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INTRODUCTION

Ce travail sinscrit dans le cadre de I'étude de I'interaction ion-matiére. Ce theme, trés
vaste, ne manque pas d'applications potentielles. On peut souhaiter apprendre a se protéger
des effets des ions présents dans la nature (voyages spatiaux) ou dans des milieux artificiels
(industrie nucléaire), ou méme maitriser ces effets (thérapie du cancer par exemple). Mais
cela passe, de fagon plus fondamentale, par la caractérisation des phénomeénes physiques mis
en jeu.

Il nN'est bien sr pas question de couvrir ici I'ensemble du domaine interaction ion-
matiere. 1| convient donc de préciser I'étude alaquelle se restreint cette these ; ains je me
concentrerai sur l'interaction entre des ions lourds (A >> 1) multichargés (généralement
hydrogénoi des) et rapides, avec un corps pur solide. Ces systémes mettent en cavre des
excitations électroniques intenses tant au niveau de I'ion que de la cible. Cependant ces
excitations sont corrélées, et I'étude d'un des deux partenaires nous apporte auss des
informations sur l'autre. Nous avons fait le choix de suivre le devenir de l'ion dans nos
modéles théoriques et dans nos observations expérimentales. Dans ce cas, hous sommes
sensibles ala réponse du solide al'échelle de la durée de la collision et nous avons donc une
observation "instantanée” de I'interaction.

Il est communément admis qu'il existe des effets spécifiques a la population d'états
excités lors de collisions ion-solide par rapport aux collisions ion-atome isolé (Betz,
Roschenthaer and Rothermel, 1983; Can, Maurer, Bandong et al., 1987) et que ces effets ne
sont pas seulement dus ala surface du solide (Nicolai , Chabot, Rozet et al., 1990). Par contre,
la description des phénomenes physiques responsables de ces effets n'est pas encore tres
claire. En schématisant a I'extréme l'interaction ion-solide, on peut suivre deux démarches
initialement imaginées pour décrire le pouvoir d'arrét des ions rapides dans la matiere
condensée.

La premiere traite le solide comme une assemblée dense d'atomes "individuels’, c'est a
dire sans que le regroupement au sein du solide ne modifie la structure de chagque atome cible.
Cette hypothése est raisonnable pour les noyaux et les électrons de caar des atomes cibles,
peu sensibles aux atomes voisins. Par contre, on peut sattendre a ce qu'elle traite mal les

couches éectroniques externes. Pendant sa traversée du solide, I'ion subit une série de
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Introduction

collisions binaires ion-atome isolé avec les atomes de la cible. En plus du pouvoir d'arrét, ce
type d'approche reproduit de fagon trés satisfaisante les études expérimentales faites sur
plusieurs types d'observables comme par exemple :
- ladistribution en état de charge d'un ion en fonction de |'épaisseur de cible traversée
(y compris en condition de pré-équilibre) (Rozet, Chetioui, Piquemal et al., 1989;
Rozet, Stéphan and Vernhet, 1996; Blazevic, Bohlen and von Oertzen, 2000)

- les populations d'états de Rydberg en sortie de cible, al'équilibre de populations et
en pré-équilibre (voir par exemple (Lamour, 1997) et (Vernhet, Rozet, Lamour et
al., 1999)).

- les populations d'états de caar (n £ 4 typiguement) d'un ion hydrogénoi de traversant
une cible solide, a I'équilibre des populations (Lamour, 1997; Vernhet, Rozet,
Lamour et al., 2000)

La deuxieme démarche privilégie la description des électrons de valence ou de
conduction, au détriment de celle des électrons de caar (Echenique, Flores and Ritchie,
1990). En simplifiant a I'extréme, on considere le solide comme éant un gaz d'éectrons
libres. Ces électrons répondent collectivement au passage du projectile chargé en créant une
onde de densité éectronique. A cette densité correspond un potentiel appelé potentiel de
sillage, dont le gradient définit un champ électrostatique qui, appliqué sur le projectile chargé,
est responsable entre autre de sa perte d'énergie. Ce calcul conduit ala formule de Lindhard et
Scharff (Lindhard and Scharff, 1953) pour le pouvoir d'arrét des ions de grande vitesse non
relativiste dans les solides.

Dans le régime des hautes vitesses, le pouvoir d'arrét a une origine trés majoritairement
électronique, et laformule de Lindhard donne des résultats trés satisfaisants.

Ce type d'approche permet également d'expliquer qualitativement le caractére oscillant
de I'évolution des populations relatives des niveaux de structure fine d'un ion krypton
hydrogénoi de en fonction de I'épaisseur de cible traversée (Despiney, 1994; Vernhet, Rozet,
Bailly-Despiney et al., 1998; Rozet, Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999), évolution qu'un
modele collisionnel est incapable de reproduire, méme qualitativement.

Il apparait gu'aucun des deux modéles, pris séparément, ne peut expliquer de facon
compléte l'interaction ion multichargé rapide-solide. Il faut donc tenir compte des effets
collisionnels binaires et collectifs ssimultanément dans les modéles de transport pour pouvoir
prédire le comportement de certaines observables de facon quantitative. C'est par exemple le

17+

cas de I'évolution des populations np des éats de caar d'un ion Ar~"" traversant une cible

solide, avant I'équilibre des populations (Reinhold, Arbo, Burgdorfer et al., 2000). Les ions
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Introduction

hydrogénoi des lourds et rapides constituent des systemes d'étude privilégiés car d'une part la
description de systemes hydrogénoi des est bien connue, et d'autre part les collisions peuvent
étre traitées de facon perturbative. L'étude expérimentale d'observables bien choisies permet a
la fois de tester la validité des modéles de transport et (dans I'affirmative) d'obtenir des
mesures sur la réponse du solide, comme par exemple I'extension spatiale du champ de sillage
autour du noyau du projectile, ou encore le nombre moyen déectrons par atome cible
impliqués dansle sillage.

Dans la premiere partie, je présenterai de facon détaillée les modeles de transport
développés dans I'équipe, en collaboration étroite avec L.J.Dubé de I'Université Laval,
Québec. Ces modeles s appuient sur la résolution de systemes d' équations différentielles
décrivant I’évolution de la matrice densité représentant les états atomiques du projectile
hydrogénoi de. Je présenterai également des modeles basés sur une méthode Monte-Carlo
développés par J.Burgdorfer, B.Gervais et C.Reinhold, dans lesquels le projectile peut étre
décrit dans un espace des phases classique ou quantique. Une bréve comparaison entre les
deux types de model es sera présentée.

Dans la deuxieme partie, je décrirai une expérience particuliere, autour de laguelle j'ai
principalement articulé mon travail de thése. Cette expéience, contrairement aux études
précédentes, s intéressait au transport des états excités d’un ion hydrogénoi de Kr®* peuplés
initialement par excitation plutbt que par capture. En effet la sensibilité des observables
étudiées au champ de sillage est alors prévue supérieure, et la confrontation expérience-
théorie devrait étre facilitée.

Enfin je confronterai dans la troisieme partie les théories atoute une série de résultats
expérimentaux récents dont nous disposons sur plusieurs systémes de collision concernant le
transport des ions hydrogénoi des d'états excités peuplés par capture et excitation. Nous
étudierons des observables de sensibilité croissante au champ de sillage (populations np, puis
populations de structure fine). Nous verrons gque notre programme décrivant a la fois les
phénomenes collisionnels binaires et collectifs reproduit la majorité des observables étudiées
sur des gammes d’ épaisseurs de cible allant de la condition de collision unique al’ équilibre
des populations. 1l constitue un net progrés par rapport aux modéeles précédemment
développés dans I'équipe et autorise des comparaisons quantitatives qui permettent de tester
en particulier le role des états de nombre quantique principal n supérieur sur un éat donné, le
réle du couplage di au champ sur des états donnés et les conditions initiales de peuplement

des états excités.
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CHAPITRE | :

ETUDE THEORIQUE

Je décrirai ici les modéles théoriques développés dans notre équipe pour simuler le
transport d'un ion lourd hydrogénoi de dans un solide. Ces modéles sont parfois qualifiés de
"déterministes’ car ils Sappuient sur des équations différentielles qui régissent I'évolution de
la matrice densité réduite du petit systeme (ion hydrogénoi de). A I'opposé, on peut également
utiliser des modéles basés sur la résolution stochastique de I'équation de Schrédinger pour la
fonction d'onde de I'ion hydrogénoi de (Dalibard, Castin and Molmer, 1992), ou sur la
résolution stochastique du transport dans un espace des phases classique, comme par exemple
dans (Burgdorfer, 1990). Jaborderai brievement ce type d'approche avant de terminer le
chapitre en discutant du choix de certaines caractéristiques du systéme pour tester de facon
pertinente ces différents modél es.

