fonction.de 1'énergie i 1'extrémité

supérieure de notre gamme.
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3.2.2.3 Cible d'argon o o . .
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Figure 3.7 : Sections efficaces du néon avec cible d'argon

Les pdints sont ordonnés dans le tableau 3.7 et disposés sur
la figure 3.7. Les mesures.de'FS s'alignent parfaitement sur les n8ttes.
Ici encore la section efficace présente un maximum aplati dans notre gamme

des &nergies ( 180 keV ).
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TABLRAY 5.7 : Sections efficsces totales du néon avec cidle d'argon

Energle (koV) Soction efficace (x10 15ca®)  Erreur (x107%ca?)

571 5.2 . 12

. 76.3 : ‘ 642 , T
' 97.0 - 678 g5

126.4 7.31 a1

136.5 ' 7.56 Sy

155.0 7.36 .13

176.0 7.44 | ' a5

196.8 8.00 .10

156.7 8.05 .10

3.2.2.4 Cible de krypton

TABLEA 3.8 : Sections efficaces totales du nfon avec cible de krypton
Energle (keV) Section efficace (x10 %c®} Erreur (x10”'¥ca®)

58.4 7.89 A6

76.7 - .06 . 16
98.8 9.62 - a7
. 19.9 . 10.07 - 16
139.3 < " 10.22 g7
142,3 10.05 .22
157.5 10,20 ' 15
166.0 10.60 .20
176.4 10.74 83
196.3 10.84 4

r

AP e i IR RN
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Figure 3.8 : Sections efficaces di ndon avec cible de krypton

Ces mesures sont raﬁgéés dans le tableau 3.8 et pa;ais;ent sur
la figure 3.8. Ici, la variation énergétique des points publiés par FS est
plus rapide que celle observée pour nos mesures. Par ailleurs les péints de FS
semblent s'infléchir vers 60 keV. A cette €nergie, une différen;e de 50 %
entre ces deux séries de mesures est peut 8tre due & quelque erreur

‘systématique. Le lissage donne un maximum de la section efficace i 200 keV.
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3.2.2.5 Cible de xénon -
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Figure 3.9 : Sections efficaces du néon avec cible de x&non

Les valeurs sont sérides dans le tableau 3.9 et placées sur
la figure 3.9 avec celles de FS. Ici, un aécord parfait tant pour-la variation
en fonction de l'égergie du faisceau que pou;:' les valeurs absolues qui
coincident & 60 keV. Malgré 1a dispersion des points expérimentaux, un maximum
peut &tre prédit pour des énergies un peu sup€rieures I 110 keV { le lissage '

donne 140 keV ). Aucune oscillation de la section efficace ne doit &tre retenue.




TABLEAD 3.9 : Sections efficaces totales du n&;n avec cidle do xfnon’
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Energle (Ko¥) _Section efficace (x10"'6ca®) Erreur (x10

v

o)

57.5

78.6

9T.5 .

116.4

136.5

" 153.8
170.5

-195.5

3.2.3 Sections efficaces totales de l'argon

[

16.54
17.51
1817

17.64 .

17,88
18.5§% .
18.57
17.29

-

a7
.20
.20
«20

.23

.29
.27
.23

. TABLEAU 3.10 : Sections efficaces totales do 1'argon avec cible de nfon

Energle (keV) Se'ct:.ion- effiuce(xlu‘mqlz) Erreur (xlo'mc!:)

¢ 50.6

63.6
85.2
109.9
132.5
161.8
181.1

191.7

11.83
11.64
10.34
"9.38

8.19
8,28
_ 7.36

7.87

.61
.43

.54

o .
LT A P
-
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P
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Les sections efficaces inscrites par ordre d'énergie croissante dans

le tableau 3.1_0)sont'présent§es sur la figure 3.10. La courbe illustrant

la variation en fonction de i'énergie de 1'ion incident présente un maxirﬁmn

prononcé pour une €nergie d'environ 50 keV. Bien que nos ;nesures ne nous

permettenﬁ pas de le définir plus précisément, il est néanmoins confirmé par
' e,

. les mesures de Salzborn et de Fedorenko. Dans ce cas les: mesures de FS sont ,

supérieures de 15 % et ne montrent pas de décroissance de la section efficace

avec la diminution de 1'énergie.
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" Les valeurséees sectlons sont “groypées dans. le tableau 3 11 et

montrées sur la figure 3.11. “Les mesures precedentes de K11nger et al et de

o
-

Salzborn montrent .l'accroissement de la section eff:.cace-en fonction de

1ténergie du faisceau, ce qué confirme notre série de mesures. Aux environs

]

o2

.7+ de 160 keV nous apercevons la ”présehce d'un maximum. Les mesures de FS et celles
~de Fedorenko sont 40 % plus petites gue nos valeurs & 60 keV, oll elles
_pi’ésentent un fl8chissement de 1_ accro:l.ss_ement avec l'energle ce qui laisse

*  suggérer la présence proche d'un maximum.
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TABLEAU 3.11 :’ Sections efficaces totales de 1'argon l.mwéﬂ-llo d'lrgcm o
” Energle (koV) - “Section efficace txm'.“cnzl - Brreur txll.'!'“cn.2 ‘
’ 53.4 o 749 - T - A7
. S | LIS N .
- X% IR 10.38 . 57
3.7 . . - 11,30 .88
S ™M o 127 87
' L RO . 1396 - 26
152.2 C 1454 ' .38,
: . ' -
124 - 485 - - 46
941 . 1408 . .56
. ., l‘- ° -
A B o "
/3.2.3.3 Cible 'de krypton ‘

. T

'TABLEAU 5.12 : Sectliona efflcaces totales de 1'argen evec cible de krypton

Energle (keV)  Section officsce (10 Sen’)  Exreur (x107 °ca?)

s2.2 E .80 a1
72.2 L .o .27,
. -92,5 | ' w . 11.2}_ .12-;
Chom2s T T 1260 % L
L1327 15.39 T 45(
P X I .. 15.85 PR .2
T L 16 al
Y 1830 ,15.86 o -4
) ,
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-Figure 3.12 : Sections efficaces de 1'argon avec cible de krypton .

Les sections efficaces sont classées dans le tableau 3.12 et presentees
sur la figure 3.12. Ici nous Temarquons un mellleur accord entre les mesures de
FS et les natres que pour la cible d'argon bien que leurs valeurs absolues
soient legerement plus petltes. Nods ne pouvons affirmer qu'il y ait un
maximum aux environs de 180 keV ( pas'donne par le lissage ) du fait de la -
dlsper51on des p01nts expérimentaux. La seule valeur de Salzborn. est sen51blement

supeneure aux valeurs extrapol@es que nous serions censés obtenir 4 plus

basse énergie. o o "o

z



3,2.4 Remarques
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La section efficace totale de capture @, que nous présentons est

une fonction croissante des nombres atomiques de 1l'ion incident ( Zy } et de

‘1'atome de la cible ( ZB ). De plus lorsque le nombre atomique de.1'ion incident
est beaucoup plus petit que celui de la cible, la section efficace &volue peu
en fonction de 1'&nergie de 1l'ion incident dans notre gamme des €nergies.

Pour confirmer nés r&sultats, nous disposons aussi de deux mesures

3 - !

faites 100 keV par Wlnter et al (1977) par une methode opthue. Ce sofit celles

- {
]

pour 1l'ion de néon avec cibles d'hélium et d'argon qui valent respectivement

4.3 et 12 (x10° 16 2) dont ‘1a précision relatlve est de 50 %. Mais Winter pense .

que les valeurs absolues pourraient &tre trois fois trop grandes. Chaque mesure

b .
Py

étant seule dans une série, elles n'ont pas ete placées sur les flgures
respectlves. En plus, Winter (1977) confirme nos valeurs experlmentales de

. + , )
la série Ne avec-c1b1gs.d'he11um, de néord et d'argon, utilisant la soustractlon-

-

des sections.efficaces des ions 'lents et celles des &léctrons.

o <
3

3,275 Métastables

' : ' FIEN .
Nous avons refait la mesure de 021 de 1'ion-Ne avec. cible de Kr &

' 200 keV avec ‘une chambre de pré-collision ( section 2.113 ) toﬂtenant de 1'argon.

Le résultat de cette mesure fut un l8ger accroissement de la section efficace

d'un facteur 1,09 ¥ .07, Avec un tel fécteur, il ne nous &tait pas possible de

conclure cat@goriquement & la présence d'ions métastables, du fait que cette

nouvelle section efficace se situe 'tr8s légdrement au-dessus de la précédente

-

aux erreurs expérimentales prés. Si contamination il y a, ‘elle est peu NI

importante et une vélegr-supérieure de 6 % Eourraitﬂétre donnée. Cependant,

A

-y
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N

vu le bon accord obtenu entre les mesures de Flaks et Solov'ev et les nBtres,

il est fort probablé pour que la contamination soit trés faible car F.S. ne.

-

font aucune mention de la présence d'ions métastables. Pour les mesures faites

. . . 4+ N
avec l'ion incident Ar  aucun test ne fut entrepris car nos mesures sont

dans l'alignement, aux erreurs expérimentales prés, de celles de Salzborn
qui sont éxenfpt;es de toute contamination par des ions métastables. . ‘
3.3 ETUDES POSSIBLES

— — — — — . —

Malgré 1l'abondance de nos mesures, il n'est pas possible d'extraire

des informations sur e cofiportement de la section efficace totale de capturer

~ - -

en fonction de tous les paramétres dont elle dépend :

:j,e.g.. co = £ 2y, m Kk, E, Zg ) | .

oli ZA’ m, k, E, ZB sont respectivement le nombre atomique, les degrés :

"d'ionisation initial et final et'1'@nergie de l'ion incident ainsi que.

le nombre atomiqﬁe de la ciblé; Seuls les effets qualitatifs de ZA et ZB.ont

pu &tre €tablis ainsi que la variation avec 1l'€nergie Q&n{ le domaine d'extension

de nos mesures.

Quant & 1l'effet du degré—dTionisation, Fedorenko ét_al (1960) ont

montré 4 1'aide de mesures entre 0 et 100 keV que la charge &lectrique de
1'ion incident n'a pas d'effet majeur sur l'amplitude de la section efficace.

En ce qui concerne Klinger et al (1975), ils ont &tudié les sections efficaces

de capture. de 1'ion d'atgon i charges multiples pour une cible d'argon.

Leurs valeurs expérimentales montrent que les sections efficaces - d 1'exception

de 9, - sont pratiquement “indépendantes de 1'&nergie des ions incidents

-

( 20 - 100 keV ) et qu'elles décroissent avec le nombre d{élecﬁrons capturés.

. ey
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L'éccélérateur dont nousldispcsons ne nous permet pas d'obteniy
un faisceau‘d'ions 5 qhargés-multiﬁlés C supérieures d 2 ) d'intensité
suffiéaﬁte pour faire des mesures de précision acceptable. De pius les:&tudes
en fonction de m et k oll k est 8gal 4 z&ro ne sont pas réalisables du fait

méme de la.construction de 1'analyseur &lectrostatique.



CHAPITRE 4
0-0-0-0-0-Q

FORMALISME GENERAL POUR L'ETUDE DES COLLISTONS

' The go_{iem,t study of collisions is divided in Zhree energy negions.
In the case of the Lntermediate region, the main approximation is that which
Born-Oppenheimen developed for molecules. This approximation supposes that it
i8 possible to seperate the nuclear and eLectronic motions due to the kange '
mass ‘diﬁéefte.nce. between electrons and nucfel. The nucfear moiion can be treated
classically while the electronic moiion Ls considened on a quantum basis.
| The use of a Yariational method enables us to go from the wave treatment
équa,ttona to the classical equations which are called the impact parameter
 equations. In the coupZ‘Q& éqga,téom 0§ the electronic thansition amplitudes,
Zhe nuclear motion is a parameter and causes the coupling between the electronic
states and thus is the sounce, oﬁ the inebastic transitions. -

After giving the conditions o be fulfilled by 1he electronic wave ~—  —
functions to satisfy the detailed balancing of the reaction, it is shoum how to
obtain the total crosh section as the integhal over all impact parametens of
/the,_ Lransition pfwbabi,uig to &md the system in_c; given state after the collision.

In onder to satisfy the boundary condi;téom 04 the Schnoedinger equation,
the efectronic wave functions which are stationany have to be .tmmlﬁonmed into
trhavelling waves. This transformation meuaé additional terms in the Schroedingen |
equ-a,ti.on. satisfied by the stationary waves.

Finally a brief account of both fornmalisms used Zo nephesent a collision
is given. They are the adiabatic and diabatic fonmuldtions which are both switable
Lo deAcM’.be.»":‘..he collision process.

>~
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'{ .

L'énoncé général de la description d'un phénqhéne physique ne tient

pas compte des difficult8s d'obtention de certaines quantités math&matiques
ou tout simplement de la difficult& de manier des &quations fort complexés.
Ceci'gméne 1'emploi d'approximations qui simplifient considérablement
le formalisme mathématique. Bien entendu, les résultats dépendent du degré de
validit& des approximations et sont par conséquent applicables dans

des domaines bien définis,

Dans les chapitres-de cette deuxiéme partie, les unités atomiques
seront employ&es (e =m=H =1 )., Si d'autres unités sont utilisées,
elles seront spécifiges. Pour des raisons de clarté,.quelquefoisf h ou ¥
apﬁaraitra dans le texte. S : ! :

' #

4.1 GENERALITES D'INTRODUCTION

Les collisions avec capture, auxquelles nous nous intéressons,
réssortissent au domaine des collisions lentes, c'est-i-dire que la vitesse
relative d'approche des deux particules v est-beaucoup plus petite que
la vitesse orbitale V. de 1'€lectron actif impliqué dans 1'&change
€lectronique :

Vo >> v | (4.1)
Pour définir grossidrement une limite supdrieure 3 la gamme des énergies
auxquelles lés collisions seront dites lentes nous ptilisons la relation :

E(keV) = 25 * M{u.m.a) * vEu.a)2 ‘ ( 4.é )

dans laquelle nous faisons v = 1. Cette valeur de Vv est telle que pour

U
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des systé@mes simples la section efficace de réarrangement passe par un maximum,
Nos mesures ayant €té€ faites entre 50 et 200 keV, oili 1a condition v < 1 est’
satisfaite, se situent dans une plage intermédiaire entre les basses et

les hautes &nergies. Aux basses &nergies, 1'Etude des collisions ne peut se

faire qu'd 1'aide d'un traitement quantique, simplifié par la méthode des

.’/////\\déphasages. Seuls les pfemiers déphasageé, c'est-d-dire pour les faibles valeurs

du moment ‘angulaire orbital 1, sont 3 considérer car une particule ayant
un moment angulaire €levé ne sera pas affectée par le potentiel d'interaction

( Schi#f, 1955 ). Aux hautes énergies,.l'approxihation de Born-Oppenheimer

tion 4.1.2 ) n'est plus valable et il est nécessaire de lui subroger
1'approximation de éorn ( Messiah,.1§64-] qui est une méthode de perturbation
du potentiel d'interaction éntre la particule et la cible & un ordre donnd.
—t Rapp et Francis (1962) ont propes&, en fonction des considérations ci-dessus,
pour borne supérieure des basses &nergies la valeur v(u.a.) = 5 * llEJ-4 / u%

s

. et pour borne inférieure des hautes &nergies v = .5 (u.a.) ol u est la masse

réduite-des deux'réac;ants.