A —Modeles d'équations différentielles

| — Définitions des notions employées

Danstout ce chapitre I, I'électron actif est initialement centrésur lacible.

1°) Processus collisionnels élémentaires

L'interaction iorratome peut étre considérée comme le processus élémentaire de
I'interaction ion-matiére. Expérimentalement, ces processus sétudient en provoquant des

collisions ion-gaz, et de nombreuses théories décrivent de fagon satisfaisante les processus
monoél ectroniques.
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ionisation

Figure 1. : Les processus atomiques monoélectroniques élémentaires

En marge de ces processus monoéectroniques ou "simples’, il existe des processus
multiples faisant intervenir plusieurs électrons du projectile et/ou de la cible. Une éude
précédente (Adoui, 1995; Vernhet, Adoui, Rozet et al., 1997) a montré que la contribution de
ces processus est tres petite devant celle des processus simples dans le régime perturbatif
(projectile lourd et rapide en collision avec des atomes |égers). Par exemple, dans le cas d'un
ion Ar'® av = 23 u.a en collision avec une cible d'azote, les processus multiples mesurés
représentaient une faible proportion du processus simple excitation de Ar'®* (1 ® 1s2p) : de
0,15% pour le processus triple, Capture Excitation lonisation (15 ® (2s2p+2p?)) a4% pour
Excitation lonisation (15* ® 2p) ou Capture lonisation (15 ® 1s2p). Celajustifie le fait que
dans toute la suite, nous ne parlerons que des processus simples.

A titre dexemple et dans le but dindiquer des a présent les principaux processus
intervenant dans les systemes typiques sur lesquels se porte notre étude, le tableau ci-dessous
donne les libres parcours moyens en pg.cni? des processus perturbant la population 3p d'un
ion Kr®" traversant une cible de carbone av = 46,95 u.a. En plus des libres parcours moyens
collisonnels, nous avons indiqué des longueurs caractéristiques du mélange di au champ de
sillage et de la désexcitation radiative de I'état considéré. Pour plus de précisions, on peut se
référer au chapitre 1181-1-b.

12
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Processus Libre parcours moyen
(ug.cm?)

Excitation 1s® 3p 32989

Excitation 3p® 33 / 61

"1

Excitation 3s® 3p 49

Excitation 3p® 43 ¢ 140

lonisation de 3p 246

Captureen 3p 389927

Stark 3s0® 3p0 85

Déclin radiatif 66

2°) Classification descollisons en " domaines de vitesses"

Considérons une collision entre un ion de charge Z, et une cible ionique ou atomique de
charge Z.. On sintéresse aux processus simples impliquant un éectron initidlement centré
autour de Z.. On appelle "électron actif" cet électron.

On digtingue trois régimes différents pour ce systéme collisionnel, selon la valeur du
paramétre k (Chetioui, Rozet, Vernhet et al., 1985) :

N

k :_p£
Z. v,

ou v, est lavitesse initiale de I'électron actif sur une orbite liée et v, est la vitesse relative de la

collision.

% Larégion perturbative pour k<<1 : ce régime est atteint lorsque la collision est représentée

% V4
par une perturbation coulombienne breve (V—e <<1) et/ou fable (Z—p <<1l) de
p c

I'hamiltonien de la cible. On adopte une méthode perturbative qui consiste acoupler I'état
initial et final de I'électron actif par l'intermédiaire d'un nombre fini de diffusions. La
dynamique du processus est donc traitée de fagon approximative, mais le nombre d'éats
intermédiaires et finals pris en compte est auss grand qu'on veut (éventuellement infini si

13
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R/
L X4

I'électron actif est couplé au continuum). Dans ce domaine de vitesse, I'excitation ou
I'ionisation sont |es processus simples majoritaires.
La région de forte interaction, pour k >>1, est également appelée régime "quasi-

Z
moléculaire”. Dans ce type de collision, le potentiel du projectile est intense (Z—ID >>1)

Cc

et/ou la collision tres lente al'échelle de la vitesse de I'électron actif, et celui-ci Sajuste
adiabatiquement au mouvement des noyaux. On résout aors I'équation de Schrédinger
dépendant du temps en la projetant sur une base tronquée d'éats moléculaires. Par
opposition ala méthode perturbative, on traite ici la diffusion de maniéere exacte (C'est a
dire en incluant une infinité d'interactions), mais dans un domaine limité de |'espace des
états. Lors de la collision, le systeme forme une quasi-molécule et |a probabilité pour que
I'état final de I'électron actif soit centré sur le projectile peut étre trés grande. C'est
pourquoi la capture est le processus simple majoritaire dans ce domaine de vitesse.

Larégion intermédiaire, pour k @1. Dans cette région on essaie généralement d'étendre le
domaine de validité des modéles "extrémes' (k <<1 ou k >>1). On peut par exemple se
ramener au domaine perturbatif par I'intermédiaire d'un hamiltonien effectif comme dans
le formalisme des ondes distordues. On peut également partir du modéle des équations
couplées (adapté au régime de forte interaction) en introduisant un tres grand nombre
d'états de base, en général des orbitales atomiques. Dans cette région, tous les processus

simples sont apeu pres équiprobables.

La figure 2 montre I'importance relative des sections efficaces des processus simples en

fonction de la vitesse de collision pour le systéme symétrique proton sur hydrogene. Il est a

noter que pour des systemes a plusieurs éectrons, les domaines de vitesses peuvent étre

différents selon I'édectron ou méme le processus considéré. Dans notre éude auss bien

théorique qu'expérimentale, nous nous sommes placés dans le régime perturbatif pour tous les

processus pertinents.
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Figure 2. : Sections efficaces des différents processus collisionnels en fonction del'énergie dansle casdela
collision p+H (Rozet, 1995).

3°) Opérateur d'évolution
a) Définition
La linéarité de I'éguation de Schrddinger entraine quiil existe un opérateur linéaire
permettant de passer de |y (t,)) (vecteur d'état al'instant t) a |y (t)) (vecteur d'état al'instant
t):
|y (1)) = U(t, to)]y (to)) - (1)

Cet opérateur est appelé opérateur d'évolution. Il vérifie de fagon évidente :
U(ty,to) =1 (2

et puisque |y (t)) vérifie I'équation de Schrodinger et que |y (t,)) peut décrire une base de

I'espace des états, U(t,to) vérifie aussi :
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ih—ﬂu(‘l;[’t‘)) = H(HU(t t) )

ou H(t) est I'namiltonien du systeme.
Les éguations (2) et (3) peuvent étre condensées sous laforme :

U(t,t,) =1 - %;‘j-l(t')U(t',to)dt'. (4)

to

Deplus, U vérifie les propriétés suivantes :

U(t,t,) = U(t,t,)U(t, t,) (%)
U(t,t,) = U-I(t,,t) (6)
U+(t,t,) = U-1(t,t,) (U est unitaire si H est hermitique). (1)

Compte tenu de ces propriétés, on peut prendre I'hermitique conjugué de (4) et obtenir apres
transformation :

U(t,ty) =1- %E‘)U(t,t')H(t') dt'. (8)

to

b) Point de vue dinteraction ; Dével oppement en série de U(t,ty)

Supposons que |'hamiltonien H du systéme se mette sous laforme :
H(t) = Ho(t) + V(1) 9)

oU Hy(t) est I'nami ltonien d'une équation de Schrodinger que I'on sait intégrer. |l est commode
de se placer dans le point de vue dinteraction c'est adire de séparer |I'évolution du systeme
due al'hamiltonien Hy d'une part et aV d'autre part.

L'évolution due a H, est représentée par un opérateur d'évolution Ut,t)) qui est donc
unitaire, et le passage au point de vue dinteraction est obtenu en appliquant cette
transformation unitaire aux vecteurs d'éats et aux opérateurs de la représentation de
Schrodinger :

V(1) = U5t to)ly (1) (10)

V(1) = Ud(t,to) V(1) Ug(t,tg). (11)

L'opérateur total d'évolution sécrit dans ce point de vue :

U(t, ty) = Uz (t, t)U(t,t,) (12)
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et possede toutes les caractéristiques d'un opérateur d'évolution lié al'hamiltonien \7(t). En

particulier :
U(t, t,) =1 - i%té‘)V(t')D(t',to) dt’ (13-3)
et
U(t, t,) =1 - i%té‘ﬁ(t,t')v(t') dt'. (13-b)

Et I'on peut finalement obtenir apartir de (12) et (13) :

Ultito) = Ug(tto) - + (L OV (UL tp) o (14-3

to

et son expression hermitigque conjuguée :

U(t,ty) = Uy(t,t,) - '% t(‘)U(t,t')V(t')UO(t',to) dt' (14-b)

to
qui expriment U en fonction de V et U,.

Par itérations successives a partir de (14-a) ou (14-b), on obtient le développement en

puissance de V de |'opérateur d'évolution :

¥
U(titO):UO(t!t0)+a Un(titO) (15)
n=1
avec
®eiy
Un(tt) =502 &ty dtadtyUg (1 £V (1) Uy (62, 1)V (1) Uo (1, 8o) (16)
t3tpd.3t13 10

La convergence de cette série est d'autant plus rapide que Hy difféere peu de H. C'est pourquoi
elle constitue la base de tous les dével oppements (d'ordre fini) perturbatifs.

L'interprétation physique de ce développement est la suivante : le terme d'ordre n
Un(t,to) décrit I'évolution du systéme comme la succession de n diffusions par le potentiel V
intervenant aux ingtants ti, t, ..., t,, e I'‘évolution entre ces diffusions n'est due qua

I'hamiltonien Hy ("évolution libre").
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4°) Amplitudes de transition ; Matrice de diffusion
L'amplitude de probabilité g de trouver un systéme dans I'état |j f) al'instant ¢, alors
qu'il était préparé dans|'état |j ;) al'instant t est donnée par :

a (t, 1) = ¢ (t)|Ut; . 5))i (1)) (17)
Dans le cadre d'un probleme de diffusion, on peut développer I'hamiltonien total H de la
méme facon que dans I'éguation (9), V éant le potentiel de diffusion. En choisissant pour
i) et |j) des vecteurs propres de H, et en prenant la limite de I'expression (17) pour
(t® -¥, t® +¥), on obtient un élément & de la matrice S de diffusion (Cohen-Tannoudii,
Dupont-Roc and Grynberg, 1988). S; est aors directement donné par la double limite
(t® -¥, t® +¥) de I'dément de matrice de |'opérateur U(tf ,t;) dans le point de vue
dinteraction pris entre les vecteurs |j7;) et |j; ). L'existence de cette double limite est assurée
par e fait qu'on saffranchisse dans ce point de vue de I'évolution temporelle libre de U(t;, t).
Considérons maintenant la collision faisant intervenir un noyau projectile, un noyau
cible et un éectron. Soient H, et H les hamiltoniens des systémes atomiques (€l ectron+noyau
projectile) et (éectron + noyau cible), et V. et V, les potentiels perturbateurs correspondants.
L'hamiltonien €électronique H secrit : H = H, + V; = H; + V,. Par exemple, on suppose qu'a
t® -¥, le systeme se trouve dans I'état | ; (e centré sur la cible). On admet que la double
limite de I'expression (17) existe méme quand | ; et | ; ne sont pas des vecteurs propres du
méme hamiltonien (McDowell and Coleman, 1970). Cest le cas par exemple lors des
processus de capture. Dans cette double limite, I'expression (17) est équivalente &:

ai =(i O (1) (18-3)
ol y *(t) est la fonction d'onde solution exacte du probléme, avec comme conditions aux
limites:

limly - ®]=0. (19-8)

+

L'exposant * indique quiil Sagit de la forme "post" de I'amplitude de transition. A cause de

I'invariance par renversement du temps, cette amplitude peut aussi sécrire:
i =(Y " (Ol i())e.y (18-b)

ouy (t) est lafonction d'onde solution exacte vérifiant :
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limfy- ®-j ((9]=0. (19-b)

L'équation (18-b) est laforme "prior" de I'amplitude de transition.

Suivant la méme idée quau paragraphe précédent, on peut mettre formellement en
évidence le role des potentiels perturbateurs dans a;; et a; . En effet, prenons I'exemple de
I'excitation ; on écrit H = H¢ + V.

|y (1) =U(t, to)|y *(to)) (20)

en utilisant (14-a) dans (20) il vient :

i t

[y *() =Uc(tto)ly * (to) - 7 He(ttIVp(t)ly * (1)) dr 1)
tO
et en prenant lalimitety® - ¥ :
ot
[y () =[i 1(0)- = Pttty *(t)) dt (22)
-¥

ou I'on autilisé

-‘;-\y*(to)>~|j (o)), to ® -¥
FUL(tto)]] 1 (to)) =|i i (1)) carj ; est une fonction d'onde centrée sur lacible

Donc
ot
(roly+*®) =G @i ©)- 'g i £ (DUt Vp(t)]y *(t)) dt (23)
-¥

et comme dans le cas de I'excitation | s est aussi centrée sur la cible, on obtient en prenant la

limitet ® +¥
i ¥
ajt =dit - - di 1 (OVp ]y * (1)) dt. (24)
-¥

Dans le processus de capture, |j f(t)> est centrée sur le projectile, et il faut prendre

H=Hy+V.. Onaalors:

.t
(r@y*®) = OUptto)y *(to))- % & 1 OUptLtgWVe(t)y () dt (25)
t

0
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-t
(r @y @)=t (to)|y * (to)) - '5 i £ ()|Ve()]y *(t)) dt. (26)
tO
En prenant leslimitest ® +¥,t,® - ¥
. ¥
& == ol 1 (ONey *(0) o (27)
-¥

oul'onautilisé:

|y *(to)) =i i(to)). to ® -¥

lim (j £ (to)]j i (to)) =0 car j i est centrée sur lacible, j 1 sur le projectile infiniment
,® -

éloigné.
De méme, la forme "prior" de &, identique pour |'excitation et la capture puisque j ; est

centrée sur lacible dans les deux cas, est :
i +¥
i = dif - — gy~ ONpOfi i O)t. (28)
-¥

On peut enfin remarquer que si 1'on reporte (22) dans (24), on obtient un développement
en puissance de V de a;; (le méme calcul est possible pour la capture —expression (27)- ou la
forme "prior" —expression (28)). Si le potentiel perturbateur est suffisamment petit, on peut
tronquer ce développement aprés quelques termes et trouver ains les expressions des
approximations de Born (Born 1, 2, ...,n ou n est la puissance de V du dernier terme retenu
dans le dével oppement).

Avant de présenter en détail le calcul des amplitudes que nous avons utilisé dans nos
programmes, je vais exposer les concepts dont nous aurons besoin dans le formalisme de la

matrice densité.

5°) Matrice densité

a) Définition

Lorsgu'on ne connait pas parfaitement I'état dun systeme quantique, mais que I'on
connait seulement la distribution de probabilité qu'il soit dans tel ou tel état, on ne peut pas
représenter ce systeme par une fonction d'onde et on utilise un opérateur densité (appelé aussi

matrice densité). C'est e cas usuel lorsquon traite de collision atomique. Les amplitudes a; du

paragraphe précédent dépendent des conditions précises de chaque collison comme par
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exemple le parametre d'impact (cf Chap.I8A-I1I-1-a) ou le moment transféré (cf Chapl.8A-I11-
1-b).