4.1.2 Approximation essentlelle de la zone energet1que intermédiaire

Pour les €nergies de la zone intermédiaire, la longueur d'onde
A =1/ My associ€e & 1'ion incident est inférieure aux dimensions
interatomiques. Il est afors loisible de négliger toute cohérence entre les ondes
.giffusées par les différents atomes de la cible ( Cohen-Tannoudji et al, 1973 ).
De plus pour les rgactions de capture, l'onde associée au trénsfert d'énergie
Ap doit aussi &tre infériéure'aux dimensions interatomiques. Gurnee et Magee

(1957) formuldrent ces conditions en fonction de la distance de plus courte

N
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approche bo:

b Mv > 1
0

Q u.a.) ( 4.3)

b0 Ap >> 1

' Ceci peut aussi 8tre exprimé par le fait que l'extension dés paquets d'ondes
.qui décrivent le ﬁouvement atomique K est petite en comparaison de la distance
moyenne entre les atomes de la cible. .

L'idée de 1'emploi dell'épproximation de Born-Oppenheimer*fient de

ce que nous considérons les deux atomes de la réaction comme formant une

molécule dont la distance internucléairé.varie lentement au cours de

la collision. Dans 1'approximation de B.0., il est p?ssible de séparer

le mouvement &lectronique du mouvement nucléaire.'Ceéte séparation est

la conséquence de la ‘grande différence de masse entre le noyau et 1'8lectron

( Bethe et Jackiw, 1968; Morrison et 31, 1976 ). L'énergie cinétiqﬁe des ﬁoyaux

de 1a molécule est beaucoup petite que celle de,l'électroﬁ et, comme la période

de déplacement est de l'ordre de grandeur de K sﬁr l'énergie, la périoﬁe |

nucl@aire est beaucoup plus grande que la période éleéfrénique. Ainsi donc,

dans 1'&tude du mouvement E&lectronique pourron;ayous considérer les noyaux -

comme fixes.

Considérant l'équation’f-zjifh qui définit les collisions lentes,-
nous percevons l'analogie possible entre une molécule et.nos atomes d'une
collisidﬁ;pourvﬁ que la vitesse d'approche ne soit pas trop élevée. Etant donnd
que les deux atomes se déplacent,gl'appro;imﬁtion de B.0. sera plus ou moins
valide en fonction de la vitesse de déplacement. Cette vitesse est essentielle
pour qu'il y ait des transitions &lectroniques, c'est-i-dire pour qu'il y ait
un €change entre les &tats él?ctroniques au cours de la collision de durée T, :

% -
la probabilité de transition &tant fonction du rapport du femps de collisiona

> Article original : Born, M. and Oppenheimer, J.R. 1927, Ann. d. Phys. 84, 457

v .
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la période du mouvement interne ( section 6.1 ). L'idée de considérer les
noyaux fixes impliq;e un adiabatisme coﬁplet et donc pas de transition
é;ectronique puisque pour chaque valeur de la s&paration internucléaire.

les €lectrons évoluent d'un §tat stable i un autre par quantit8s infinitésimales
- perturbation trop faible -. )
. Le développement mathématique utilisant cette“approximation s'appelle
méthode du paramétre d'impéct. Elle permet de traiter le; atomes comme

des particules classiques ( 8&q. 4.3 ). et de déterminer de maniére quantique

la probabilité pour qu'une transition ait lieu entre deux &tats €lectroniques

quantiques.

4.2 THEORIE GENERALE

— it — o — i —

4.2.1 Formalisme fondé sur l'approximation de Born-Oppenheimer

Suivant-1'idée de 1'approximation de Born-Oppenheimer, la fonction
d'onde totale ¥ du systéme s'exprime comme une combinaison lin&aire des &tats

stationmnaires :

o= LI N®Y* | ey, B> (4.4)
p
oll R est la coordonnée internucl@aire et r l'ensemble des coordonnées

des électrons. La coordomnée internucldaire intervient paramétriquement dans

les fonctions électroniqués ¢, et par conséquent les fonctions nucléaires sont
définies en rapport avec 1'énergie potentielle des électrons pour chaqﬁe
configuration du systéme. La fonction 1 satisfaital'é@quation de Schroedinger :

Hy= Evy ( 4.5)

oll E est 1'énergie totale du systdme. L'hamiltonien H peut &tre séparé en
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différentes composantes, c'est-é-dire 1l'&nergie cinétique des noyaux TN’

1'€nergie cinétique des &lectrons T, et 1'énergie potentielle V du systéme.
. Dans le cadre de cette approximation, pour une configuration donnée,

les fonctions d'onde &lectroniques sont solutions de :
) “

Ho | &3 > =5 | o> > . (4.6

ol He =T, + V est l'opéfateur hamiltonién électronique. La substitution. 'de
1téquation ( 4.4 ) dans 1'équation (4.5 et Z‘utilisation de :
A(pa) = (4a) p+ (4p) a4+ 2 Vp . ¥q (4T
T, = - (1/2M) 8, }}i : 6‘4.8 )
i M est la masse réduite des noy;hx, conduisent i 1'expression : ;

iy

I 10Tyl 05 >) |‘Ni.);( (Ty+H ) [N ) gy »0

. : R
_1 I e, % LN
M wp e  INOY=EL [N g C4.9.77
Pour obtenii 1'8quation du mouvement nucl&aire, il suffit de projeter e

1'équation ( 4.9 ) sur un des vecteurs €lectroniques, par exemple ¢j

( Melius et Goddard, 1974 ) :

-1

Ly 1855 (Ty+ Ho )+ < ¢y | Ty | 65 > - M < ¢j| v log > . vy

- E Sij 1| N;) = 0 : . (4.10 ).

oli S.. = < {.

ij i ] ¢j > est 1'élément de matrice de recouvrement &lectronique et

1Y

< |...| > signifie 1'intégration sur les variables &lectroniques.

Si nous ﬁégligeons les termes de couplage entre les &tats &lectroniques dus

d la vitesse de déplacement finie des noyaux, nous retrouvons i;équation_

du mou;;ment nucléaire de B.0.. Ce sont ces termes de couplage qui assurent les
transitions entre les Etats €lectroniques et qui représenteﬁt la diffusion

-

inélastique. Du fait de la vitesse finie de déplacement, le systéme ne sera pas
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adiabatique mais dit quasi-adiabatique .( section 4.4~i;

-

"4.2.2 Méthode de variation pour 1'obtention des &quations couplées

. dans le cadre de la methode du paramétre d'impact

Pour obtenir les équations dites du paramdtre d'impact & partir de
A

l'equatlon ( 4.10 ), nous utilisons 1'idée des paquets d'ondes. Delos et al

1

(1972) présentérent et analys&rent les avantages et 1nconven1ents de -

-l'approche par les paquets d'ondes. Cette approche suggére que la trajectoire

adéquate est celle du centre de masse d'un paquetld'ondes microscopiques
puisqu'elle‘¥ondére le potentiel de chaque &tat &lectronique en fonction de

la probabilité dé trouver le Systéme dans cet &tat. De plus, elle est’
indépendaﬁte de la repr@sentation choisie pour décrire les égats 8lectroniques
on (1972) pensent que cette approche 1mpose la condition trop
sévére des falbles dlmen51ons 1nteratom1ques et de ce fait ré€duirait son champ

-

d'appllcation aux énergies assez €levées. Dans la zone_énergétique intermédiaire

la condition ci-dessus est satisfaige et par coﬁséquent le mouvement nucl&aire
reste bien défini géns toute la région de diffusion. d

Le passage du traitement quantique - formalisme ondulatoire - 3
la représentation classique a &té fait par‘Delos et al en utilisant un opérateur
de densité tandis que Bransden (1972) et Briggs (1976} utilisé&rent une méthode
de variation. Nous suivrons la démarche proposée par Brlggs

Définissons d'abord le paquet d'ondes qui décrit le mouvement nuclealre

| N( R, t) ) et la fonction d'onde electronlque |¢(r, R t )> . Cette dernidre

peut 8tre décomposée sur une base d'états statlonnalres telle que :

: TN

-
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letmRoty>=1 ¢ |o(r RrR) (41

'Larfonctiqn d'onde totale d'essai du systdme reste le produit| N ) par |¢>
v(r, R, t)=|N)| ¢> (4. 12)

Soit‘ia fonctionnelle :

F

+o . .

J dt (N |¢ ¢ | H - 1a/at| $> | N) - o 4.13 )

qui représente-l'lntegraie sur t € J-=,+e [ de la différence des deux
membres de 1'&quation de Séhroedinger, Hy= iéw/at, intégrée sur les variables
R-(Cl...]) SetT - < [...] > -. si la fonction d'essai &tait solution

exacte de 1'Bquation de' Schroedinger pour tout't, la fbnciionn;ile';erait .

" ggale 3 zéro. Si-le choix. de la fonction d'essal’w est correct, la fonctlonnelle
F doit rester constante pour des variations, au premier ordre, 1ndependantes

des coefficients Cn(t) et de leurs complexes conjugués, a;n51 que pour des
variations de la fonction nucléaire | N ). Les deux cdnditionp de stabilité.
ci-dessus définissent respectivemen; les &quations des amplitudes de

probabilité &lectroniques et 1'&quation du mouvement nucléaire. L'&quation (4.9 )

‘et 1'emploi de : ‘ | - o | . +
13/0t (| > N) )= ¢>@a/ot [ N) )+ (@3/5t | ¢>) | N)
o S (4.14)
permettent d'exprimer la fqnctionnelle F comme suit :
| F = [m at { (N | <¢ | ¢>¢ Ty - 13/3t ) [ N ) +
Nl e Ty Lo > [ NY+ (N | <o | H-ia/ot [ g5 | N)

PN <ol vl e v | N) | (4.15)

k]
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. . . ‘. . ‘ * .
L'exprgssion'F,sera stable pour'des variations des'coefficients-cm C e

indéﬁéndante# au preinier ordre sk 'elle ne aépend pas de ces coefficients :
' .aF'/ac;--= R o (4.16)

En tenant compte de ce que :

3/ ac (Y ¢ y= ~¢*

n n 'n m ( 4f17 )

la condltlon { 4.16 ) s exprlme pour tout m

(N|<¢ I¢>(T -za/et)lN)+cNI<¢lT|¢> | N)

(N < Iﬁ—za/atlwlNJ- | \) |
M

‘1(N1<¢m EATESEAR T (4.18)
C'est d ce stage que 1'approximation du paquet d'ondes localisé est -prise en
considération. La faible extension du paquét permet de i'assimiler 3 son centre
ﬁ(t) I1 est la valeur moyenne d'un ensemble de mesures statlsthues qu1
pourralent étre faltes pour determ1ner la p051t10n du paquet : ‘.

() = (N|RIN) S (ea9))

n

: . _ _ ~
L'ensemble de ces, points p(t) pour les diverses valeurs de t constitue

'™ 1a trajectoire ". Dans le cas limite, il ne doit plus y avoir de différences

appréciable entre les descriptions quéntique et classique.‘Ainsi la fbnction

-

d'onde electronlque et les nperateurs peuvent -Btre developpes en séries de . -

- =& ]

rTaylor autour “de p(t) La faible- varlatlon de ig fbnctlon d'onde |¢> en fonction

de R dans les limites du paquet d'ondes permet de negllger le termg contenant

la derlvee seconde de cette fonctlon L'equatlon ( 4. 18 ) prend la forme :

- . - : . f . .
_ : e, I
. .
ir v N .
. * L]

. é&ri \\_J : ) ' .‘* ‘. .f,j -

d.
& . o D- . o w RUWLAY o - LT



.la determlnatlop des’ sect;ons-efflca;es. o

P -‘-'_ZnCn.(tr).\'*‘-_c# .|‘n> (N|T ;ialéth)ﬁ

':. E C (t) < dn | H, - i3, / Bt | o, > N-l N - R -
i X C (t) < bp | o ? (NN -

(1/M)Z c(t)<'¢-|v

9 . : o
ol 4> (N[ [NY=0  (4.20)

_ Le premler terme de cette equatlon peut 8tre ellmlné par la transformatlon de

phase :
.t ) ' '
. an(t)= Cn(t) exp(-i[d’r (-NlTN—iQ/BtIN)) (4.21)
L'éxpression des amplitudes de probabilité définiéé dans le cadre de
la méthode du paramétre d'imﬁaét :
i Zn a (t) < ¢y | fn’ = {n a ()<, o, | H, -id / at | o > (4.22)
est obtenue en divisant 1'&quation ( 4.20 ) par la norme du paquet- d'ondes et.

| . L
la substitution de la différentielle totale par rapport au temps .

Cette différentielle totale est :

‘d fdt = 3/ at|p=CSte + p(t) Vplt = csté (4.23)
avec la vitesse du paquet d'ondes : .
(t)=-i(N[V|N)/(M(.N|N)) . (4-24_)

Cet ensemble d'équations couplees ( 4. 22 ) reglt les transitions entre les etats
electronlques de B.0.. Les fonctions: ‘d'onde dépendent parametrlquement du
mouvement nuclealre L'€lément de 1a matrice de couplage entre les etats
‘électroniques se compose de deux parts ; la premlere avec }'opérateur H. est

le couplage par um potent1e1 tandis que 1a deuxi&me part ( id / dt ) est ‘f
le couplage dynamlque c'est- a-dlre les coup}ages radial et de rotatlon

( Rosenthal 1971 ). Ce sont ces equat1ons ( 4.22 ) qui sont utlllsees pour

-.a * L . K

by . 4 v
. -
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Pour compléter la définition de l'approximqtidh du paramétre d'impact
déterminons 1'équation du mouvement nucléaire. Cette &quation n'est.pas -
nécessaire si la trajectoire est considérée comme rectiligne .(* chapitre S ). -

Pour obtenir l'équation du mouvement nucléaire, nous considérons

‘ ' . . ‘ e ¥
~1la stabilit& de la fonctionnelle F pour des variations au premier ordre de IN Y.

La condition de stabilité s'exprime : - - o .o -

. e ——

-

( Ty -3 / 3t +<p| H, -13 /ot|¢> + <¢| Ty |¢?‘_
(1/M)<elwle> .y IN)=0 (4.25)

Les trois derniers termes représentent la dépendanceéhxnmuvement nucléaire
en fonction du mouvement &lectronique. L'approximation de ces termes par
un potentiel internucl@aire central U, par conséquent indépendant du mouvemerit

Electronique, dévelbppé au premier ordre en R - p(t) du fait de 1l'application

du théoréme d' Ehrenfest conduit 3 1'&quation classique du centre de masse

du paquet d'ondes :

Me(t) = -9 U(p(t)) o (4.26) -
Lys équations (4.22 ) et (?4:26,) sont la définition méme de
'approxima{ion du paréméfie\d'impagtu :

4.2.3 Expreséion‘da la section“efficace totale

Du fait de la bonne correspondance entre pEt) et R(fa,‘hous‘remplagons
déns les éqﬁations couplées (-4522m)-p-par;lekﬁardmétré‘ka&ont:la*dépeﬁdance
en t est‘donnée;parf1'éqﬁafianrdﬂ*mouvement*nucléaire t 4.26 ).

La meiIleure.solution;de 1'équation de Séﬁibsdinger :

(He—'id'/&t)|¢>=0 | - | ( 4.27 )
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-est une comblnalson linaire de fbnctlons d'onde |¢ >0 Prathuement, ~

*

 le nombre des etats |¢ > sera- 11m1té tout en s'assurant que ‘¢ est une solutlon

il

'apprbchee s&tlsfalsante. Le ‘choix de la decomp051tion de ¢ sur une base tronquée

atomlque ou moleculalre dépend du quotlent de la V1tesse moyenne des electrons

. actifs g la v;;esse relative des noyaux et des €tats initial et final con51déres,

dloi : ’ _ )
nF' ' *'._r
le»=al" c ] > - - ooty

. m=.l .
ot A est 1'6pérateuf anpggymétriseuf: Par exemple dans le cas particulier du.
modéle & deux.états quantiques (.chapipre 59, né est &gal & 2.

L'enééﬁble des équatidhi:gbuplées (4.22 ) dont 1la solution est sujette
-é des condiﬁions aux limites apﬁropriées, s'écrit sous forme matricielle :

i (S) GC) Ky © : 429y
oli C est 1e vecteur "colonne representant les amplltudes 'des dlfferents états
de la base tronquée et S est la matrice de recouvrement electronlque dont
un €lément ij est tel'que': .