Expérimentalement, on ne peut généralement pas fixer ces paramétres (excepté dans des
expériences specifiques utilisant des techniques de coi ncidence ou de canalisation), on ne peut
connaitre que la probabilité qu'ils aient une valeur donnée. Appelons "k" ce parametre et p la
probabilité (discréte pour ssimplifier la notation) qu'il ait lavaleur k. En utilisant labase {|j >}

orthonormée des états d'arrivée, on peut développer y * aprés une collision de paramétrek :

lyiy=aa i, (29)

ot a/\” est la forme "post" de I'amplitude de transition d'un état i vers I'état n dans une

collision de paramétre "k", et le mélange statistique d'états est représenté, aprées la collision,
par une matrice densité dont les é éments sécrivent :

o=l o) =8 m i ) )

Les éléments diagonaux sont appelés "population”, tandis que les déments non-diagonaux
sont appelés "cohérence" (Cohen-Tannoudji, Diu and Lalog, 1977). En effet, s I'éément non-
diagonal r, est nul, cela signifie que le méange a fait disparaitre tout effet d'interférence
entre|j ,> et |j ,>; dansle cas contraire, il subsiste une certaine cohérence entre ces états.
Notons que le formalisme de la matrice densité est trés utile également lorsque I'on
sintéresse a un sous-systéme d'un systéme plus vaste. Méme s le grand systéme est dans un
état pur (et peut étre décrit par une fonction d'onde), le sous-systéme ne peut étre décrit que

par un opérateur densité obtenu par trace partielle de |'opérateur densité du systeme global.

b) Equation de Liouville

L'opérateur densité étant hermitique, il existe toujours une base orthonormée |y ,> dans

laqueller est diagonal, ce qui sécrit, al'instant t :

r)=aly,mm, (y.u). (31)

En utilisant (1), on peut donc calculer r (t) en fonction de r (tp) la matrice densité du systéme a
I'instant o :
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r(t) = én U(t’t0)|y n(t0)>pn <y n(t0)|U+(t’t0) (32)

=U(t,to) r(to) U™ (t,to)

ce qui exprime que de t, at, I'opérateur r subit la transformation unitaire U(t,t;). Compte-tenu
de I'équation d'évolution de I'opérateur U (eq.3) et de son hermitique conjugué, I'évolution

causale der (t) est donnée par I'équation de Liouville:
ih%r (t) = [H(),r (t)]. (33)

L'étude quantique du transport des états excités du projectile dans une cible solide

(paragraphe V) repose sur cette équation.

Dans les paragraphes 11 et |11, I'électron actif est supposé initialement centré sur le
projectile, excepté dans la partie concernant la capture. De plus, j'utiliserai les unités

atomiques partout (h=m=e=1), sauf quand précise.

Il — Etude des collisions binaires en régime pertur batif

1°) Processus d'excitation

Nous nous intéresseronsici al'excitation d'un ion hydrogénoi de lors d'une collision avec
une cible éventuellement neutre. L'important est quiil n'y ait qu'un seul éectron actif dans la
collison. L'action des autres éectrons est alors modélisée par un champ moyen qui peut
"écranter" ou au contraire "antiécranter” le potentiel excitateur (voir Chap.I8A-II-1-b). La
collision se résume alors a un probléme a 3 corps. Je vais présenter deux approches
différentes pour traiter ce probleme, la premiere repose sur la méthode d'équations couplées,

la seconde étant une approximation de Born au 1* ordre.

a) Méthode des équations couplées (Close-Coupling) ; Formalisme du paramétre
d'impact

La méthode des équations coupl ées a été d'abord développée pour les collisions abasse
énergie (voir Chap.I8A-I-2) et repose sur I'idée que I'espace des états du systeme étudié peut

étre représenté par un espace de Hilbert de dimension finie. 1l faut prendre une base
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suffissmment grande pour traiter correctement I'espace des états, mais la plus petite possible
pour minimiser le temps de calcul des amplitudes de transition.

La méthode était initialement réservée aux collisions lentes parce qu'alors |'espace des
configurations nécessaire est de dimension restreinte. En effet, le principe dincertitude
indique que dans ce cas (temps de collision long) la transition est quasi-résonante. Gréace a
['augmentation de la puissance de calcul des ordinateurs, on a pu appliquer la méthode au
domaine des hautes énergies, qui était auparavant réservé aux méthodes perturbatives.

Dans tous les cas, le calcul  place dans le formalisme du parametre dimpact, dans
lequel les noyaux ont une trgectoire classique. Cela suppose que la collison soit
suffisasmment énergétique pour que la longueur d'onde de de Broglie associée aux noyaux soit
petite devant les dimensions atomiques considérées (i.e. rayons des orbites de Bohr des états
atomiques impliqués). D'autre part, on supposera que le mouvement des noyaux n'est pas
modifié par la collision : on néglige l'interaction entre les noyaux et leurs trgjectoires sont des
droites séparées par le paramétre dimpact b (voir figure 3). Cette hypothése est raisonnable
dans la mesure ou aux paramétres d'impact pour lesquels les processus d'excitation sont
importants (de l'ordre des dimensions atomiques), les effets de l'interaction coulombienne

entre les noyaux sur leur cinématique sont tres faibles .

Figure3: Systeme de coordonnées utilisé pour décrirelacollision entre un projectile nu decharge Z, et une
cible hydrogénoide de charge Z . dans le cadre du formalisme du paramétre d'impact.

Pour un systéme collisonnel donné (nature des partenaires, vitesse de collision),
['amplitude de transition dépend du parameétre dimpact b. Pour une collision précise (b fixé),
la fonction d'onde électronique peut sécrire, a tout moment, et avec les notations de la
figure3:
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N
Y (fo,b,t) = & a (b,1) j i (1) (34)

k=1

N éant la dimension de I'espace de configuration dans lequel on traite le probleme. En
particulier, la base {j «} doit pouvoir décrire tous les états transitoires de I'éectron durant la
collision.

Les amplitudes a(b,t) sont calculées en résolvant I'équation de Schrodinger dans
I'espace de configuration (Fritsch, 1993) :

T |
(i j\lﬁ- Hb,Bly)=0  j=1.N (35)

ce qui mene aun systéme d'équations différentielles couplées pour les amplitudes :

N N
a N,-k(t)M =igdMjbtag®dt j=1.N (36)
k=1 dt k=1

ol Nj(t) est un dément de matrice de recouvrement des fonctions d'ondes, dépendant du

temps:
Njk(® = j]i k) (37)
et Mj(b,t) des éléments de couplage :
Mk (b.1) = ] j‘i%- H(b, 1) «)- (38)
Finalement, I'amplitude de transition vers I'état final f est obtenue quand t tend vers
I'infini :
3 (b) = lima, (b.1). (29)

La probabilité de transition correspondante sécrit :

P (b) = Jay (b)]*. (40)

On peut écrire les ééments de la matrice densité décrivant le systéme collisionnel
lorsgu'on ne peut pas imposer b en utilisant la formule (30). B est ici |a probabilité pour que
la collision ait un parametre d'impact de valeur b ; celle-ci vaut 2pbdb acause de la symétrie

cylindrique de la collision, ce qui donne :

¥
My =2pcpy (b)a;. (b) bdb. (41)
0
Lapopulation r ¢ d'un état est donc la section efficace pour latransition vers cet état.
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En plus des critéres déja énoncés, le choix de la base {j «} doit aussi étre dicté par la
facilité avec laguelle les éléments de matrice (37) et (38) peuvent étre évalués. Ainsi il est
parfois commode d'adopter des états qui n‘ont pas de signification physique particuliere (bases
de "pseudoétats'), comme par exemple des orbitales gaussiennes. Pour une discussion plus
détaillée du choix de bases (base aun ou plusieurs centres, bases de pseudoétats, etc...) on
peut se référer a(Reading, Ford and Becker, 1981; Fritsch and Lin, 1991; Fritsch, 1993).

Les amplitudes de probabilité pour I'excitation a partir du niveau 1s d'un ion krypton
hydrogénoi de, en collison av = 46,95 avec une cible atomique de carbone (Z. = 6) et
dauminium (Z. = 11), nous ont é&é fournies par F. Martin (Martin, 1998). Une base de
199 états était utilisée dans un formalisme aun centre incluant des orbitales atomiques et des
états du continuum. Les amplitudes ont éé calculées pour des états finals de nombre orbital 7
comprisentre 0 et 5, et de nombre quantique n compris entre 2 et 8.

Ce calcul, bien que tres colteux numériquement, est intéressant d'une part parce que
non perturbatif, et d'autre part parce que toutes les amplitudes sont calculées en méme temps.
En particulier, leurs phases sont calculées de fagon cohérente, ce qui est important lorsgu'on
Sintéresse ala réponse collective d'un solide sur les états éectroniques d'un ion, comme on le
verrapar lasuite (Chap.I8A-V-2 et -3).