- U . N
Sy5= <oy [ AA] gy > . | . (4.30)

et K est la matrice de couplage entre les &tats &lectroniques dont un &lément

ijvgﬂ :

Kig= <y | AT (H -id/ar) Al 6> C ey

~

La fonction ¢ d01t 8tre telle qu'elle assure la conservation de

" la probablllte, c! est i-dire que sa'n?rme est 1ndependante du temps :

(a7 dt) <e|o> =0 ' . (4.32)°
Ceci s‘explique comme suit

S<olo>=(G<elrle>+ <ol e (a3

en utilisantlle complexe, conjugué de 1'équation de Schroedinger et en
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considérant-He‘comme hermigié:e'car il représente l'observable &nergie,

-

la substitution dahs‘( 4,33 ) domne :
) 4. i e N
. <t e>=i <o [H [ e>-i<o|H |¢> (4.34)
Cé ;ésulﬁat a été obtenu ﬁar Gre§n7(1965) dans son article ol il monﬁge‘
1tinvariance dé la probabilité de transition sous inversion du temﬁs dans
le ;adre du paramétre d'impact. Ce résﬁltat.se traduit sous forme matricielle
par : | | -
L) 2 - K | (4.35)
Le choix d'une base orthonormale conduit immédiatement 3 la safisfaéfion
des conditions ci-dessus car les.éléments de la matrice de couplage Sont '
herﬁitiques et symétriques; . |
L'équation matricielle { 4.29 ) doiﬁ 8tre résolue avec la condition

limite :

iigw C(t) = & //,ﬂ , ‘ (4.36')
signifiant que le systéme est dans 1'@tat i bien avant 1la collision et donc

que ¢, est solution exacte de 1'§quafiqn de Schroedingér dt+ -~ . Soit @’
Alaifonction d'onde qui‘satisfait&cetté‘condition. Alors 1'amplitude de
prdbabilité ﬁour que le systéme soit dans 1'§tét £ apr&s la collision sera-donnée
pafjla limité lorsque t -+ = de l'intégraie de recouvremént des fonctions

d'onde ¢ et ¢

Pe= lim < be 1 ¢ > ' - L (437)

t >+ @

Si les fonctions d'onde qui constituent ¢\ sont orthonormales alors : | =

P,= lim C,(t) : ’ o 4.38)
£ t.-!- w0 £ .
La probabilité P = | Pe |2 pour que 1e55y5téﬁe soit dans 1'état f aprés

section efficace
A f .

v

. 1a collision est une fonction du paramétre d'impégt b et la

]
)
]

1



)
+ -

totale pour qné énergie du faisceau E sera obtenue par int€gration sur
. : . :
1'ensemble des valeurs de b :

-+ C ' . :
o(E) = J i’ P(b, E) | ( 4.39 )

4.3 TRANSFORMATIONS DES FONCTIONS D'ONDE

- — — — — — — — — — i b — —

Dans cette section nous allons présenter les transformations que doivent
subir les fonctions d'onde pour satisfaire diverses conditions. Par exemple,

au cours de la capture, l'€lectron passe de l'atome de la cible au repoé a

3

1t'ion incident. L'électrqn doit gagner l'impulsion nécessaire pour suivre 1'ion.
Dévelopﬁer'la fonction dtofde €lectronique totale sur dne base d'états sﬁationnaires
n'est pas satisfaisant car '8quation de Scﬁroedinger n'est pas vérifige aux |
1imite§ t+ * «, Bates et MéCarrolln(IQéS) ont montré& qu'il €tait nécessaire‘de
faire mention.explicite du mouvement de translation des atomes en utilisant
le facteur de translation. CgAfacteur n'est autre qu'une transformatioﬁ‘unitaire
qui change un é&tat stationﬁaire en une onde progreésive. Cette transformation
est celle de Galilée bien connue sous la forme : .

To= exp { i (‘_i-", v - rvz/z dr ) ) | ¢ 4.40 )
oll V est le vecteur vitesse de déplacement et T la positioﬁ de 1'€lectron par
. rapport & une'origine fixe choisie.
Néanmoins, malgré cette modlflcatlon, 1'equat10n de Schroedinger n'est

: verlflee exactement que pour une v1tesse nulle quand la dlstance internucléaire

*
-~

‘est finie. Avec ce facteur, 1'électron est astreint d rester dans le v0151nage

1

.de 1'un ou l'autre i?s noyaux. A1n51 donc, ce facteur ne represente pas la
4

rea11te quand les deux noyaux sont proches et que l'&lectron est 1ié au deux
( molgeule ). Aussi quelques auteurs 1'ont _modifig d'une manidre ad hoc afin de

remédier & ce défaut ( e.g. Thorson et Levy, 1969 ).
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le facteur de.Bates et McCarroll a &té déterﬁiné par Schmid . (1977) et
proﬁosé comme étant la;transfﬁrmation nééessaife pour paésgr d'un référentiel
d'inertie d un référentiel accéléré. L'étude de Schmid, précédée par lés
préliminaifes sur les transformations spaciales ( Gottfried, 1966), est
structurée de sorte que les différents cas posgibles sont présentés_par ordre
de complexitd. D;ébord 1'opérateur de transformation est exprimé dans le cas
particulier oli les deux référentiels, préc8demment mentionnés, coincident tant-
en vitesse qu'en'position i un instant t=t . leur orientation respective
restant la méme. Ce résultat est &tendu au cas ofl seule 1'orieﬁtation des deux
repéres.l'un par rapport i l'autre reste la méme. Alors, l'opérateur pour
un systdme de N particules s'exprime ( &q. 37 de Schmi& )

T, =exp (1 (V) . MR - ¢,(6)) ) exp (-1 d(r) P ) L 441)

avec :

()= B M (A -3 SV (-t )) L (V) + V)
+ 3 M vz (t-t ) ) .

Dans le cas d'un &lectron, M+ m =1, R T Prp=mv=v et

]
<
]

-rt
d(t) = f v(t) dt ; si de plus ao

-

o -t T 0, nous retrouvons l'équation ( 4.40 ).

-

Exprimé sous cette forme ( &q. 4.41 ) T, est explicite. La premire exponentielle
- Fq - traduit le transfert de la quantité de mouvement tandis que la deuxigme

exponentielle - Fo - correspond au transfert d'origine du repére d'inertie au

-

repére accéléré :

I =

2™ g T, ( 4.42 )

Ainsi Porappliqué d une fonction d'onde du systéme dtinertie @C?)/ggnnera la

- . ' e

~ fonction w(?') dans le repére accéléré : ;
0 ' K‘
$E) = T e = T HE) Y (443)

L'&équation ( 4.43 ) pour un €lectron est identique; par exemple, & 1'Equation

4
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2.12 de Bransden (1972).
La généralisation au cas ol lés deux repéres tournent l'un'par rapport
i 1'autre con;iste d multiplier T, par 1'opérateur de rotation adéquat r.
- ceci est possible du fait des propriétés des groupe; -. L'opérateur de rotation
n'est autré que () Messiah, 1964 )

T, = exp (i8(t) . 1) : (4.44)

ol T est le moment cin&tique ef § le vecteur rotation. L'introductior de
cet opérateur de rotation modifie leS fonctions d'onde afin de tenir compte de
la rotation de 1'axe de quantification généralement choisi éomme 1'axe de
la s€paration internucléaire ( Shakeshaft, 1972 ).

Pour les Qpplications ﬁratiqués olf la vitesse v n'est pas trop
€levée, il est possible de remplacer Pa par 1'unité. Ceci a pour effet
d'augmenter la section efficace théorique car au fur et 3 mesure que v

augmente ra oscille plus vite et réduit plusila section efficace.

4.4 ADIABATISME OU DIABATISME

o —— it e - — — p—

A la section 4.2.1 nous avons vu que les transitions entre les états
éle;troniques sont dﬁes au couplage de ces états au travers du mouvement nucléaire.
L'idée &'une vitesse finie de déplacement ne peut @tre compatible avec la notion
d'un adiabatisme parfait. Aussi est-il courant de définir 1'&volution du sygtéme

comme €tant quasi-adiabatique quand la vitesse n'est pas trop élevée. De ce fait

une controverse naquit pour justifier 1'un ou l'autre des formalismes,:

adiabatique et diabatique. : ' . (\“‘;

Etant partis de 1'approximation de B.0., il est raisonnable de décrire
la collision @ 1'aide d'une base d'états moléculaires adlabathues dont," d'apres

le theoreme d'adiabatisme, les gourbes d‘energle potentlelle obéissent a la 101

L]

[ | ’ ' : ' /
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de non!lntersectlob pour une vitesse de déplacement finie ( d1agona115at10n de
>

Par cont%e, Laﬁdau, Zener et Stueckelberg (1932) notérent que la source

la plus importante des transitions inSlastiques est la quasi-dégénérescence

‘de deux courbes d'énergie potentielle en un point de la séparation nucléaire.

Quand les deux coﬁrbes s'approchent sufffsqmment prés, elles présentent

une courﬁure aigie qui leur a permis l'utilisation d'expansions en série qui
simplifiaient grandement le probléme. De ceci, Li;hten (1963-65-67). suggéra
d'abandonner la formulation adiabatique et de considérer plutft ume férmulation

" dynamique ' ou les Etats ont une structure moléculaire simple et qui par
- ,

conséquent se coupent. Il appela cette formulatSon diabatique. Les états définis

‘ainsi ne sont pas solution de 1'hamiltonien. Les €l€ments non diagonaux

représentent les ‘termes de couplage entre les états électroniques. Ainsi, .
les transitions inélastiques indiquent-elles un couplage non adiabatique

( Rosenthal 1971 ) et du point de- -yue de l'adiabatisme apnt 1la manifestation

iy
de la non appllcatlon de la s&paration des coordonnées’ nuclealres et electronlques

de 1'approximation de B.O.. Malgré la simplification faite en considérant -

des orbitales moldculairés diabatiques monoélectroniques, ce que Lichten

proposa est un peu plus difficile & manier car il dut préférer la représentation

d'Heisenberg-a celle de Dirac ( Jauch, 1968 ) dans la formulation des €quationms.

i Ce sopt les travaux de Smith (1969) qui permirent d'&tablir aussi

sol1dement la notion de d1abat15me que celle d'ad1abat15me pour 1'étude des
I

collisions. Il définit respectivement les formalismes adlabathue et dlabathue

,part |la dlagdnallsatlon de 1thamiltonien d'une part et celle de 1'impulsion '

LK

‘radiale d'autre part. Il montre que ces deux formalismes sont fondés sur des

arguments aussi crédibles et que le choix est laissé au gré de 1'utilisateur

.
o

F
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en fonction du probléme & traiter. Néanmoins, le fait qu'il est ﬁlus facile
d'obtenir"des ctiony d'onde mol8culaires adiabatiques justifie le plus grand

emploi du formalisme diabatiﬁue.
)

I

Cependant, une analyse détaillée du caractdre réel des fonctions d'onde
montre que les courbes d'€nergie potentielle se coupent. Ceci du fait ﬁue, pour

une vitesse finie, 1'importance du couplage dynamique améne les &lectrons i

su1vre des orbitales dlabathues { dynam1ques 9 plutdt qu ‘adiabatiques ( statiques <)
( Tauleerg et Briggs, 1975 ).

-

4.5 COMMENTAIRES

— e m— —— —

4. ‘
La résolution du systéme d'équations ( 4.22.) ne peut &tre -effectude
-que numériguemeht du fait de sa complexité, Les contraintes sur les fonctions .

d'onde, 1'introduction ‘du facteur de translation indispensable pour que

-

* la section efficace soit indépeﬁdante'de 1'origine choisie, 1l'expression des
cond1t10ns aux limites sont autant de facteurs qu1 rendent le maniement de

ces equatlons d1ff1c11es. o
-~

De plus, il est toujours agréable d'obtenlr quelque expression analythue
¢ T
de la section efflcace, méme approchée, afln de pouvoir 1'&tudier en fonction

de 1'énergie de 1'{;n incident. C'est pour cela qu'un certa1n nombre de méthodes

approchees ont &t&- developpees Nous discuterons-et presenterons 1'une- -

-

d'entre elles au chapltre 5.

- - -
)

Neanmoéns le développeiient de la théorie générale dans toute sa rigueur

. !
est fondamental pour 1'&laboration de mod&les approehés par l'estimation des

approximations.

R .
, P .
, ' -
.
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CHAPITRE 5
o . 0=-0=-0=-0=-0-0

LE MODELE A DEUX ETATS QUANTIQUES
. g .

As quantitative caleubations from fundamental wave mQMg& -be.co-n;e
incneasingly difficult for complex heactants such as those camside/"cad here,.
it s x_mpotz,tan,t that approximaiive me,thods be developed o esr,uuaxe choss
‘sections. From these methods simple analytic exphessions for transition
pnobabw,tg ane obitained which are useful Lo pnov,cde.uus.r.gh,t into the natwre
0f collisions and simplify the interpretation of e.ipe}u)nentmﬂ data.

On‘e. of these methods is that proposed by Rapp and Francis (1962}
which is amodel with onky w0 states which axe the initiak and finak states.
This mode,t enables us to caleulate simply the captwre choss 5éc,t£ows forn
a wide hange of energies . This model, ub@ng ;he. éc.on.e. formulation and -5!wzen‘
atomic orbitals, is an extension of the symmetric resonani case which we
summarize finst. The interaction potential energy is approximated in the way
" given by Rosen anci Zench (1932); .a sech 6on.m | )

To provide a more nedlistic dum;otwn, the e.ne}:.gg defect which u .
an input parameter of the mode,ﬂ has been comec,ted forn the Coulomb and
polarisation eriergies so that instead of the enengy defect at infinity which
is caleulated from atomic bigdx‘.ng qnejzg&éb, an eéﬁeatr‘.ué energy degect at
the LHIWCJ&.OH radius s used. )

To {acilitate the computation of the cross sections 45oma appn:axuna,twnﬂ
_ are made ﬁauowwg Lee et Hasted (1965) which do not seem Lo pwtwr.b mun_h
.the. viesult oﬁ this appmomaze model compww.d to the coerdmbze saving in .
compth. Lime.
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) 5.1 PRELIMINAIRES : IDEES GENERALES DU MODELE )
Ce modéle est basé& sur un certain nombre d' " illustrations " qui

représintent Plus ou moins fidélement la r&alité physique mais‘dont 1ltavantage
- essentiel est de péuvoir formuler de fagon simple et plausible les phé&noménes
qui prennent naissance aux cours des collisions. Bien sfir, elles sont le fruit
de profondes ré&flexions mais néanmoihs_sujettes & quelques arbitraires.

Ne considérant que 1'&lectron actif, il est intéressant de ramener

.

le probléme complexe d'un systéme i plusieurs éléctrons i celui d'un systémé
"3 un seul E€lectron. L'atome et 1'ion sont donc' assimilds 3 deux charges ponctuelles -
qui se partagent un élqctron. En d'autres termes, l'atomé;B est constitué ~
dfun iﬁn ponctuei B+.et d'un électfon e :B= {.B+ * e'.). I1 en découle qﬁe
la fonction d'onde de 1'lectron dans son &tat fondamental sera du type
hydrogénoide 1s ayant les caractéristiques appropri€es suivant la nature de

la charge ponctuelle, i laquelle 1'&lectron est lié; d'oli la connaissance des
%&ats initial et final de 1l'électron.

1

L'interaction entre un ion A et un atome B est représentée par

le potentiel ( Geltman, 1969 ) :
ViT,R) = C(x) /R® & ) /R> + ... (5.1)
Cl représente 1'interaction monopSle-monop8le et C2 contient les termes de .