Il faut enfin préciser que dans ce calcul, le partenaire excitateur (carbone ou auminium)
éait nu. Il semblerait cependant que ce soit une tres bonne approximation vis a vis de
I'écrantage (cf Chap.I8A-II-1-b-ii) puisque les transitions ont lieu principalement a des
paramétres dimpact inférieurs au rayon moyen de la couche K du carbone ou de I'aluminium
respectivement (Martin, 1998).

La figure 4 illustre bien cela. On y voit I'évolution du produit b*P(b*), c'est adire
I"intégrande intervenant dans les sections efficaces (41) (ou f =f'), en fonction de b* le
parametre d'impact. Pour des raisons numériques, b* est égal ab multiplié par Z, = 36.

b* =36 b. (42)

La figure 4-a concerne les transitions dipolaires de 1s vers np, n allant de 2 a8, et la
figure 4-b concerne toutes les transitions 1s ® n¢ (n = 2 et 3), pour lacollision Kr®* ® C* a
v = 46,95. On voit sur ces figures que la contribution principale est atteinte pour b* variant de
1 a3,5, ce qui correspond aun paramétre d'impact b variant de 0,03 40,1, alors que le rayon
moyen de la couche K du carbone est approximativement 1/6 = 0,17 . A l'inverse, 0,03 est trés

grand devant les dimensions minimales d'approches (»10°) dépendant de la vitesse de
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collision et de la répulsion coulombienne projectile-cible, ce qui justifie I'approximation de
Born-Oppenheimer utilisée.

La contribution de I'antiécrantage (cf Chap.I8A-II-1-b-ii) est ici négligée. Le calcul
Plane Wave Born Approximation (PWBA) présenté plus loin montre que I effet

d’ antiécrantage augmente les sections efficaces d'environ 12,5%.

0.006 : T ; T

0.005

0.004

0.003

b P(b) {a.u.)

0.002

0.001

0.000 ;
0 ) 10 15

b (a.u)

Figure4-a: Evolution du produit b*.P(b*) en fonction deb* (voir texte), pour lestransitionsdipolaires 1s® np
danslacollision Kr®* ® C* av = 46,95 u.a.(Martin, 1998).

On peut égaement remarquer gréce a ces figures que le paramétre dimpact b(max)
correspondant au bp(b) maximum ne dépend pratiquement pas, pour un ¢ fixé, du nombre
guantique principal n de I'état d'arrivée, dans le cadre de cette théorie (figure 4-a). Par contre,

pour n fixé, b(max) augmente avec le nombre quantique orbital ¢ de I'état d'arrivée, ce qui se
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comprend bien intuitivement dans une image classique de la collison. A grand paramétre
d'impact, le noyau C** a plus de "bras de levier" pour transmettre un mouvement de rotation &
I'él ectron autour du noyau Kr.

0.006 : T ; !
0.005 - i
— 25
L < 2[3
Sl
0.004 ——- 3p
_ I "
S
8
= 0.003 - i
£
_ﬂ_
L I
0.002 i
0.001 |
10 15

b (a.u)

Figure4-b: Evolution du produit b*.P(b*) enfonction de b* (voir texte), pour lestransitions1s® n/,n=2ou
3, danslacollision Kr*** ® C® av = 46,95 u.a.(Martin, 1998).

b) Calcul PWBA

Nous avons égadement calculé les amplitudes d'excitation dans |'approximation de
Bornl. Ici auss nous négligerons l'interaction noyau-noyau. De plus, on décrit leur
mouvement par des ondes planes ("Plane Wave Born Approximation”, PWBA). Comme les

ondes planes elkf ne sont pas normalisées, elles représentent en fait un état dimpulsion

p =7k (dans le Systéme International) normalisé & densité unité ; elles sont donc adéquates
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pour représenter un faisceau de particules monocinétiques de masse m et de flux v =P
m

(S1.).

i) Formalisme de moment transféré

On étudie ici I'excitation d'un €lectron lié au noyau Z, provoquée par la collision avec
un partenaire nu de charge Z.. Le systéme de coordonnées utilisées est représenté figure 5.

e
)
9
/k
=
ZC Rp Zp

Figure5 : Systeme de coordonnées utilisées pour I'étude de |'excitation d'un électron lié a Z, par Z,

Le systeme est composé de C (charge Z, masse M) d'une part, et du sous-systéme
€+P; 'électron a une masse m et une charge —e, P une masse M, et une charge Z,. Comme
m<<M,, on confond |e centre de masse du sous-systeme (P+€) avec P.

L'hamiltonien du systéme sécrit, en négligeant I'interaction noyau-noyau,

1. 1 - - " "
H:_%Nép - HN% +Vp(rp)+vc(rc):Hp+Vc(rc) (43)

ou V, (resp. V) est le potentiel coulombien exerce par P (resp. C) sur I'électron,

et ou m, est lamasse réduite du sous-systéme (P+€) :

_ mMp 1 a4
L T (44)
et mlamasse réduite du systéme P+C :
MM,
m=———. 45
VT (45)
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Pourt ® + ¥, lesfonctions propresdeH vérifient :

}prl(_f ’I_:\Sp):Eyi(_r: !I_ép)

| (46)
}prf(rp’Rp):Eyf(?p!Rp)
On peut écrire ces fonctions d'ondes, dans le cadre de la PWBA :
L B N KRy 5\ A A _ i
iY1(5.R,) =€ 1%) (7,) dénergie E, =e +—
[ (47)

T e B Y= aRiRoi (7Y daarai _. L Kf
¥yf(rp,Rp)—er Rpj ¢ (T,) d'énergie E; =e +%

ou j(r,) (resp. j¢(T,)) est une fonction d'onde hydrogénoi de centrée sur P, K; :‘Ri‘ et

- - Z2 -Z2 .
K¢ :‘Kf‘ sont la norme du moment initial et fina de C, et ¢ =—2>, & =—>. K

’ f = . i
2n? nz !

relié alavitesse de collision V (vitesse relative de C par rapport aP) par larelation smple:

Au premier ordre, on couple directement I'état initial y ; al'état final y ; dans |'expression
de I'amplitude de transition (24) :
oy
s :'I%-éyf Vely ) dt. (48)
L'amplitude n'a pas directement de sens physique : on sintéresse donc ala probabilité de
transition d'un état i aun état f, entre un instant initial ty = 0 et un instant final t :

wis = ajs (0,t)ajs (0, 1)

2
t L ] o ) |
=00 oe iR j ?(Fp)# e/KiRej () dR pdTpe- I(E: - Etdl
O%,R, Rp- 7| (49)
2
- Z .
=(K¢ i £ [=—%~|Ki,ii)| 9(Es - Ej,1)
Rp-
avec
2{1- cod(Es - Eit]}
Ef - Ej,t) = ~ 2ptd(Es - E)).
o(Er - Ei,1) E-E)Z o (Ef - Ej) (50)

Notons que cette expression est établie dans le cas idéal d’ une observation au bout d’un temps
infini et I'énergie est strictement conservée (Es = E ;). Comme nous le verrons plus loin,
I’ observation au bout d'un temps fini, qui correspond davantage ala réaité, autorise I’ accés a

I’ énergie finale d’ une certaine bande autour de lavaleur E;.
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La probabilité de transition par unité de temps lors de l'interaction entre le faisceau incident

monocinétique et |'excitateur Z vaut :

i
i *
Tw, ~2p V. V. d(E; - E.
i if p Vy V5 d(E; ) (51)
|

!

lavecVy; = (K, ¢ i
R
|

Comme I'éat find appartient & un continuum, K, variant contindment, w; est

‘|K|’J )

p- p

proportionnel ala densité d'états r (E;) d'ondes planes autour de E. De méme, la direction de
Rf n'est pas définie parfaitement, mais seulement aun angle solide dW pres. La probabilité
par unité de temps dans |’ angle solide dW devient alors

~ 2p Vi Vi 1 (B ) dW
LS

8p3

et lacontrainte E; = E; .

avec r (E;) = (52)

w;s est proportionnel a la section efficace différentielle d'excitation, au flux incident pres.
. Kij , : o
Comme |K;> représente une onde de flux v = FI on a pour la section efficace d'excitation de

i af :

riff = 0 <, 4p2K, OVii Vi dW. (53)

L'intégration sur dW donne, en tenant compte de la symétrie cylindriqgue du systeme

faisceau+cible (McDowell and Coleman, 1970) :

K.,
V4 KdK (54)

i K.
avec la méme contrainte que pour (52), oll K est la norme du moment transféré K =K, - K,
au coursdelacallision. K _ et K, sont les valeurs minimales et maximales de K, donc
= K - K]
K, =K +K;.
Lerésultat (54) est donnéen a2 (ap = 5,2917 10™ m).