1'interaction moﬁoﬁale—quadrﬁpﬁle et de celle diﬁﬁle-dipﬁle.‘cl conduit au deuxidme

"‘e‘r ° ’
Jfrdre i 1'énergie potentielle de polarisation dont la forme asymptote est en R'4.
;

-~ 4
Quant 4 1'interaction entre les deux ions, le terme dominant est 1'interaction
. - .

de Coulomb. Compte tenu de 1'intensité de ces interactions et de la distance

0

~de plus courte approche pour les réactions de capture, les ions ne sont.diffusés’

A .

que pour des angles trés faibles, sauf dans 1la zone éneryétique des basses

-

énergies. Le_transfert énergétique Ap est relié & 1'angle de diffusion @ par :
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-

Ap / P - 8 - pour Ap / p petit . B ( 5.2)
Bates et McCarroll (1958) su érenf d'ignorer les effet§ de l'interaéfion
mutuelle sur le mouQement et ainsi supposent que le vecteur vitessé relafive
_des ‘antagonistes reste constant durant toute la collision. Considérer la
trajectoife rectiligne simplifie érandpment l'inﬁégratidn spr le temps en la
ramenant aisémeﬁﬁ d‘celle sur 1a-coordonnée d'espace x liée ila vitesse par .
x=vt . - ( 5?3 ) .
. Avec cette nouvé11§ approximation{ la,méthode‘s'appeli; la méthode
du paramétre d'impact avec trajectoire rectiligne. Nous ltutilisons dans
ce chapitre. - B T R S
AN
[

5.2 REVUE DES PRINCIPAUX RESULTATS DU CAS RESONNANT

Avant d'entrepreﬁdre llanalysé détaillée‘des_collisioné asymétriques .
nous rappellerons les prlnC1paux resultats du’ cas symetrlque, clest- a-dlre

des reactlons resonnantes. Le defaut energet;que est &gal d zéro.

Dans ce cas,-les états initial et final sont les mémes car.l'électron
. ] L _'r.':{)' -
appartient i la méme charge ponctuelle avant et apr8s 1'échange. Ces'deux &tats

sont dégénérés car il leur correspond la méme valeur de l'éneTgieé. Au cours
de la collision des perturbations 1&vent cette dégénérescence. Pauling et \
Wilson (1935) ont montré 1tétroite analogie qui existe entre le comportemént R

de 1'8lectron dans le champ de deux atomes 1dent1ques et le mouvement osc111at01re

de deux systémes identiques c1a551ques 1iés par une falble intéraction harmonlque.

A

Le fait que le niveau d'energ1e deux fois dégénéré se divise en deux niveaux

n'est autre 'que la maniféstation des deux modes propres du syst&me global,

~, -

_ o _ L e
A ces deux modes propres correspondent les deux fonctions normales, nouvelles . .

* fonctions d'onde, solutions du probléme. Rour les collisions résonnantes
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ces deux &tats sont appelés symétrique ( s ) et antlsyménrlque (a).
Symetrlque veut dire que cet &tat ne change pas de 51gne par permutatlon

des coordonnées spatiales des deux états-origlnaux le cqnstltuant¢ Ainsi : R
- - : : r —

b = Ng Cdy * 4y )

(5.4)

% = Ny (4 - dp)
éﬁ $ ef ¢, feﬁrésentént respectivement la fonction d'onde de 1'&lectron 1lié
d 1'atome A avant. et apfés.la collisionL-N5 et Na'sont les constantes de
normalisation. Ces deux &tats -sont commungment appelés g et u ( gerade et
ungerade ). L'élqctrqn oscille donc entre les deux modes propres avec
la pulsation angulaire : R -

W =(Ea'- E) / 2/k - | : (5.6)

(E, - E ) étant 1'écart entre ces deux modes propres..

Si l'interaction .perturbatrice est constante, le module du carre

de 1'amplitude de présence de 1'électron sur 1'un ou l'autre des ions & - -
un instant t aprés que la perturbﬁtibn a &té appliquée donne.la probabilité .

de presence sur 1'ion ch0151. La solution du systéme/des deux équations

~
.

différentielles du premier oxdre couplees améne 3 la relation :

R

P(t); , o =sin(wt) . (5.7)

C'est la probabilité pour que 1'Electron passe dé 1'état initial i i 1'état

final £, - A

Gurnee et Magee/1:;57) ont considéré W comme une fongtion du temps

.

L4

- c'est-3-dire de la distance internucléaire R avec laquelle varie l'intqfﬁétipn 2

De multiples vérifications de cette con51derat10n ont &té faltes depuls grﬁce

aux’ dlagrammes de corrélation que Fano et Lichten (196S) ont etendus aux

collisions de la zone énergétique intermédiaire. La probabilité prend la

. - .
nouvelle forme : L ‘ - o



Pogaesin’ (] €5 - 50 /2 () (5.8

ot 1a pulsatlon angulaire est’ 1ﬁfégree sur toute la trajectoire rectiligne,
Reste i exprlmer la dlfférence ( E - E }. De 1a section .1 nous

/’*\
adoptons la fonctlon hydrogen01de 1s oﬁ le paramétre ﬁ / n est remplacé par

‘la racine carrée du rapport des potentlels d'1onlsat10n I de 1'ion et IH ‘de

1'atome d'hydrogeéne. Soit alors la fonction d'onde ¢ ( Ionistu et Iohescu-

Pallas, 15859 ) : . -

o= vt 1/ e (10 ) (5.9)
avec r la séparation‘entre/l'ion et 1'8lectron. Cette description de la fonction

d'onde permet de relier les dimensions de 1'orbitale au potentiel d'ionisation.
- . .,v-'”'"_"" R .
Cette approximation est contestable quand l'@lectron appartient réellemeént &
‘ . ] : . | . b
une orbitale‘gui n'est pas de type s, e.g. type p. De plus lﬁequaﬁlon‘( 5.9‘)

n'est valide que pour une séparation internucl&aire suffisamment grande pour

. : v - L
que l'orbitale ne se polarise pas trop. Dans ces conditions, il suffit de

A

‘calculer 1a forme asyﬁptote de w. Pour R supérieur au rayon de Bohr, la valeur

limite de w est : a2 _ o
% .
W = lim- ( E - E ) = IRexp( - (I/I,)* R ) u.a. ( 5.10)
R >> 1 R>>12 P{_ ‘ ;
- /

-

Finalement pour obtenir la'probabilité de transition, il faut intégrer sur

la ﬁariéblewg,'Cette intégration a &té faite par Dalgarno (1958) dont
le résultat est { b est le paramétre d‘impact : R2= h2 +'x2 )
_m‘ -(, ) \ -
[w LIS ( dx / ;.v ) = 21 b2 { KdCTb)+ Klﬁfb)/fb-)/v (5.11 )'

avec Y=(I/IH)%, et K0 et Ki sont les fonctions de Bessel modifi€es du second
’ genre d'ordre zéro et un. Comme 1'éqﬁation‘( 5.10 ) n'est valable que pour
yYR>>1, l1'€quation ( 5.11 ) ne devra 8tre utilisée que pour yb>>1. Alors,

TS
1N

' B . . a0y ’ . ’
-il est possible de prendre les formes asymptotiques des fonctions de Bessel

v

e
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: e .
LT . e
' “

=y

( Abramowitz et Steguh ) qui conduisent a\( Rapp et Francis, 1962 )

ACB, VY- J_mw o 1 () |
: . . * (-5.12)

et T2 (1 o) el )

La probabiiité Pg.( b, v} = sinz( A(Db, v )fﬁ oscilie entré zéro et un pour

les petites valeurs de b puis décroit ?}pﬁiement vers zéro pour les grandes

valeurs de §; La.sec;idn efficace tqtiie Qegé 1'intégrale pour toutes les

valeurs .du paramétre d'impact de cette probabilité :

o(v) =ox J P.(b, v) b db R (5.13)

3

5.3 CAS ASYMETRIQUE

Y o —— — — — —— —

Dans le cas syméfriﬁue :éqgnnant;,les états asymptotiques du systéme
(A + A )bsont identiques car 1e§ gtats u et g respectivement antisymétrique
‘et symetrlque par rapport & l'echange des coordonnees electronlques sont degeneres'
pour R-+¢m ( GaIC1a et al, 1973 ). Par contre pour les reactlons asymetrlques

qui nous concernent Azb B: o A +-B , ily ' deux etats asymptotes dlfferents

' t +
qui correspondent i ( A% . B ) et (A + B ) appartenant i ( AB )2

Le phenomene de capture se manifeste par une tran51t10n_entre les deux &tats.

Rapp et Framncis (1962) supposent que le moment angulaife et le spin
sont conservés au cours de la collision du fait'que i'échﬁnge‘a lieu pour des
valeurs-du paramét}e d'impadt reiativement grandes. L'hamiltonien totai est
1ndependant du moment angulalre total J ( constante du mouvement ) ce.qui

entraine que seules les tran51t10ns entre des &tats de méme sxmetrle A et de

méme multiplicité g = 25 + 1 sont p0551bles. Si les états moleculalres.generes
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par la comblnalson des deux etats atomlques apres la c0111510n~ne sont qu'une

.

partie des états mpleculalres avant la collision; la capture n'est possible
' que dans le rapport de la somme des multiplicités des états aprés la collision
ayant les mémes A et S que les &tats initiatux & la somme des multiplicités

“des gtats initiaux. Ce rapport est le facteur de poids statistique ‘de

la réactioﬂ e g
| For g ) '
i (i=j) ®i ‘ aprés la collision . '
f = ’ { 5.14 )
( ZJ gj ) avant la collision | ' ﬂ .

o i et j indiquent les 8tats et g la multiplicité de 1'Stat.

W

Pour illustrer ceci considérons la rdaction :

N (%) + Heclsy » W (P, Yo, Y8y + He'(%s)

.
olt les &tats peuvent 8tre trouvés dans Herzberg (1945). La combinaison

( 2? +-1S ) donne . les E&tats moléculaifes initiaux (22, ZH) { Herzberg, 1950;

Rosen, 1964 ). Les compinaiSOns ( 5.+ % Y, ( 54 % ), ( 1y + 2s ) donnent
' 2 4

,respectivement les-&tats moléculaireés finals (22, n, I, 4H], (22),

2 Qn 2 . :

. (“L, “m, “A). Ainsi pour les différents &tats de N' les facteurs de poids

sont-ils 1, }, 1. - ; ' -

573.2 Développement mathématique

- LR R R e Rl R R TP P

Dans/le domaine des collisions lentes le facteur de translation peut

8tre remplacé par 1l'unit8. Ceci simplifie grandement les calculs. Nous devrons:

garder présent # 1'esprit que.la section efficace trouvée dans le cadre de

cette approximation est supérieure a celle:oill nous tenons compte-afdéquatement

-

du facteur de translation ( section 6.8 ).

.

- ~

La fonction d'onde totale normée qui décrit 1'&tat de = -

1'€lectron s'exprime comme une combinaison linéaire dépendante du temps des

- -

-
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deux étéfs;molééu}aires_initial'et final. Ces orbitales moléculaires peuvent
étre‘formées de combinaisons linBaires d'ofﬁitaies.atomiques ( Morrison Et qi,
1976 ).- Soit ¢T-1a fonction d'onde totglé: ’ . |

by = Cp(t) g exp( -1 Eg t) +Cy(t) ¢y exp( -1 B t) "+ (5.15)
ol Cp et Ci.sont les coefficients donnant lgs amplitudes resped%}ves dés deux .
dtats moléculaires ¢. ot ¢ d un instant t. Ep et'E; sont les Engygies totales
moléculaires.

Gurnee et Magee (1957) ont remplacé les fbnctions moléculaires par
_les fonctions atomiques correspondant aux &tats de l‘electron quand les atomes
sont separes pour mener plus aisément les calculs. Ces orbltales ne\}epresentent
lg_fonctlon d'onde réelle que d'une maniére asymptothgp. Ces orbitales
n'évpluenf pas avec la aistande internucléaire et sont -commun&ment appelées
orbitales atomiques " gelées "..éoit la fonction d'on%s_totale dans la

b

descrlptlon atomlque : _ . . T

¢ = Cf(t) |f > exp( riwgt) + G (t)] i.> exp( -1 w; t ) ( 5.16 )

ravec chaque orb;tale atomlque solution de 1'equat10n de Schroedlnger statlonnalre
(-39 +v ) 5>= wi 5> 01=4, 8 j=4, f ¥ (57
V, et Vy correspondant. aux &tats f et i.

L'équation du mouvement est 1'équation de Schroedinger dépendante du

-

. temps dont ¢ est solution : ‘ |
(-3 8+ V,+Vg) |6 >=i3a/93 |¢> (5.18 )

Pour obtenir les &quations ébﬁplées qui définissent les amplitudes Cf et Ci’

i1 Euffit d¢ rémplacer ¢ par 1'équation -( 5.16 ) dans ( 5.18 ) et de multiplier

© ( 5.18 )_alternativement par les bras < f | et <i | oli< |...| > désigne

1'intégration sur tout.1'espace :
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0

<£] VBlf{ Cg + <f|VAI1? e l‘“. Cp = 17(Cg 5. e L

wt

t R i AT :
1~ Cf S-e ‘ + Ci ) =

1]

IR ALY AN AR TR

C ot w = Ws W, S est 1'intégrale de recouvrement <i]f5 tandis que les .

4

V;f =<i[Vj|f> ‘sont. les &léments de!la“matrice de couplage entre les &tats
€lectroniques. ( Leé équatibns (5.19 nt le développement des &quations
( 4.22 ) avec m, n 8gaux tout.d tour & it £ ). Les éqﬁations ( 5.19 ) sont v

W -. ) . " -
* réarranges pour faire -apparaitre les tex s de couplage entre les deux.

- . _,_5"
. L

. 8quations :

[y
) -
n

' ' iwt
RO RS WO NN .
: . : (-5.20 )
1C = ky(t) G + hy®) e V't
avec : . o D
S i £ )
ky(8) = (V' -SV )/ (1-8%)
ky(e) = (Vg - SVEFy /(1. 8%y ,
_ if ££ 2
hy(t) = (Vg -8SVe )/ (1-8%)
_ £i i 2

S5i de plus nous opérons une transformation de phase sur les coefficients Cf et

Ci telle que :

t t

C; = a;.exp( - i [ ky(en) det ), Cp = a exp( - i Imkz(t') at' )

. .}

alors- le systéme (.5.20 ) prend la forme ( Rapp et Francis, 1962 ) :

i éi = hl(t) exp( i Wt) ag - |
(5.21) ,

K-

i éf = hz(t)'exp(-i Wt) a;
t ' .
avec Wt =wt + [ ( kl -'k2 ) dt*. /

Ce systéme couplé ( 5.21 ) définit l'évolution‘des:amplitudes de probabilité

Lt 5119.)f._ﬂfr_.A.
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"% en fonction)du temps pour trouver l'Electron dans.l'@tat i.ou f.

.

s

L 5.3.3 Hermiticit® du systdme

" Pour qu'un opératéur représente une observable physique, il faut qu'il
© soit hermitique, Notre systdme couplé ( 5.21°) :

ia, = . Ry (t) exp( i Wt) ag

l Ll
i éf = hz(t) exp( -1 Wkt ) a, coo. T
n'est pas hermitique - car les coefficients de couplage ne sont pas

. . complexes conjugués 1'un de 1'autre. Ainsi donc ce systdme ne décrit pas

- correctement les observables ( amplitudes de probabilité de présence. ) car

]

le principe de micro-réversibilité ( MEssiah,;IﬁEhx) n'est pas satisfait.

‘ C'est 1'absence de l'orthogonaiité-des‘foncticns“ﬁXOnde f et i qui cause-

Fl

N : : i .
,_1a dissymétrie entre hI et h2 (\Eéction 4.2.3 ). Comme l'op&rateur h(t) n'est

pas hermitique, la probabilité n'est conservée que si la relation ci-dessous

a

existe : . .
* *

Vvt Zn, N <n|m> = 1. n,m€ {i, £1 (5.22)

_Elle fait intexrvenir 1l'intégrale de reéquvrement <n|m> .

Pour Pallierlé ce probléme, Rapp et Francis (1962] proposérent de choisif
une valeur moyenne pour hlet h2 qui_transforme;ait ce systéme en un systéme
hermitique’ -

. I1s utilisérent, pour ce faire, la forme précomisée par

1

Rosen et Zener (1932) qui donne la solution i un modéle ayant deux courbes

. , - = - ) - - - L] ot
“d'energie potentielle constantes couplées par uné interaction proportionnelle &

sech ( Dinterman et Delos, 1977 ). Néanmoins Green (1965) a montr€ que cette

procédure est inconsistante avec la définition originale car les coefficients a

+

satisfont alors a:
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ve . Ela =1 - n € (i, £} e (5.23)

Cependant comme cette inconsistance dépend de 1'cart entre < n [ m > et & .

‘ ol - ! - ] -y L ‘ LY A ‘ - ~ : i
pour des valeurs &levées du paramétre d'impact, d'intér@t pour les collisians
‘de capture, il est problable que la procédure soit acceptable et n'introduise

qu'uh 1éger changement dans les r&sultats.

5.3.4 Expression de la probabilité& de capture

" Le£ait d'avoir transformé le systdme ( 5.21 ) en un systZme hermitique
- . R ' ]
conduit i adopter l'expression ( 5.10 ) comme valeur moyenne de

hl(t) et hz(t). Considérant la trajectoire rectiligne ( R2 = x2 + b% 3},
. ' , ‘

il vient : .
hix) = I ¢ x2 +qb2 )% exp( - (.x2,+ b2 )i ) T {5.24)
ol I est une valeur mo;enhe entre IA ;t IB des ion-et-atome A et B; aptrement
.‘ia notation reste inchangée. Af@n de pouvoir transformer h tel que‘proposé par

Rosen et Zener‘(1932) hif =1 séch( 12 x ) et utilisef leur expression de

1
la probabilité : . . X
2 .2 2 = | ‘

|af(°°)| =sin“( 7l /v 1, ) sech™(n W/ 2v1,) ( 5.25)

L

les intégrales des deux formes sur 1'ensemble de la trajectoire doivent &tre

égales :

J h(x) dx = f 1, sech( 1, x ) dx ( 5.26 )
Les deux intégrales sont dgales (avec h(0) = h, (0)) sk :

1

i

= Tbexp(~b)
(5.27)

]

1, = 7 £2b exp( + vb ) ( Ky(vb) + K (b)/ vb ) }_‘1

ol K, et Kl sont les fonctidns de Bessel modififes et W est une valeur moyenne

du défaut énergétique W. La probabilité de capture P sera le produit du

a i-»f
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facteur de p01ds f par le carfé de l‘amplltude de probab111te pour trouver Coe :
1'electron 116 a 1‘1on A | afGn] | o ,- - e
) : 2 - o
PaL (b, v) = £ a | : S (5.28)

‘1+f

5.4 "EXPRESSION DU DEFAUT ENERGETIQUE MOYEN
-_n—o_l_-._._-_._u_.._n_l;.n*-_._\.u—-o;—l_-—l * - ).

Du systéme d'équations couplées ( 5.21 ) nous savons que Wt vaut :

Wt = wt + J (kl(t') - ky(t') ) der . 2 (5.29)

B 7

Pour les collisions ol la nature de 1'interaction ne change pas, la quantité
| k; - k, | est trés inférieure 3 |w | et peut &tre oégligée, Pouf,les collisions
de capture oli les interactions avant et aﬁrésilé collision sont différentes,
] ky -_ké [Ipreud des valeurs non négligéab}es et»parfois}supérieures a ]wL_

3 ) oL .
. Pour certains rayons d'interactions ( Bates et Lymn, 1859 ). C'est le cas par

exemple de nds réactions A2 + B -+ A + B ou,avant l'echange de l'electron L
1'1nteractlon est celle entre un ion et un atome ( en R~ \) et apres 1'échange
1'1nteract10n dominante est coulombienne ( en R ). Pour tEnlr compte de
la variation du défaut energethue Hasted et Lee (1962) proposerent de corrlger
le def;ut energethue d 1vinfini par l'addltlon des energles moyennes d'1nteract10n
de Coulomb et de polarisation: Les interactions pour une réaction comme :

ATy B > AT L gt .' m#n
\sont : - - . ' b

- interﬁEﬁ{on de Coulomb : E. = (m-n)n /R
c .

N _ 4 ' ( 5.30 )
- interactﬂon de polarisation : Ep Sx=P, /2R

" avec Pa =( n o tm-n o+ ( m-n )' aptn } -m g
qui est un coefficient dépendant des polarisabilités des atomes ou-ions.

) : " T

/



les formes : - -

" une dlstrlbutlon symetrlque en ZA et ZB ( Flfr;v, 1957-58a,b;

90-

Si 1a dxstrlhutlon de chargas est supposée avoir la symétrie spher1que
et si 1'1nteract10n a lleu entre deux rayons R et RZ’ choisis convenablement

en fonction de considérations phy51ques, les énergles moyennes ont alors

3

= . 2 2. 3
E,= 15 (m-n)n (R -RyJ/CR - Ry)
_ | R, >R (5.31)
= . -1 ol i, 03 03 172 \
E = -1.5 P (Ry" - RpJ/CR{ -Ry) ‘

]

Le choix -de R1 2 est basé sur 1'étude de la distribution de charge§ de deux
, .

atomes décrit par le mod&le de Thomas-Fermi :

Ry 2 = 01,2‘( ((Zy-n )2/3 2/3 )2 ‘ | ‘ ( 5.32 ?

, !
avec C, et C, ggaux 3 1.44 et . d partixde la densité radiale

de la couche M de.-l'argon. Ces coefficients sont indépendantsi\Jes r€actants.

Quant au facteur de Bohr (1948) - (. ' )% -'il est obtenu en ntylisant

rahamsén, 1963. )

qui permet de tenir compte de 1'interaction entre deux atomes.

L'énergie moyenne E =Ec + Ep qui est positive, diminue le défaut
. / ’
énergétique 3 1'infini AE ( AE < 0 ) :

W= &+ E -~ . ' P , (5.33)

5.5 EXPRESSIONS POUR PROGRAMMER LA SECTION EFFICACE TOTALE .

—— — — — " — ot AT W — — — —— p— b — — By it e}

Reprenons 1'expression de la ‘probabilit& de capture de la section

s5.3.4: 9

A * . : . . .
P, . (b, v)= sin’(l /vl,)) sech’GeW/2vi)) (5.34 )
1 | e

' : irf |
Du développement de la section 5.2 nous savons que cette relation est surtout '

valabiz pour b> 1, ce qui nous permet de considérer‘les expressions asymptotes
[ . .
A2
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des fonctions fie Bessel modifiées KO et Kl Nous pouvons écrirg :

-

* (B, v} sechch [&5/27)% ./ v) - (5.35)

Py @®, V]=PS*
. i+f

iaf
avec

B, o = swicrentmt e asemT /vy sy T
1+ . ) .

qui n'est autre que la probabilité de capture dans le cas résonnant
( sinz( A(b, v)j ); avec I une valeur moyenne des potentiels d'ionisation des
ion et atome A et B,

Dinterman et Delos (19_77) ont analysé la préc;ision du résultat en
fonction. du ynombre de termes éonslewés dans l1'approximation des fonctions de
Bessel. Dépendémunent‘ de la constante déterminant la valeur makimale.de
1'interaction entre les d'eux états ét de .la valeur de la distance inte?:'nucléaire

pour iaqueile la différence énergétique entre les deux &tats est double de
1'énergie d'interaction, il est nécessai:;'e de garder pll_usp;.t moins de termes. .
Nous développons les fonctions de Bessel au' premier ordre - en sachant que pour
les faibles valedrs du paramétre d'impact b la pfogabilité sera plus grande que
la probabilit& exacte, mais ceci n'aura pas beaucoup d'importance en f'olnctionr
de 1tapproximation ci-dessous. ‘

L'argument du sinus de Ps(b, v)-, A(b, V), décrofit de mapiére
. expongntielle avec b d'ou les oscillations rapides de la fonction sinus _entre
zéro. et un pour les faibles valeurs de b. Pour des valeurs de b plus élevées, _.
1'argument tend vers z&ro et le sinus décroft vers z8ro dans une dernidre
oscillation ample. I1 est commun de faire 1'approximation suivante ( Firsov,

1951; Rapp et Francis, 1962 ) :

] plr 0<b <b

1l

'Ps(b, V) 1 C5.57 )
0 pour b > by ' '

Ps(b, v)-
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.avec b1 tel que Ps(hk v) = .25 pour la dernidre fois. La valéu; de bl est
déterminée Parla résolution de ;'éqpation : |

ACby, vY=m/6 - ( 5.38 )
d'oll 1'expression de la section efficace totale-:

: 1 .2 4 - s
o(v) = %} f Ib sech®( ... ) 2r b db { 5.39)
0- N B

En opérant le changement de variable :

u= (b / 2y )5 W/v ' . (5.40)

alors o

oll

se présente sous la forme facile & programmer de Lee et Hasted (1965) :

o) = £ o, I(u) | o ( 5.41 )

g, = in bi _ _

. ' : (5.42)

4" 2 3 g

I(ul) =4u, sech"( u } u” du T
0 N

-

L'emplei de ( 5.41 ) et de ( 5.42 ) permet d'obtenir par intégratioh numérique

la valeur de la section efficace totale de capture pour une énergie:donnée v

des ions incidents.
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CHAPITRE 6 e
0-0-0-0-0-9 -

RESULTATS NUMERIQUES DU MODELE A DEUX ETATS QUANTIQUES

We present the nesults of the.RF'é model after having discussed

 the behaviour of the cross section expected. In yiew of these nu@w,&

" we. modify. the model in onder to take aceount of the main approximation made:

in the cowwe of its development. The moc&.ﬁ&catcon comuu 04 ad_;ua&ng both

patameters of the mode,ﬂ to §it the e.xpe)umenta,ﬁ c/LOAA aacaom which

we assume are those for ct&ﬁ particles wuozued in thein g!wund states.

Tho_ new pa)na.me,tw I, and Q. are deﬁwed &com the otd ones T and Wikuch Athaut
Io» Ig= Ml Iy Ty ) g '

T - QQ=W nB-2/3 /:9 - - -

where I 4 and I ane the effective ionization potentials of A and "B, g 48
thé‘p!z;tnc,q:.)ai quantum number o4 the efectron captured w'ile.n bound on .the farget
atom B. '

From fhe new theoretical curves, tha values 05 the width oﬂ the interaction
poz:en,tm,t is defined. Haweum it i8 not paééwze to assess the mean value
Approaad by some authons. ) '

Tn addition we haﬁe been able Zo predict the velocity at which the

transfation factor begins fo affect the magnitude of the crods section.
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dire y- ( 8qu’ 5.24 ).

un maximum ( Massey, 1949 ) qui def1n1t les deux régions ci- dessus. Su1vant

S . : - v 94 « ' . .
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— e " — — — — —" — — — — — — — — — — — — —" —
T " - .
s - -~ - - .
=

1

incident. Pour ce faire, considérons 1'équation ( 5.35 ) qui donne

la probabilité de capture 3

P (b, v] P (b, v) sech’( W ( wb/2y ) /v ) ‘ 6.1

Aux hautes éng}gies‘le facteur dominaﬁt de Pa(b; v) est Ps(b, v) car
le sech2 garde uné.valeun constanté, son argument &tant petit. Dans ce cas nous
voyonslquella section efficace totale se comporte comme celle d'un systéme
symétriqﬁé résonnant. A-la limite, ceci Veﬁi dire que W est 8gal ‘i zéro._

Le systéme ne ' réssent " qu'une valeur moyenne de} deux pofentiels et

une interaction de couplagé.'Ainsi la section efficace totale est-elle
- . . \

rincipalement détermin€e par la valeur de l'interaction de couplage. c'est-d-
princip : P _ P

Aux basses Energies, le terme en sechz‘diminue la probabilité de

.
-

capture r€sonnante Ps(b, v). La sec}ion efficace totale décrofit rapidement
vers z&ro avec la vitesse. Cétte région est appelde adiabatique puisque

la collision se produit si lentement que le syst&me &volue au rythme de

"la perturbation sans qu'une transition prenne naissance, -

De ceci, nous dedu1sons que la section efficace totale passe par

la loi adiabatique de Massey, la section efflcace totzle passe par un maximum
lorsque le temps de cqllision Tc est comparable - 1Cmys-au temps de
transition T,. Le temps de collision est le quotient d'une distance atomique

. t

a sur la vitesse relative ¥ de déplacement. Le temps,de-transition est le produit
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3

*

21

3

La premi8re &tape du.calcul est 1'évaluation de la vitesse & partir
. . " . .

de 1'@nergie et de la masse de 1'ion incident, puis la.résolution de 1'8quation’
( 5.38 ) qui donne la valeur de‘?bl. Une interpolation lin€aire est employée '

. bS] . ) . .
our optenir la meilleure valeur i i val €ja- trouvées.
P b - meil va ‘Y’I_),I-\a partir de d?u:yl eurs de?a uvée

"t

. 8i la vdriation entre deux valeurs successives est' trop grande alors. 1'intexvalle

. . .
ey . -

est divisé par deux. ’

-t

a
S

Avec la valeur de bl’ la section efficace totale résonnante g, ainsi , .

que u; ( &qu. 5.40 }, la borne supérieure d'intdgration, sont calculdes:
Un sous-programme &value 1'intégrale I( ) ) paf la méthode de
. Simpson ( Abramowitz et Sfegun, équ. 25:4.6 ). Afin de réduire le temps

d'intégration, pour chaque valeur successive de la vitesse nous ‘ajoutons i

-

1'intégrale la valeur correspondant 3 1'accroissement de u.. Comme u, croft

1 1

avec 1l'inverse de la vitesse, les calculs sdnt commencés pour la ﬁlus grande
valeur de 1'énergie :
uz ' ¥ :

du (...) ' (6.3)
g!

. . . : s 2 -
Puis la section efficace °21(V) est exprimée en u.a. et cm . Les valeurs

pour v = v, vy < ¢! I =71+ J

-

de My, I(ul) et de Gyq en fonction de l'éﬂergie de 1'ion incident sont directement

présentées sous forme de tableaux et de courbes pour Ty

Wiy
G
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'i &'

" n'a.qu'un &lectron.

6.3 CHOIX DES ETATS

LY

- . - .
-

Les Testrictions que ‘comporte le modéle dlmlnuent le nombre des &tats
eXC1tes dlsponlbles tant pour la cible que pour 1‘1on incident. A1n51, seul
1'etat excité de la cible de gaz noble - autre que 1'hé&lium - est- 11“1'etat .
( ns1 npﬁ, 2S ). C'est la seule configuration qui puisse don:%r 1'8tat fondamental
avant f&\capture de’ l'electron ns ( consid&re seulement la capture d’un electron

de la couche externe ) : ' wz?‘ )
B.‘( n52 TIPG‘“T’

6 2 - y
( B ( nst np, 7S )+ € ng ) (6.4)

Quant i la cible d'hélium seul 1'état fondamental est possible car 1'ion He'

'zPéur 1'ion incident de gaz noble A " (ns2 np4, 3P, 1D, lg ), les seuls

&tats excités possibles aprés capture d'un &lectron sont ceux ayant la epnfiguration

+ .2 4 . s - . . .
A (ms" mp’, nl ). Les énergies d'excitation qui correspondent & ces niveaux

ne doivent pas &tre trop €levées car elles tendent 3 augmenter le défaut

&ndrgétique W. Si 1'énergie d'excitation est &quivalente 3 la différence
| ; : _ .