La conservation de |'énergie impose :
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e - €)5 2 2¢f
K?- KZ=2me - ) P K2 =K2+K2- 2KKj —rr12v261 gi f—z'_ 0
oy
D'ou il vient, pour des particules lourdes et rapides::
K. e el (55)

Y
Le moment transféré maximum correspond au cas de figure ou C rebondit sur P et dans ce

cas,
K, =2nv. (56)
Il reste aévauer les éléments V; :
=" i) e () dR,d, .

o

rp

\ :

Enposant K =K, - K; & R=R, - T, (=-T.) (figure5), il vient :

VoK)= § 1 (1) € (a2 €7 oR. (57)

La premiére intégrale est le facteur de forme atomique hydrogénoi de | (K), et laseconde est

une transformée de Fourier du potentiel coulombien perturbateur, donc :

VoK) == P2, 1,(K) (59
et I'expression des sections efficaces (54) devient :
IO OpPL ¢
Mg df.(K)lf.(K) (59)

Par analogie, on peut définir des cohérences pour I'excitation :

o = I3‘3K<‘jﬂ(+<)lf.(r<> S d(m, - m,.) (60)
ou met ms. sont les nombres quantiques magnétiques des états f et f'. Larégle de sélection
d(m — m ) provient de l'intégration sur dW dans I'équation (53), et de la symétrie cylindrique
de lacollision faisceau-cible (voir Chap.I8A-II-1-b-iii).

Cela suppose qu'une collision donnée est susceptible de peupler alafois les niveaux f et
f'. La conservation de |'énergie imposerait alors aces niveaux d'étre dégénérés, c'est adire

d'appartenir ala méme couche n¢ =ns.. Mais en toute rigueur, la relation (50) implique que
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I'énergie E est conservée a % pres, ou t est le temps caractéistique au bout duquel le

systéme est mesuré. Ce temps caractéristique est trés approximativement de l'ordre de
guelques —, et donc I'énergie est conservée a DE=2pv prés. Par exemple, pour un projectile
v

hydrogénoi de Kr®* en collision av = 47, DE = 295 @8keV, & comparer avec |'écart
énergétiqgue maximal dans une couche (atteint pour n=2) : DE,-, @78 €V. Nous voyons donc
que pour ce projectile nous pouvons calculer des cohérences d'excitation entre les états d'une
couche donnée, malgré les écarts d'énergie de structure fine et les Lamb-Shift. Par contre, la
conservation d'énergie impose que les cohérences sont nulles entre états de 2 couches internes

différentes. Par exemple pour Kr®*, DE,-, -3 @2,5 keV qui n'est pas trés petit devant 8 keV.

ii) Ecrantage — Antiécrantage

Dans le calcul précédent, nous avons considéré que le partenaire excitateur -Z.- est nu.
En réaité, le noyau Z est entouré d'un certain nombre d'électrons (Z. électrons dans le cas
d'une collision ion-gaz). Ces éectrons jouent un role dans la collision de deux facons
compétitives :
“+ Premiérement, ils écrantent le potentiel créé par Z., agrande distance de celui-ci. On
parle "d'écrantage’.
% Deuxiemement, ils peuvent contribuer directement al'excitation de I'électron centré
sur Z, par collision électron-électron. On parle "d'antiécrantage”.

Remarquant que les ééments de matrice (59) et (60) Sécrivent sous la forme
OZ2ZF(K)dK , ol Z; décrit le partenaire excitateur et F(K) ne dépend que du partenaire excité,
on peut essayer de conserver cette séparation formelle en introduisant les phénomenes
d'écrantage et d'antiécrantage.

JH. McGuire a montré que dans le cas ou Z. est entouré de 2 électrons, on obtient les

sections efficaces PWBA en remplacant Z. par une charge effective ZC(K) qui ne dépend que
du partenaire excitateur (McGuire, Stolterfoht and Simony, 1981). R. Anholt (Anholt, 1985) a

généralisé ce résultat pour un atome neutre C :

2

Z.- &y, [e%y,)

i=1

Z3(K) = (v ey, )| (61)

ZC

0
+ Zc -a

i=1
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ZC . —
ol y ; représente I'orbitale atomique du F™ dectron de C et (yi[e"|y ;) =F.(K) estle
i=1

facteur de forme de la transition considérée (ces derniers sont tabulés par (Hubbell, Veigele,
Briggs et al., 1975)).

Le premier terme adroite de (61) représente I'écrantage : pour un petit moment transféré K
(qui correspond a une collision a grand parametre dimpact), FC(R) @Z., et ce terme
sannule: Z. est complétement écranté. A l'inverse, pour un grand moment transféré (qui
correspond & un petit paramétre dimpact), F,(K) @0 : prés du noyau, Z n'est pas du tout
écranté.

Les second et troisiéme termes représentent I'antiécrantage : s K est grand, cette somme vaut
apeu pres Z, ce qui correspond ala contribution de Z, interactions é ectron-é ectron séparées.
A grand parametre d'impact (R petit), ce terme Sannule aussi.

On remarque que le terme d'écrantage est la transformeée de Fourier de la distribution de
charge r x de C, elle-méme reliée ala transformée de Fourier du potentiel Vi par I'équation de
Poisson (Kittel, 1983) :

K2Vy =4prg. (62)

Dans I'approximation de Thomas-Fermi, r x Sexprime :
oo LK (63)
“ K2+d?
1
avec d =0,885Z_3 lalongueur de Thomas-Fermi (Drepper and Briggs, 1976).

C'est également le résultat auquel on peut arriver en utilisant le fait bien connu que les
sections efficaces PWBA font intervenir le module au carré de la transformée de Fourier du
potentiel perturbateur (cf expressions (57) et (59)) (Cohen-Tannoudji, Diu and Lalog, 1977,
Roschenthaler, Betz, Rotherme et al., 1983).

Z o 2 2 _
D'autre part, le terme (yi|e"“|yi>‘ est compris entre % et F.(K). Anholt

i=1 c

(Anholt, 1985) a montré qu'on commet une erreur de I'ordre de 5%, dans les cas les plus
ras . 2

défavorables selon quion remplace § ‘(y ey ,}‘ par I'une ou l'autre de ces bornes. De
i=1

plus, un calcul effectué en prenant des orbitales atomiques hydrogénoi des pour |y > dans le
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cas de Be (15’259, montre que I'erreur faite sur la somme est minime quand on la remplace
F*(K)
Z

Cc

par pour les moments transférés grands (excitations intercouches).

Enfin, des études précédentes tant expérimentales (Adoui, 1995) que théoriques
(Montenegro and Zouros, 1994; Reading, Hall, Neves et al., 1996) ont montré que I'effet
d'antiécrantage est généralement correctement estimeé pour les transitions 1s ® np dans le

domaine perturbatif, en maximisant le terme d'antiécrantage :

22(K) =|z, - R(K)| +2,- B (64)

Cc

2
Ecrivant, dans I'approximation de Thomas-Fermi (63), Z. - F.(K) :%’ on en déduit

_ Z.d? .
FC(K) :chfd_z et enfin:
Z() @ K0 18 @ d° o) 9
Z? gK +d2y  Z, & g d* g g

Afin de minimiser I'erreur faite en utilisant 'approximation de Thomas-Fermi, nous
avons inclus dans notre programme un facteur correctif permettant de reproduire au mieux les
facteurs de forme atomiques tabulés de Hubell et al (Hubbell, Veigele, Briggs et al., 1975).

Ce facteur correctif Fso(Z.) sapplique sur lalongueur de Thomas-Fermi :

1
088523 (66)
Fe(Zo)

Le tableau | donne les valeurs de Fs(Z.) que nous avons utilisées et la figure 6 donne un

exemple de la correction effectuée dans le cas du carbone.