-I(K*)‘— I(B) alo¥s 1'état correspondanﬁ sera privilégié par rapport & 1'état

e 3 .
B . . ..- . . ) ++ . . .
fondamental. Quant aux excitations de l'ion A" autres que les excitations

métastables proches de l'état fbndémental ( 1D, ls ), elles ne peuvent:&tre

envisagées du fait que la transition vers 1'état fondamental se prodult bien

4 -

" avant que 1'1on attelgne la cible ( vu. . les facilités exp&rimentales).

-

Pour 1es 1ons incidents autres fue ceux de gaz noble, les seuls @états

excitds possibles sont A* ( n52 np s nl ) ol i depend de la nature des. ions

£

( pour 1l'ion d'azote, i= 1 ), ..
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. 6. 4 RESULTATS NUMERIQUES DU MODELE DE RF . -

-
——-—.—-_-—-—.——.-—..———._-——_——_

/
Les deux parametres qu1 reglssent ia sectlon efflcace totale sont

ionisation moyen I et le défaut energet1que moyen W. Ces deux

, parametres s'expriment comme suit en fonctlon des quantités phy51ques :

=4 (,.IA Ip ) L ‘ , (6.5a)
W=1,-1,+E =TT, . (6.5)
avec les potentiels d'ionisation effectifs : (
1, I(A)+ E\[A++)-E(A) ' - ' :
O ‘ £6.6)

Ip= I(B) + Ex(B )

4

ofi E ( ) est 1'exc1tat10n au- dessus du niveau fondamental de la particule notée

?
.;:" -
BRI P!
(A;”..)*;I-B I
T TLTE L E (A" + E_(8")
AT g KA )T NN . ) .' . |
" ' . ’ . *
AN F— — = — o — — Al
. ; - *
' O
e .
IB)-I(A") - |E ") | B 8%)
_ - E T N
gtat -
initial - v final

Fig. 651 DETERMINATION DU DEFAUT ENERGETIQUE DU MODELE DE RF : W

—= 1'état fondamental de A
W 7z d partir de’

_ &tat meétastable de A
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entre les parentheses et I( ) est le potentlel d'1onlsat10n experlmental Ae
la particule -dans son Etat fondamental ( Moore, 1971 ) - £1gure 6.1 </ )
Les resultats‘du programme'de calcul sont presentes sur les flgures

de la section. 6. 6 par les courbes en trait pleln (-—-———) Nous remarquons

‘que cette theorle approximative est loin de produlxe'des-resultats preC1s

quant i la valeur absolue de la section efficace. Néanmoins la variation avec

1'énergie est satisfaisante ( critére de Massey ) bien que le maximum soit
. v _
i une énergie un peu supérieure & celle de 1l'expérience.

Les ions incidents aprés la collision ne sont analysés qu'en fonction

de leurs charges €lectriques et de leurs_énergies. Ainsi donc 1a sectign efficace

€
- mesurée inclut le;\}ﬁactions oli ces ions ne sont pas dans leurs &tats fondamentasx.

&

De plus nous ne détectons pas les ions BY qui peuvent &tre excit®s. La section -

.

efficace est donc une moyenne des sections d'un ensembl® de r8actions; ceci

"en particulier pour les collisions trés asym&triques ol le nombre atomique

. - / . - - . - P
de la cible est trés supérieur & celui de 1'ion incident.

. - . ++ -~ ﬂ~ i P - -
" Pour la réaction Ne ~+ He oll 1'€lectron capturé &tait dans 1'@tat 1s

T

la section efficace théorique est en accord avec 1l'expérience ( mieux que 15 % ).
Au fur et i mesure que le nombre atomique de la ciblefZB'crOIt, la section

efficace totale doit.croitre du fait de la plus}grande extension de l'orbitale

-

de 1'€lectron & capturer ( Hasted, 1952 ). Avec ce modéle, la section efficace

Teste pratiquement constante quel que soit Z_ et aigsi les valeurs théoriques

B

sont-elles 2.5 & 10 -fois plué pefites que les valeurs expérimentales pour

des cibles allant respectivement du néon au xé&non.

P

* Nous vous prions de nous excuser pour n'avoir pas placé ces figures en regard

du texte { €viter la répétition de multiples graphiques ). ' D
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. .6.5 MODIFICATIONS " EMPIRIQUES “

. : 0

C vu le desaccofd entre 1a theorle de RF et 1'exper1ence pour des cibles

-..'.,i o

autres que celle d*hélium, nous avons pense que nous pouv19n ‘ améliorer

cette théorie d‘une manidre plus ou moins empirique, c'est-d-dire aJustef;
1 aramétres I et W. Par exemple, Iovisti et Tonescu-Pallas (1960) ont

. ) -~ ‘+
intrdduit un coefficient, déterminé & partir d'exp&riences sur les sections
6 . . ' . )
efficaces, qui multiplie le potentiel d'ionisation de ia fonction d'onde.

Olson (1972) a essayé d'amellorer l'approxlmatlon sur l'element de la matrice
:(_

-de couplage ) partlr d'un lissage de points experlmentaux ( Olson et al, 1971 )

provenant de l'etude de la section ‘efficace totale de capture o;,. -

N

De 1'étude des variations;de la section efficace totdle de capture

0yy €N fonctlon des deux parametres, nous avons constat& que des réductions

de T et de W causent chacune une augmentation de 1a valeur absolue de ¢ tandis -~

-

qu'élles ont un effet opposé sur le maximum adiabatique. Un a;ustement adequat

des deux paramétres permettrait donc d'augmenter la section efficace sans

, deplacer sen51b1ement le max1mum Cependant du fait que le modé€le de RF place
ce maximum & ume v1tesse un peu supérieure, il faudra le. recaler 1&8gérement.

Dans le developpement de ce modg&le, plusieurs approxlqatlons ont &té

faites o ce qui concerne les fonctions d'onde qui décrivent, les Eétats de
~ 1'électron. La fonctiOn d'onde moléculaire totale n'est que la combinaison

>

' ) 11nea1re de .deux etats atom1ques 1s 1n1t1a1 et final; c'est l'approximation

des orbltales gelees. Melius et .Goddaxd (1974) suggerent que la fonction d'onde
totale de l'electron 501t une combinaison 11nea1re de deux orbltales-moleculalres

¢ formees d 1'aide des deux orbltales atomlques ¢A en rotatlon. Ce qu1 &

ey

N/ ' .
s'exprlme'sous forme matricielle paT - . -

. ‘ ’ .‘:>
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v

1 _ i : S
4y (X) | oy N -
M R (M) ey
b(xY’ e/ an
! 1 :
x ol J% représente la _matricel de

rotation qui définit 1*évolution de

- la chlisidn. - o o
Nous. én déduisons que :1a fonctié}n,d‘onde du modéle éstt’loin .de représenter
convenablement la fonction " dynamique " de 1'&lectron. De plus les orbitales-
devraient &tre hybridées*( Céhen—Ténnoudji et al, 1973 ), c'est—a-dire Btre . .
une combinaison d'ofbifalés §_eth_car i'interaEtion'entre les deux particuleé
entraine une polarisation dans le sens de ia direction internucléaire. Aihgih
1'extension de llorbitale est-elle suﬁérieure i celle qu'elke aurait si les
deux particules-étaientIinfiniment éloignées; I1 faut ajouter que la considération
d'orbitale de type lg_est‘gefffaﬁcun doute la cause majeure de la faiblesse
du modéle car pour des cibles ayant unﬂnombre atomiqﬁe.éiévé, 1'orbitale de .
1'électron capturé de la couche externe a une extension Sien supérieure i - N ‘:ﬂgglfw
celle de type lg_%pnt 1'éxtension est f;nctiiyfﬁh potentiel d'ionisation. '

. Pour teni;\E’mpte'defce qﬁir ;éntadsét;e mentionné, ii.faut diminuer
le potentiel d'ionisation moyen ce q;:jaura pour effet d'augmenter l'éktension_.

. . . ‘

de la fonction d'onde ef par suite accroitra la section efficace. Mais étant
donné que I intervient aussi dans 1'&lément de la matrice de couﬁlage'( interaction )
i1 faudra diminuer aussi W car une diminution de I entrafne un- accroissement
»de‘la‘zone d'interaction et par conséquent €l&ve la vitesse & laquelle se produit

le maximum. La considé€ration d'orbitales gelfes ne permet pas d}estimer I par

des quantités atomiques ( Melius et Goddard, 1974 ). Aussi devons-nous faire

’

- -

- : 4 : .
" appel & des modifications déduites de considérations d'ordre physique et °
' ' .

examiner leurs effets.

* . .‘
Atticle sur 1'hybridation : Pauling, L. 1931,J. Amer. Chem. Soc. 53, 1367 _
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.Nous_avons supposé que l‘extensioh de 1‘orbita1e serait bien prise

n. .

en compte en multipllant I par une certaine pulssance du nombre qpanthue
prxnclpal de 1'€lectron capture de la c1ble. Le facteur de correctlon choisi

est ng 1 De plus, &tant donné que 1 orbltale ayant la plus grande exten51on

définit au mieUx le demi rayon moyen d‘1nteract10n, TIoUS pTrenons pour‘I

1

la quantité minimale entre IA et,IB. Ceci perﬁet de tenir compte d'une certaine -

manisre de la polarisation des orbitales. Le potentiel dtionisation moyen

-

corrigé est donc :

. = Mi . -1 ' L )
Ic = Min( IA’ IB ) f ng . . -~ (6.8 )

Avec cette correction, les cibles dont 1'&lectron & capturer est dans_1'état
» ST , : :
1s ne sont modifiées que par la'considération du minimum des deux potentiels

1

d'ionisatton effectifs IA et I.

Le facteur -de correction pour W sera ch0151 tel que la variable u

( &qu. 5. 40 )} reste pratiquement constante apres correctlons de T et de W.

1

Cette quantité uy est pratiquement pr0port10nne11e W1l %. Donc un facteur
de correction de nB_1 pour I entraine un facteur ng -3 pour W. 11 s'est’avéré
( | que 1'exposant { -2/5 ) était préférable & ( -} ) ( une valeur intermédiaire
X ) .
‘aurait pu atre choisie et donner satisfaction ) pour recaler le maximum.
‘ La nouveile expression du défaut énergétique moyen est : «
\ g =W a2 ) '

c _ B (6.9) - -

" 6.6 ANALYSE DES NOUVEAUX RESULTATS NUMERIQUES

— — . — r— — — — DY — el S T — i m— —

Ces résultats sont présentés sur les figures 6.2 d 6.13 en trait :

_La'compdraiéon.entre les résultats théoriques numériques et expérimentaux
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~

.S effectue en deux fois sulvant que 1a sectlon eff1cace est 51mp1e ou composée.

\
Composee veut dire- que 1a sect on efficace est la somme de dlverses sectlons

'efflcaces 51mpleSTcorrespondant3a des couples d'eqats-initiaux et finals.
" Dans notre cas la section efficace simple est celle oil ‘tous les €1éments de

‘-la réaction, tant avant qﬁ!aprés ia collision, sont dans leurs &tats fondamentaux.

>
-

= = \ : . . . . Lk
( représente par la courbe All G.S. sur les figures ). Les réactions N -+ Ne,
+4 ++ . . ~ wa 2 s N .
Ne =~ He, Ne, Ar -+ Ne, Ar, Kr appartiennent d cette catégorie. Toutes
les autres réactions font partie de la catégorie des sections efficaces

composées, sommes pondérées de sections efficaces simples : .
‘ e
Crm _ sk
. 0, (V) = Ek o (V) (V) ‘ ( 6.10 )

ol k indique un couple d'états initial et final, C, est un coefficient donnant

la proportion de'021 dans la somme et 021k est 1a section efficace simple pour

le couple d'é&tats k.

6.6.1 Sections efficaces totales simples

L'étude de la variation de Q.- en fonction du nombre atomique de la cible
a mis en é&vidence 1'exi$teﬁce d'une Qaledr minimale de Q, trés séparée des valeurs
suilvantes 1orsque-zB est'petit par rapport i ZAH Ceci s'éxplique par le fait
qu'une excitation des prodﬁifs de la collisioh, dans le cadre du modéle, .
augmen£e'trop la valéur de Qé et par conséquent entraine une réduction importaﬁte
de la section efficace ( section 6.3 ). Ainsi donc, si le nombre atomique de
" 1a cible ZB_sa%isfait approgim;;ivement la relatio? suivante avec ZA-; ZB 3 ZZA,
la éection efficace sera principalement celle ol chaque particule de la collision
se tréuve dans son &tat fondamental. Cependant, il n'est pas exclu que les sections

mesurées soient composées principalement de collisions avec toutes les particules

dans leurs &tats fondamentaux et de quelques collisions oii les particules
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sont exc1tees. Du fait de la dispersion des résultats expérimentaux dtune

’J,éme série de mesures et de la -mnature apprbxlmatlve du modele, neus ne \

-

pOuV1ons espérer un accord entre theorle et expérierice meilleur-que celu1 o -

5

obtenu < 15 % excepte pour Ar S Ar, 30 % ). ) ' e

[ A

.4

Pour les jgsggles inférieures & 150 kev 1a section efficace de:
2

la réaction Ar +“Ar s®carte de la courbe theorlque\ill G.S. pour se
_rapprocher de la courbe oli 1'ion Ar est. dans 1'état m& E?table 1D. Nous

pourrions penser que ce phenomene est la manifestation de la contamlnatlon

‘

du faisceau par le métastable 1D 1e‘p1us proche de 1'état fondamental ( 1 73 eV ).

Mais nous ne pouvons pas conserver cette 1dee car les sections renormalisées

de Salzborn (1976) sont assurées exemptes de toute contamination et (. 'aux

erreurs .expérimentales prés elles sont dans l'allgnement de nos mesures.

Nous attribuons cet ecart a quelqueﬂggreur systemathue ou blen‘plutﬁt au fait

que~la ‘théorie n'est qu'une représentation approchde de la r€alité. - oo

6.6.2 Sections efficaces totales composees

"

‘Lorsque ZB -1 QZA',' 1a section efficace totale est la somme pondérée

de celle pour 1'8tat fondamental et.de celles pour les Etats exciy€s. Ici,

c. . Y L P .‘ - - . e -;.
les énergies d'excitation peuvent diminuer Q,, donc certains &tats\sont privilégies.

-

par rapport 3 1'état fondamental. Quand un ion p1u51eurs fois ioni € entre en

collision avec un atome neutre, 1e mecanlsme 1e plus probable es le transfert

quasi- resonqant qui 1mp11que des états equtes de-1l'ion incident \dont les

énergies de liaison sont proches du potentlel d'1onlsat10n de 1‘atome B

( Presnyakov et Ulantsov, 1975 ) Le reste des‘donnees experlmentales ‘montrent
) 4 %

manlfestement que 1a section efficace est une ''-moyenne " sur 1'ensemb1e

“~des &tats possibles.

a
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N + Ar, Kr} Xe

Pour.lbs énergieé €levées, la section efficace est pratiquement ﬂ%;
celle de l'é¥at,fondameﬁta1. Au fur et & mesure que l'8nergie de 1'ion.
incident décroit, la proportion des &tats excit®s augmente et la section
efficace tend E.diminﬁer.‘ﬁa fait est clair pour les ré&actions N+ Ar et Kr.
‘Pour le xénon ol l‘éfat fonaamental‘et le premier &tat excité de N' : 3p°
ont des sections efficaces du méme ordre, les points exp&rimentaux sont
51tues sur les deux courbes theorlques Neanmolns nous pouvons presque

assurer qu'aux basses &nergies seul 1'8tat fordamental contribue 3 la section

efficace. Au fur et 3 mesure que 1'énergie croft, 1'importance de la contribution

-

du premier &tat excité de N (SPOJ augmente.

Ne't & Ar, Kr, Xe

Ici tous les &tats excitds sont privilégiés par rapport aux états
fondamentaux des produits de la collision. Aussi ne montrons-nous pas les courbes

1yt .sl, 4

All G.S. qui sont trop petites.-L'état'Ne+ ( gs P ) est le premiex
€tat excité possible et donne la section efficace totale la plus élevée.

La sectionefficace mesur8e est un mélange des &tats excités des pfoduitsh

L3 encore les points expérimenfauk s'infercalent bien entre les courbes
théoriques possibles; Pour Ne'" = Kf, les mesures de FS sont des mesures od
domine 1'&tat excité Kr' (ZS). Soit ci-dessous un apeigu grossiér des diverses

contributions en fonction de 1'énergie de 1'ion incident :

contribution majeure aux S
++ P . . + 2
Ne -+ Ar hautes énergies ( 200 keV ) Ar (75)
basses énergies ' Ne* (4P)
) Ne™" &> ¥kr - hautes énergies Ne* (4P)

basses énergiqs . partage entre Kr+(23) et Ne+(4P)
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Ne -+ Xe hautes &nergies . mélange des &tats excités de_Ne+.
basses €nergies - Xe' (ZS)
Quand ZB croft, l'excitation de B est plus probable aux basses énergiés tandis

que celleé de A est plus probable aux hautes Emergies.
Note : ‘La généralisation des conclusions de la section 6.6 ne pourrait &tre

envisagée sans 1'apport de nouvelles évidences expérimentales.

6.7 VARIATIONS DE a ET DE E

N
v
H

Dans 1'énoncéd du critére de Massey ( €q. 6:23), la distance atomique a
n'est pas définie précisément. En fait, cette distance n'est autre que
‘la largeur de 1'interaction h. f(x) dont depend directement la section efficace

( Rapp, 1971 }. L'1nteract10n est le produit interne des fonctions d*onde
initiale et finale coupleeg par le potentiel : < i {\V | £>. La considération
de la vitesse ( vmax) pour laquelle’la section efficace de capture est
maximale (Gmax) et dg défaut énergétique-(QC) nous germet de déterminer
les valeurs théoriques de a : Ay = / Q Ces rnfbimations sonf exﬁxaites
du programme de la section 6.2 et-reproduites dans notre domaine des €nergies
dans le tablegu 6.1. Pour les calculs numériques nous avons utilisé la relation :
o .

ath(A) = 2.88 ( E(keV} / M(u.m.a

#

)t Q. (eV) (6.11)
11 est 34 noter’ que la décroisgance ombre atomique de 1'ion
incident s'accompagne d'um accroissement de la plage de Qariations possibles
de la largeur de 1'interaction. Cependant, ces véleurs de ., ne ?onfirment
pas les estimations. faites par Hasted (1951-52) et Hasted et Lee (1962) ol

Q
est donnée une valeur de B égale 4 7 A. Mais Hasted n'exclut pas
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TABLEAU 6'.\1 : Informations extraites du programme pour calculer Toy

REactions / &tats Vmax(u'a')

[
{

Q
I(eV) Q.leV) omax(Az) 8 (

r .

o

A\ ul(vmax) I(ul)

LA+

_ N + Ne
AT

Kr

‘Kr

Kr

Kr

Xe

Xe

Xe

Xe

Xe
Né++¥ He
Ne

ke

Xe

Xe

Ar s Ar

Kr (GS)‘.

o' sy

+ 2

(Ar 7S) -

(-GS )

Kr .°S)

( Gs)

(Gs)

( G5 )

(G6s)

..

énergies :

.463
.639
.526
.492
.403
.240
.690
.239
.591
462
.756
.456
697
.700
.580

. .580
.255

.529

24 £ vg .75 u.a.

10.78
9.74
3,50
6.88
3.50

. 3.50
2.42
"4.68
2.42

2.42

. 2.23

24,58
10.78
3.47

4.68

2.42

5.25

3.50

3.53
5.30
-2.39
2.98

~-1.64

-2.99
.87
~2.34
-1.60
©3.33
5.11
-6.33
3.67
_3.18
2.27
1,72

~-2.39

u; et I(ulj définis dans la section 5.5

5

4,

1

16.

8

20.
30.
17.
23.
20.
26.

16.

11.
10.
21.
15.

16.

.89

74

16

.90

63

g9

32

58

85

97

66

.65

.88

83

a7

31

08

18

1.94
1.74
3.20
2,38

3.63

4.14
3.25

1.27

1.57

2.75
2.65

3.68

777
.830
.790
.762
740
.651
.851
.628
.807
742
886
759
.848
860
.809
802
L711

.786

.693
. 660
683 .
.702
704
.768
l.649
.781
.685
714
.628
.704
.651
.643
.674
.678
.732

.687

|nous n'avons considéré que les maxima situés d 1'intérieur de notre gamme des
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la possibilité de valeur particuliére.pour chaque cas.
. Comme nous l'avons mentionné au début de cette sectioﬁ, la section
efficace dépend directement de la largeur de.l;interaction. Cette affirmation |
est confirmée qualitativement par 1'examen du tableau 6.1. ﬁous notons qﬁe_

la largeur de l'interaction est &gale & la valeur de la distance de plus
courte.approche,quand la sectio€§efficace de capfure est maximale

By, = bmax’ avec bmax défini comme O ax = i“*.b;ax' La 1égére différence

visible sur le tableau provient du fait que la section efficace de capture

n'est pas calcul&e pour des valeurs continues de l‘énergie_mais plut8t par.

bonds de S keV ce qui nécessite des interpolatiohs.
Ainsi donc, si la distance de plus courte approche est &gale i
) bmax’ pour l'énergie de i'ion incident égﬁle a 1'énefgie du maximum, la section
efficace passe par un maximum ce qui correspond au recouvrement maximal
des orbitales au travers du potentiel® Ce maximum intervient pour une &nergie

donnée de 1'ion incident car la trajectoire doit 8tre rectiligne et le temps

de collision comparable au temps de transition, : T "

# - '

6.7.2 Evolution de la correction E .
& e
o

La correction appllquee i E pour tenlr compte des €nergies d'1nteract10n
de Coulomb et de polarisation E ne dépend pas correctement du nombre atomique
dg la cible ZB. Connaissant les valeurs de Qc pour les sections efficaces
simplés, nous avons déferminé E! telle que E' = Q. - AE ( ceci suppose qu'il
ne serait pas nécesgaire'de modifier W si la correction de Hastéd et Lee &tai
satisfaisante.). Cette énergie'( E' ) croit avec ZB tandis que la correction

de Hasted et Lee décroit avec Zﬁ. Cette augmentation de E' avec ZB doit venir

principalement de l'é€nergie de polarisation, car ure expression asymptote en
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R-4 n'est pas valable quand les deux atomes sont proches 1'un'de 1'autre
( Zg croft =*R doit &tre ﬁlus grand pour que l'expression asymptote soit

valable ).

6.8 INFLUENGE DU FACTEUR DE TRANSLATION .

» . . 0 . - . » » ", s .« » L

2>

Dans le modéle de RF le facteur de translation des &léments de
- - ’

la forme < i |+--| £ > est omis roexp{ i v.R ) avec v.R =.vx ( section 6.5 ).

Rapp (1971) ‘a mont 1é que pour une vitess 'VTF'; .22 u.a. la section efficace
théorique de la réaction H -+ H avec omission du faéteur de translation
commence & &tre supérieure & celle ol le facteur de translation est adéquate@ent
. introduit. | |

Ferguson (1961} confirme ceci ﬁar un calcul pour cette méme.réaction :
pour v = .22 u.a., l'erreur est de l'ordre de 2 % . Dans la mesure ot
ce résultat serait applicable i nos mesures ( le facteur de translation dépend
explicitement de v et 'implicitement de la nature des particules ), nous devrions .

? L.
trouver nos sections efficaces th&oriques supérieures aux valeurs expérimentales

de : . i ] " ‘
N ve .38 - .75 ua. 6 - 26 %
Ne' .31 PITR 4 17
artt .22 45 - 2 9 o

&+

Cependant, "i1 nous est impossible de noter cet effet, ce qui impose que le' R
du facteur de translation est une fonction de la nature du projectile.
Conservant le raisonnement de Rapp, le facteur de translation

commencera 4 avoir un effet lorsque sa demi-période d'oscillation spaciale

+ -
-sera €gale ou inférieure @ la largeur de l'interaction qui détermine la section

.

. ' ~

F O S ST S VPN [ e
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_efficace { voir figure 6.14 )

cos (vx)

Fig. 6.14 VITESSE V A PARTIR DE LAQUELLE LE FACTEUR DE TRANSLATION
DOIT ETRE PRIS EN CONSIDERATION

v
'

- Ainsi nous obtenons comme borne inférieure  de la vitesse :

en u.a. VoR ‘? T /'ath | . ( 6.12‘)
ou en fonction de 1'8nergie de 1'ion incident ETF 4

E '(keV) = 25 70 a2 (o _(A) 7 } M(u.m.a.) )"'1 "( 6.13 )

TF 0 max e ’

Pour les différentes courbes th€oriques, un point indique 1la limite inférieure
Erp d partir de laquelle il faudrait tenir compte du facteur dﬁ translation.

Ceci nous montre pourquoi il ne nous &tait pas possible de détecter une erreur-

Y . . B
aussi grande que celle présentée ci-dessus, -

O
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6.9° CALCUL DES DEUX PARAMETRES I_ ET Q_ DES SECTIONS EFFICACES
) PAR E :

EXPERIMENTALES COMPOSEES™ -

—— — ——— — — — — W T W W b el bl MeiS i M W S e e m— e

La démarche th&orique consiste & calculer les deux paramstres
dir moddle & 1'aide des deux &quations ( 6.5 ) et { 6.6 ). Aprés calcul sur

" ordinateur, nous obtenons les valeurs de la section efficace en fonction de _ ) :;/

<@

1ténergie de 1'ion incident. Quant ¥ la démarche que nous appellerons
éxpérimentale, la procddure est inverse : les valeurs de la section efficace
. ’ -~

sont tonnues et d partir desquelles nous aimerions déduire les deux

paramdtres. Cedi est particuliSrement inté&ressant dans le cas oill la section -

efficace est. composée, c'est-i-dire que divers €tats finals contribuent 3
, dire \q

N

la réaction de capture..Grice aux lissage des points expérimentaux, nous
. ‘

déterminons 1'énergie du maximum de la section efficace, ne considérant que

"
Pl

les sections efficacesrcomposées.gxent leurs maxima dans notre gamme des

_énefgies ( afih que le lissage garde toute sa signification ). . ‘\v,ff
- La détermination du défaut &nergétique Q. s'effectue en se servant -

de 1'équation du critdre de Massey et de la relation entre la largeur de
1'interaction et de la section efficace maximale. L'expression de Qc en eV
est : _
Q . 1
= 2,y 3 ( 6.14 )
Qc(eV) = 3.6 ( Emax(keV) / ( M(u.m.a.))cmax(A DI

Cette méthode ne donne pas le signe du défaut &nergétique. Néanmoins ce signe - -

v

peut 8tre déterminé par comparaison avec les défauts €nergétiques des

différents &tats finals possibles.( tableai 6.3 )

Quant au potentiel d'ionisation”?myaggzg, sa détermination s'obtient

par la résolution de l'équation ci-dessous : A

I(eV) - 4n® ey / (1, * u %o (u.a.) ) [ 6.15)

-

- f -
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TABLEAU 6.2 : Valeurs de I et Qé des sections efficaces tqtales'éomﬁosées

. 0a~. : . '
» Réaction ECAb(keV) agﬁ_(az-) I_(eV) Q(eV) ESR (keV)

t

th 22¢ .. . .
'?max(A ) Fsgctlon 6.2)

-yt

R

N A 135 12.73 - 3.9 3.15 130, 12.40
ke (197 13.80 _ 2.7 3.65. .. 200 & 13.81
Xe --160 L 17.51 2.4 . -2.90 - - 160 17.73 |
Ne* > Ar 182 7.83 6.4 3.90 180 7.79
T ke 200 10.76 4.5  3.45. 195 . -, 10.66
.Xe 138  18.20 - 3.0 ., 2.20 . 140 18.87
K

1

"J. ’ . N . -t . '. ) -~
TABLEAU 6.3 : Valeurs de I et QC pour des &tats discrets définis &

F

1a section 6.3

Réactions / gtats Ic(eV) Qc(eV} Réactions / &tats ° Ié(eV) 'Qc(eV)

N > A (6.S.)

25 e Ar et 4By 6.04
. o' 3y 371 7.70 (ar* %s) 9.75 - .54
(art %8y 9.74  5.30 ) |
Nt > kr (G.S. ) "3.50 -2 39 0 Ne't » ke (Ne' 4p " 5.48  35.67
o 3P) 2.7 4.94 | &t 25)  6.88  -1.75

et %5) 688 2.98 -
Nt > Xe (G.S. ) | 2.42 22.93 ,' 1_~1e"+ + Xe (ﬁe* ey 2.42 2.27
o 3% 2,23 3.33 ' 25)  4.68 -3.18

xe" %s)  4.68 .87

L

5.

1.

19

(At
4
Ne

4.63
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obtenue d 1'aide des equatlons { 5.40 ) et ( 5.41 ). Dans cette &quation, uy

ég'Il'- I(u ) sont définis pour 1'énergie du maximum de la sectlon efficace

( tableau 6.1 ). Pour notre gamme des €nergies u, et I1 sont bien estimes par

les droites : ‘ S
ou, = TLE5 o+ 45 vmax(u.a.)

B I1 = 82 - .26 vmax(u.a.) - .

obtenues-par leflissage'ﬁes points du tableau 6:1.
Les resultats des calculs effectués pour les sectlons efficaces
composé&es N Ar, Kr, Xe-et Ne s Ar, Kr, Xe avec les equatlons (6.14)
et ( 6.15 5 sont d}sposés dans le tableau 6.2. Les valeurs de IC du tableau 6.2 -
sont celles qui approchent au mieux 1'expérience. Du fait des quantités

. . " P '. -.‘ ! e
estimées pour le calcul de Ic, ce dernier est supérieur dé 5 3 10 % aux,

valeurs-du tableau 6.2. Nous ne pouvions espérer meilleure doncqrdance i

cause des diverses manlpulatlons mathemathues De 1'examen des"tableaux 6.2
et 6.3, il decoule que seul Q de la réaction N''= + Xe est négatif 13 oﬁ il ya
dominance de l'état fbndamental ]

La section efficace theorlque pour 1'8tat hypothethue ( I ? Q ) ne
represente que partlellement la section efficace composee experlmentale ( voir
les figures 6.15 & 6.20 oli nous notons une déviation aux.basses éne;gies .
Nous pouﬁions'nous en attendre car la section efficace composée’ est la somme’
moyenne des sections efficaces pour différents couples d'états mais dont -
la proportion varie avec l‘énefgie ( &q. 6.10 ).

Des valeurs tr8s précises des paramdtres I, et Qc n'ont pas d'objet,
seu{ 1tYordre de grandeur est fondémentél-( un chiffre significatif apr§§

Tb point décimal ). C'est ce que cette méthode nous permet d'atteindre. Nous

constatons que les valeurs$ trouvées s'intdgrent bien dans la gamme définie

. -
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au tableau'é.s. .

Cette section est particulidrement satisfaisante pour l'eipérimentateur

..

qui peut trds simplement calculer les valeurs des paramdtrds et aprds
comparaison avec les valeurs pour les &tats discrets définis 4 la section 6.3,
il peut déduire la nature des sections efficaces qu'il a mesurées ( simples

Py

ou composées ).
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CONCLUSTON
0-0~0=~0=-0~-

Les sections efficaces que nous avons présenfées dans cette thése .
s'int&grent bien entre celles mesurées aux basses et- aux hautes energles.

‘Les bonnes performances de l'appareillage nous ont permis de falre des mesures
prec1ses qu1 ont pu &tre utilisées pour faire des comparalsons constructives

avec la théorie,.