Elément | H He C N Ne Al S Ar Cu Kr Xe
Z. 1 2 6 7 10 13 14 18 29 36 54
Fse(Zo) | 1,23 |1,526|0,780(0,850( 1,04 | 0,580(0,590|0,680| 0,672 (0,610 0,535

Tableau | : Valeurs du coefficient correctif sur la longueur de Thomas-Fermi en fonction de la nature de la
cible.
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Reading et al. (Reading, Hall, Neves et al., 1996) ont montré que l'on surestime
I'antiécrantage s on séloigne de la limite trés haute vitesse. On peut corriger cet écart en
imposant une condition aux éectrons de C vraiment impliqués dans |'antiécrantage. Dans le
cadre de la "Response Theory", les électrons de C ne participent al'antiécrantage que s la
vitesse de collision vérifie:

v2 > 2DE (67)
avec DE I'énergie d'excitation d'un éectron de P.

Cette condition de seuil est précisément celle que I'on obtient s on considére les
électrons de C comme appartenant aun faisceau d'électrons libres ayant une vitesse v dans le
référentiel de P, et la condition (67) exprime la conservation de I'énergie. La figure 7 montre

lafonction de seuil correspondante sur le terme d'antiécrantage (pointillés).

le+2

le+l A

le+0 A

le-1 A

le-2 A

le-3 A

[

ZA(K)

le-4 A

le-5 A

le-6 A

le-7 A

le-8 T T T T
0.01 0.1 1 10

Moment transféré K (u.a.)

Figure6: Variation de Zi(K) en fonction du moment transféré, pour unecibledecarbone: lespointssont les

termes d'écrantage et d'antiécrantage de |I'expression (64), calcul és avec les facteur s tabulés de Hubell et al.
(Hubbell, Veigele, Briggs et al., 1975) ; les pointillés : idem avec les facteurs Thomas-Fermi ; letrait plein:
idem avec des facteurs Thomas-Fermi corrigeés.

Pour tenir compte du fait que les électrons de C sont en fait liés, on introduit leur profil
Compton (voir par exemple (Montenegro and Zouros, 1994)). Cela a pour effet d'adoucir la
fonction de "Heavyside" qui décrit le seuil en vitesse (Reading, Hall, Neveset al., 1996). Une
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étude effectuée précédemment dans notre équipe, sur |'excitation apartir de 1s d'un projectile
Ar'™(dans le domaine perturbatif) par des atomes neutres alant de I'hélium al'azote, a montré
gu'on peut atteindre un bon compromis entre la simplicité et la représentation correcte de ce

caractére en prenant pour fonction de seuil :

TR i wiA \(2%)2 (68)

qui est représentée figure 7 en trait plein.
C'est cette fonction de seuil que nous avons incluse dans le programme de calcul des

sections efficaces d'excitation.

11

1.0 4 _—

0.9 A |
0.8 A |
0.7
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0.5
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0.4- |
|
|
|

0.1

Fonction de seuil d'anti-écrantage

0.0 _—

-0.1 T T
0 20 40
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Figure7: Fonction deseuil sur |'antiécrantage : Pointillés: pour unfaisceau monocinétiqued'éectronslibres.
Trait plein : fonction approchée pour tenir compte dela distribution de moments. Exempledel'excitationden=1

versn=2 pour un projectile Ar*™* (DE = 121,5 u.a.)

iii) Cacul des facteurs de forme hydrogénoi des

Les expressions (59) et (60) des sections efficaces et des cohérences font intervenir les
facteurs de forme hydrogénoi des du partenaire excité P. Ces quantités sont des objets
mathématiques d'une importance fondamentale ; en effet, ils représentent I'amplitude de
transition d'un systeme hydrogénoi’ de sous I'effet d'une perturbation impulsive.

Soit une perturbation qui transfére le moment k au systéme al'instant . L'hamiltonien

correspondant sécrit : - d(t - to)R.T. L'opérateur d'évolution du systeme vérifie:
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TOQEN) - Lo o)kt UGty )
it !
qui sintégre pour donner :
U(t, ,t,) = ek pour t <ty <t

et I'amplitude de transition entre t, et t; Sécrit :
<J f |U(tf ’ti)|j i> =oderj 5 () ekij () (69)
qui n'est autre que le facteur de forme 1+ (k) .

Comme toute interaction peut étre décomposée par transformée de Fourier en une série
d'interactions impulsives, on peut se ramener ades intégrales du facteur de forme multiplié
par des facteurs pondérants caractéristiques de l'interaction. C'est précisément ce que j'ai fait
dans les parties précédentesi) et ii).

Récemment, Vrinceanu and Flannery (1999) ont défini et calculé des facteurs de forme
hydrogénoi des classiques. L'intérét de ce calcul classique est en particulier de faire paraitre
explicitement les dépendances en fonction des variables (comme les nombres quantiques de
départ et d'arrivée par exemple).

Par contre, l'accord avec un cacul quantique est seulement qualitatif pour des
trangitionsn,/ ® n',¢' ce qui rend un tel calcul (quantique) impératif al'heure actuelle.

% Calcul dansleréférentiel "tournant”.

La méhode appliquée jusqua présent consistait a effectuer les caculs dans un
référentiel (OXYZ) ayant son axe de quantification Z le long de K , le moment transféré. Soit
I'(K;n/mn'?'m) le facteur de forme dans ce référentiel. Si le passage du référentiel "fixe"
(Oxyz) au référentiel (OXYZ) est une simple rotation d'angle dEuler la partie radiale des
fonctions propres hydrogénoi des est inchangée, et les harmoniques sphériques sécrivent
(Messiah, 1962) :

: ¥ om :
YM@j)= a Y, (QF)RmOak.i k) (70)
m=-/
ol Y"(q,j) est une harmonique sphérique dans (Oxyz) et Y E"(Q,F) est exprimée dans
(OXYZ). On peut donc exprimer les facteurs de forme dans (Oxyz) en fonction de ceux
calculés dans (OXYZ) :

+0
I(K,ntm® n'e'm') =€l «(M-m) § vl (g ) 1 (A )!I' (K, nfm® n'e'm) (71)
m=-/
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oU gk €t j ¢ sont la colatitude et I'azimut de K dans (Oxyz), rk,(qy) est une matrice de

rotation réduite (Messiah, 1962), et on a utilisé le fait que dans (OXY Z) les seuls facteurs de
forme non nuls sont ceux pour lesquels m=m.

Enfin, le systéme de collision faisceau sur atome est asymeétrie cylindrique suivant I'axe
du faisceau (qui est auss |'axe de quantification Oz chois). Puisque les cohérences font
intervenir des termes du type : I( K ;nfmn'd'm’) - 1*( K ;nfmn"/"m") qui  contiennent
ell « (M™-m) intégration sur j «x implique que seules les cohérences avec m' = m" sont non
nulles. C'est un résultat général qui découle des propriétés de la matrice densité de systémes
symétriques (Blum, 1981). Nous sommes donc ramenés au calcul de

I(K;n/mn'2'm) = 3y (1) Yf”.T (@,j ) €l(KF) By (r) Yfm(q,j ) df
Nous avons effectué ces calculs analytiqguement al'aide du logiciel Mathématica pour

(72)

les transitions suivantes: de 1s vers n/ avec n alant de 2 a 10, pour les transitions
intracouches avec D/=%1 jusgu’a n=10, et pour les transitions intracouches avec D732 ou
intercouches avec Dn=1 jusgu'a n=6. A titre d'exemple, la formule (73) donne le terme
intervenant dans la section efficace 4p ® 5f (somme sur les nombres quantiques magnétiques
de 5f et moyenne sur ceux de 4p) :

|(K;4p,5f) = 249 510 3K 4(6458881069783989 - 516959023574822400K 2

+19113928769761920000K 4 - 366370425603072000000K 6

73
+ 3759150921062400000000K 8 - 20720340172800000000000K 10 (73)

+59871019008000000000000K 12 - 80137420800000000000000K 14
+ 39976960000000000000000K 16 /(400K 2 + 81)18.