-~

Le formallsme général rigoureux pour l'etudg des collisions est trop
compllque _pour étre appllque au calcul de la section efficace totale en fonction
- de l'energle de l'ion incident. Aussi 1u1 avons-nous Préféré 1le modéle 3 deux
etats quantiques, modifig simplement pour tenir compte de l'expre551on approchee
de la'fonction d'onde totale car’il donne des resultats trés satisfaisants.
Les autres approximations faites au cours du développement de ce mod&le affectent
tré€s peu les résultats et nous avons méme montré que le facte;r de translétion
n'a que peu,d'effet daﬁs notre gamme des énefgies. De plus l'eipression analytique
de la probabilité de tran51t10n augmente 1'1nter3t du modele car elle aide 3
analyser le mecanisme physique ! la capture se prodult principalement quand
les particules s! approchent sufflsamment de telle sarte que l'energle dflnteractlon
est double de 1'&cart entre les deux courbes d'énergie potentielle et quand
le temps de collision est de 1'ordre du temps de transition, En d'autres mots,
1'électron doit avoir 1'énergie et le temps nécessaires pour &voluer jusqu'a
1'8tat final et y rester. ‘

Aétuellement 1taftentioh est tournée veis_dqﬁ mesures analogues aux
ndtres qui compl&tent la compréhension des mécanismes régissant les sections
‘efficaces de capture pour des ions & bharges Electriques mdltipleé.'Les derniers

progrés dans cette voie - tant théoriques qu'expérimentaux - sont ceux,

e i Ll " ——
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par exemple, des auteurs ci-dessous. :

-~ Presnyakov et Ulantsov (1975) ont expliqué la raison pour laquelle

les sections efficaces‘des ions- & charges multiples sont pratiquement ind€pendantes

. de 1'énexrgie de ces ions ( v << 1 u.a. ) ¢ ces sections efficaces sont composées

de la superposition de sections efficaces simples correspondant i des &tats

excités.

- Olson et Salop (1976), & 1'aide d'un modile approché ont montré

qQue la section efficace

de capture pour des ions & charges &levées ( z > 10 )

est presque une fonction linéaire du degré d'1onlsat10n de l'ion- 1nc1dent

- Wlnter et al

(1977) donndrent l'evzdence expérimentale de la capture

d'un electron dans un &tat exc1te du projectile Ne*t pour les cibles d'hélium B

»

et d'argon 3 vitesse d'approche moyenne.

- Phaneuf et al (1977) ont .trouvé experlmentalement que la section

efficace de capture de 1'ion Ne?' avec cible d'hydrogene atomique est

proportlonnelle au carré du degré d'ionisation: effectlf pour une plage de

v1tesselallant de 133

u:a.'( z> 2 ).

~

- Mﬁllgr et Salzborn (1977)% par 1'analyse d'un grand nombre de sections -

efficaces de capture, mirent en &vidence l'indépendance de la section efficace

de la nature du projectile { z > 4 ) et sa variation avec le degre d'ionisation.

Des progrés théoriques pour la prédiction de résultats numerlques

sont aussi rea11ses, en

1‘
particulier par la création de fbnctlons d'onde

moléculaires. Chibisov (1976) a.construit des fonctions d'onde asymptotes a

1'ordre zéro ( termes en R~ ) par la division de l'espace en zones aux limites
. 4

desquelles les fonctions d'onde sont €gales. Ponomarev et Somov (1976) cré&érent

des fonctions d'onde pour le continu. Par ailleurs, Eichler et Wille (1975) ont

proposé des fonctions d'

onde mol&culaires adiabatiques pour un potentiel atténué



131

.

£

par le nﬁaée éleétroniqpe —jpotentiel déduit & l'aidq §u modéle de Thomas-

Fermi - tandis que Aubert et al (1975-76) ont donné deé fonctions d'onde
holéculaires diabatiques, aussi,'pouf un potentiel atténué - potentiel défini )
par des considérations &lectrostatiques et qui assure le découplage ées.équations -.

En ce qui concerne la méthode du paramétre d'impact,‘Gaussorgues et al (1975)

ont présenté un programme afin de calculer les probapilités de transition pour y
une trajéctoire rectiligne; i}s montrérent les.difficultés de programmation
inh&rentes i la satisfaction des conditions aux limifes, ceci afin d'obtenir

des résultats fiables.

Jusqu'd présent, ies.techniques numériques de pointe n;ont pas amélioré
sensiblement 1'aécord entre la théorie et 1'expérieﬁce ét n'apportent pas de .
précision sur les caractéres dés cdlliéions. Cependant, une &volution vers (;T;\ ‘
une plus grande souplesse d'utilisation est m;nifeste, ce qui, dans le futur, T

fera prévaloir ces techniques.

B S
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‘ The mmmemenm.neponied in Lhis hesds {LLL the gap hetween

mmunements made. at Lower and at highen energies. Due to the good precdisdon
of the apparatus, absofute cross sections accunate to 10 % were produced, 80
that a neliable comparnison with theory can be made.

| The general gormalism for studgutﬁg collisions in our energy hange,
which takes into account all the significant interactions and two-centern
moLecular states is Zoo compuca,fe;d Zo gi.ue'numemlcaf. predictions §or general
applications. The Zwo state model, a&t&oﬁg& Lt-dou. not give accurate absolute
- values of the cross fs'e"c,téon, 48 simple to handte and by its analytical
expression of the charge transfer probability is8 of great use for understanding
the physics mechanisms which dominate the chanrge exchange process.
These mechanisms are- such that the exdu‘cmgc:_’. occurs mosily when the joa}tha.ﬂe.é

come close enough Logether so that the interaction enengy is twice that
' between the appropriate states and when the collision time is of the same ondgn
'cu: the transition time. In other wonds, the electron must be given the right
enengy a.nd the night time fo go once to the {inal state and not come. back.
As the appfwx,una,twm made in this modd do not change much the shape of the cross
section as a function of the velocity of the incident ion - exaept the omission
of the transbational factor - we used conrections 1o modf.ﬁy the modd{on
the main approximation which is the u,‘se 04 Loo rnapidly decreasing wave functions.
We hope that if will give good pfw.dx.c,tc.oné for all cross sections to which
the ftwo state model can be used. |
There &8 at present conude)mbze intenest in ne.ta,ted measwiements

which add fo our general und/a%taudmg 04 charge changing e)w& sections. Recent f
advances of this type [ theonetical and experimental ) which nelate fo the

present measurements are
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- Preanyakav. § Utantaou (1975 explained the neason why charge
chcmgmg croas &ewton& gor. mu.!:&QsLe. cha.nge. &ons are nearly independent oﬁ
© the mudmt Lon ene:aggr [ ve<! aou.. [ ¢+ &t 28 the aupeitposmon of smpte
cross sections 60)1 given excited states.

=~ Okson § Sakop (TQ?&I wu:h, the aid of an app&ox,una,te mode!; showed
that for highly cﬁmged Lons the cross Aeotcon varies almosi Lmea)u’,g with
the ionicity of the incident fon ( z > 10 ).

- Winter et al (1977) gave expe)umentaz evidence of electron capiure
uuto excu,ted projectile states at mode,m,te. ,cmpac,t veloeily for Ne4+ with
‘ he',&um and argon targets. .

- Phaneud ¢t al (1977) found that the experimental capture choss section
for pﬁua;apza charge nitrogen ions by a,tomu-_ hydrnogen roughly scales as the square
of an effective Lonicity An the velocity range 1" to 3 a.u. (.x‘.on electnic change
gnedter than 2 |. | o | |

- Mullen & Salzbonn {1977), by the analysis of a great number of charge
changing cross sections, showed that the cross section L8 nearly mdzpendem: of
.the e 0§ the p)wjac,toﬂe’: wmcx,ty gfr.ecbtva than 46 but dependsé on the
x_amouty '

Also proghess is being made in mathematical gommulation. The methods
and techniques to obtain two center mofecufar wave functions Mé-pmognuaing;.
Chibisov (1976) constructed zé!wth onden approximation ( fexms in ri"\ } wave
5@(:1:4‘.0% in the case 0§ the two sitate model at Lange distances between centers
by breaking z‘ﬁe. whole $paae into zones and matehing the wave 6uuc,t£0n;5 at
the boundaries. Ponomaney & Somov {1976) created wave functions for the continuum.
Besdides that, Eithfer & Wilfe (1975) proposed adix_tf)a.tc:c molecular wave functions
for a scneened potential - using a Thomas-Fenmi model fon the potential - while
Aubert et al [1975-76‘1' Qave.. diabatic motecular shielded onbitals - using

AN
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a potentinl which preqeyeq aapaznahm.tg o'ls- the. equations and &éﬁmed by
cﬂaA«uca,E aeemoata,t&c eonaddenationy .~ Concezuung the. dmpact -parameten |
method Gaua&ongue,s et at (19751 pmmanxed a p)wgmm to. caleulate transition |
p&obaﬁd&t&u, in the stralght Line a.pp'nonémaﬂ.on, whdeh, i addition, states |
the dx.ﬂﬁe}ne.nt compwta,twna.ﬂ difficulties inhenent in the conditions fnaquuv.e.d '
at the boundaries to obtain good predictions.

Up to the present these more advanced tecfuuquu have- not added
significantly fo the accuracy with which the magnitude anc{ yma,tcon of -
the cross sections can be éaﬁcuﬂmted and the greatly ,c‘.nc)r.c‘za:;;ad' complexity of
the numesical wonk does not seem to add signtficantly to the physical
undenstanding of the collision process. However the Aptuabtoﬁt may-c'hw;ga
in the future. '
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~ Subroutine BESK

This subroutine compwt_es‘th; K Beasel functfon for
-2 glven argument x and order n, -The recurrence
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. " a M o

. 18 used for this evaluation.
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~ Subroutine BESK ~

-

& glven argument x and oxder n.
relation:

.

Koa® 22K '+ K At

18 used for this evaluation.

follows:

-

Forx > 1:

-X
Kyx) = e ‘/ 5= Gl

+

- R
CR® =Y Gy

n

wherex =1/t fort < 1:

< . ssE 10
R € casnsitsearienrannns P veessons srrvrsssantnsesanasnes Fix 10
1 T : : frrcLIg et :::E :’E
\GO Y e 1.2533141 - 0.1566642t § 1o CORIL TR 6 g racTIon !:l # GIVER AASLPERT anc CROERIESE 40
. -1 : < LaaL ‘ ok 0
2 3 c AL ERERITALER L LIRY "3 %0
+0. 088_11128t =0. 091390?_5‘; ¢ ? CaschIsTICNn CF tarppitong : s iig
] - c oL B STRE ARLLR(MY CRWHE K VESIEL PACTICN aesiero BESK 120
| cesond 5 £ o B D LR i
+H). 1344596t - 0.2299850t < LUS-ALSLLTANT RRCR CCCT angaE . Pesx 130
A " ¢ Jhec MG phac st 140
' ’ 6 7 E ) ::::; : :: :::;'é:'ll{ﬂl“ ::s: :::
+0.3792410t° - 0.5247277t ; _HE Lt e e tceecto s 5
+0 753 i 8 . - 9 ‘ TR c-uua »u e Eum 1€ soc EEE:' ::E
. oo 55 G,Bt - .~ 0.4262633t : E RescLTing anc m.crm SasRCEARE RECLInED ::é ;5:
- 3 : AESX 270
. 0. 2184518t10 - 0. 0363097'”11 i PUTEERruTes 20aC CREen Anc pimsT CRCER aESBRL PLSCHICS L8NG Pl
c T SIRILS SPFRCIIPATICAS AKC Ik CCFPLTHS B In CACER PUACTECK WE3R Jod
! 12 g ' :::I::n::a'.::ﬁ::::L:u‘:hn:nn SPPLCEIMATICN THCHAICUE . :g: :;g
+0.009189383¢ f. AR pEED
- S {4) < HLBLIICAI Sy PadadiCon ¥alloISOTuPP.00-00, LA CJh, WAISCR, SESK 330
( ‘ CMIVERTIIT PRAS5, 15500 F. ga orC PCTISNIT, chmniccr ause e
LN v £ etererarsresnensessesnensnetesnsaeaneasessaans eenanreerrrnss HEY
Gl( t) 2 - 1.2533141 * 0.4699927t ko CRIRID A IR, LERS . 3 BN Hot]
. ) r.unun TH12) :::: ::g
- -0.uem583%,  +0.1280427t] e fiipeenen X st &2
. ) 7Y
, 4 ‘ \-+. 28 ' 1 5 :: ::::;u.u.u EE:’E SEE
-0.1736432t 0.2847618t ic :::';::u.:m.u.n - seic 00,
- o . i i CHEH
-0. 4594_342t . . + 0.6283381t N C e e Stin S0 -
o s u g .
-0. 6632295t +0.5050239t T | i duo
L o ﬁ.i:.?lfﬁf. - - N4 i
- ) 10 11 T L K s10
d . . -O' 25813_04F T 0.07880001t S COPILIE BC LIIAG POLYACKIAL i u’s: :ig
T . 12 ‘ € a1 Geaati szl 1tdtaseninye, SHLLLIE - s tceae T EEE,EEE
=-0. 0108242t 1::::;;:1:-:::::f;:::rgo:::i-‘::«;u-r::n :::-:un-nm- SLSK 470
, A0 CCAIER3000 012 oC BESK. 400
{5) IIR1IC aNa2% K 430
. . 78 praic 1sx 700
. L, c . - s BIEK 110 .
: BISE M6
Forx=1: ] [ CCPPLIR K1 LIING PCLYNCPLAL APPRCIIPATICN MK 730

- , e &

. s - A 2 o- 5. "5

- . L. \ o o 0 (‘y+logz) + 2 (2
This subroutine computes the K Bessel function for -~ - oy L0 sml

-The recurrence

) v
8
L.

The initial values Kg and K1 are found as

v nBulef's constant = 0, 5772156649

(6) o
¥ .

-

. | roor sopy/

.
wn



i — .

<
FLd

LT

nen

P

ta
Lot - S
CIR LR T4 N4, LR IIOTL LD
J=e AT2RATIORAA M4 20N HLLRAT LS b=
T= bt BaJRESTIE )¢ ACICITNSNIND:
A=.CICrFaIReYELdV IO

ARSI b ec L2RGAITOTLNY
O S T T T P I
SRIICASTLIC)4. O ERACCI4TILTY

CAPR=13ECC. 04

Tkl
[YiTE T

- ll‘(i NCuR] CCPFLEL BA LEIAG RLCARRIMCE llll!f(l

Lt

L

EC 3Y Jedeh : .
Gdad OEPLEAVII =1 b o b L/RAEC : .
LA TR T 2 L4BF 1% 1) )]

ttans ) o

EC 10 24 .-

[ L3 V7Y »
et T U - .
‘emaet
T NS I
" ECPILIE BE LAENG SRRILS EXPANTICN
M

ECo=)

el

Ficiri, -

[N

£C 4C Jelok

Ran Lo ZPLEM D

dliengJel

HICTALACTRRIORY :
[ FLLNEI N - -
KE=GCendJ*PACTO IR I=0)
Itz ‘
T . N
AETLRR L

CCPILTE B3 USING TURIES RXPARSITA v

23J4ek

FaCTn),

rdvle .

[LIP LI ELIN T o ] ]

£14 ot ol -

31JuagJec

Ranl ALEIVEY

AL ALTRRIORY

Fdubdely

S1nC IR JEPACTO [ Saldab JIWPLLATIAH
1Fih=1111:92:0% : -
ERek) . :
ST
[ 114 4

Extrait de :

[
slse ST0

' Bisk 80

Ry

AT 9%
afinloog
atxisie
aiRiozg
BISR1000
RESR1040
SERR1AD0
BRIRIDSY
SLIELOTY

sisAlOMe
o

IBM Appli‘éatidn Program

1

‘System /-360 Scientific Subroutine Package Version ITI

pages 367-8 -

w

! Mathematics - Special functions BESK--K Bessel function