La complexité de telles formules constitue une source derreurs lors de leur
manipulation, et devant la volonté d'éendre nos calculs au moins jusqu'an=10, j'ai participé
au développement, en collaboration avec L.J. Dubé, d'un programme de calcul des facteurs de
forme hydrogénoi des. Ce programme est basé sur une expression anaytique des facteurs de
forme aprés un développement des fonctions d'ondes hydrogénoi des en coordonnées
paraboliques. Les étapes principales du calcul sont exposées en annexe A (Dubé, 1998).

Nous avons effectué plusieurs tests pour évaluer la précision numérique des résultats
donnés par le calcul. Tout d'abord, nous avons comparé les valeurs données par ce calcul avec
les valeurs que I'on avait précédemment (jusqu'a n=6) et constaté qu'on avait les mémes
résultats amieux que 10™° prés. Nous avons également calculé la norme pour certains états, et

comparé alavaleur 1. En effet,
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1(0,n‘m® nem) =|j ngm||2 =1.

Laencore, la précision est de I'ordre de 10 jusqu'an=10, 10° pour n=14 et 10° pour n=20.
Cela est dgatout afait acceptable dans le cadre que I'on se fixe, c'est adire pour des couches
n variant entre 1 et 10.

Nous avons également inclus dans le programme un calcul des facteurs de forme
passant par le référentiel tournant. Dans ce référentiel, I'expression analytique alaquelle on
arrive est beaucoup plus compacte parce que I'axe de quantification est suivant K, et les
étapes du calcul numérique sont tout afait différentes. La comparaison des résultats donnés
par les deux méhodes congtitue donc un test pertinent de la précison numérique. Cette

confrontation confirme les valeurs données ci-dessus.

iv) Expression dans la base (n¢jm)

Dans certains de nos modeles, les expressions sont projetées dans la base (n/jm) parce
gu'elle correspond plus directement aux observables étudiées plutét que (n/m) ; nous avons
donc besoin des sections efficaces et des cohérences dans cette nouvelle base, c'est adire de

calculer les "nouveaux" facteurs de forme. Utilisant la regle de composition des moments
cinétiques et la notation habituelle pour les coefficients de Clebsch-Gordan, on peut écrire

I(K;nﬁsjmj,n'ﬂ'sj'mj-): a <€'smg-m's‘j'mj->*<£ smgms‘jmj>
m,.m,m,mg (74)

“1(K;n ¢ smymg,n'/'smpmg)

I(K;n¢sm;mg,n'¢'sm;myg) = I(K;n ¢ mg,n'¢'my)dm_m; - (75)

Pour un systéme hydrogénoi de, s=1/2 et la somme (74) se réduit a1 ou 2 termes. Dans
ce dernier cas, les 2 termes interferent et il faut donc opérer le changement de base (74) avant

de procéder al'intégration sur K pour évaluer les expressions (59) et (60).

c) Comparaison entre les deux méthodes

Nous sommes en mesure de calculer toutes les sections efficaces dexcitation
(intercouche et intracouche) gréce a notre programme mais les résultats par la méthode des

équations couplées anotre disposition pour I'instant concernent I'excitation apartir de 1s.
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Nous ferons donc une comparaison sur ces trangitions. La figure 8 montre les
distributions en ¢ données par le cacul PWBA décrit précédemment et par la méthode des

équations couplées, pour I'excitation de 1s vers i/ de Kr®" (v = 46,95) ® C, nvariantde 2 &
5.

n=2 n=3
90 1
80 Em PWBA —
[/ Close-Coupling
= 70
S
c 601
S
5 50
2
= 4
E 40
O 3
20 R
i i i Al
: . . . . il
0 1 0 1 2
Nombre quantique orbital
100
n=4 n=5
90 1 —
80 1 B
~ 70 g
S
c 60 + —
2
5 50 4 B
Qo
g I
O g i
20 1 —
gl Il 1l '
0- T T T T

0 1 2 3 0 :'l 2' C;» 1'1
Nombre quantique orbital

Figure8: Distributionsen fonction du nombre quantique or bital despopul ationscal cul éespar PWBA et " close-
coupling" pour I'excitation & partir delsd'union Kr**pour un atome de carbone.

Le tableau Il donne les valeurs de ces sections efficaces ainsi que des sections efficaces
totales1s® n.

Nous pouvons voir que le calcul PWBA privilégie les transitions dipolaires D/=1 par
rapport au calcul par la méthode des équations couplées au détriment en particulier des
transitions 1s® ns. || semblerait que ce soit une tendance générale des calculs de type Born |.

De plus, la comparaison des sections efficaces totales montre que les valeurs données
par la méthode des équations couplées sont systématiquement inférieures acelles fournies par
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PWBA denviron 10%. On peut dés lors vouloir estimer la part de I'écrantage et de
['antiécrantage dans le calcul PWBA (Tableau I11)

PWBA PWBA M éthode des Méthode des
écrantage + écrantage + équations équations
antiécrantage antiécrantage couplées couplées

(10% cm?) (%) (10% cm?) (%)
2s 4,71 12,0 4,85 14,0
2p 34,4 88,0 29,7 86,0
2 39,1 34,6
3s 9,36 10" 12,4 1,00 14,7
3p 6,04 80,2 5,28 77,5
3d 5,51 10™ 7,3 5,37 10 79
3 7,53 6,82
4s 3,48 10 12,6 3,76 10™ 14,7
4p 2,16 78,0 1,92 75,1
ad 2,6110" 9,4 2,54 10" 9,9
Af 5,28 10° 0,2 6,52 10° 0,3
4 2,77 2,56
5s 1,68 10™ 12,5 1,82 10" 14,7
5p 1,03 76,9 9,15 10* 74,0
5d 1,38 10" 10,3 1,34 10" 10,8
5f 4,0510° 0,3 5,06 10° 0,4
59 3,1910° 0,0 6,00 10° 0,0
5 1,34 1,24

Tableau Il : Valeurs des sections efficaces partielles et total es et distributions pour I'excitation a partir de 1s
d'un ion Kr*** par un atome de carbone & v = 46,95. Calculs PWBA (écrantage + antiécrantage) et par la
méthode des équations coupl ées.
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PWBA avec PWBA sans
écrantage + écrantage ni Ecart reatif
antiécrantage antiécrantage (%)
(10°% cnd) (10°% cnd)

2s 471 411 12,7
2p 34,4 30,2 12,0
2 39,1 34,3 12,3
3s 9,36 10" 8,17 10" 12,7
3p 6,04 5,30 12,2
3d 55110 4,8310" 12,4
3 7,53 6,60 12,4
4s 3,4810* 3,04 10" 12,7
4p 2,16 1,90 12,3
4d 2,6110* 2,2910* 12,4
4f 5,28 10° 4,62 10° 12,5
4 2,77 2,43 12,3
5s 1,68 10" 1,47 10™ 12,7
5p 1,03 9,0310* 12,3
5d 1,38 10" 1,21 10" 12,5
5f 4,0510° 354 10° 12,5
5g 3,1910° 2,79 10° 12,5
5 1,34 1,17 12,7

Tableau Il : Sections efficaces d'excitation PWBA 1s ® n/ de Kr*®** (v = 46,95 u.a) ® C avec et sans
antiécrantage.

Sans les contributions d'écrantage et d'antiécrantage, les sections efficaces PWBA sont
diminuées d'environ 12,5% pour toutes les sous-couches. || est néanmoins important de noter
que toutes les sections efficaces étant affectées d'autant, la distribution en ¢ n'est pas modifiée.
Enfin, j'ai vérifié que la contribution de I'écrantage seul est négligeable (~2%) sur ces sections
efficaces, ce qui est en accord avec la discussion du Chap.I18A-1I-1-a apropos du calcul par la
méthode des équati ons coupl ées. Cette similitude sur I'importance de |'écrantage dans les deux
approches différentes laisse supposer la similitude des contributions d'antiécrantage, et on
peut donc penser que la prise en compte des électrons de la cible dans la théorie des équations
couplées ménerait aune augmentation de toutes les sections efficaces d'environ 12,5%.
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Nous pouvons également comparer les résultats donnés par ces deux calculs pour

quelques valeurs de cohérences :

] PWBA, M odéle d'équations couplées
écr antagi (;rzglr;trln ezcr antage 102 onf?
Re Im Re Im ] = tan-12MY
eReg
2500 0 - 6,58 -7,6610" -6,23 -97°
3sp0 0 -1,26 -1,68 10" -1,22 - 98°
3pd0 0 -3,1510* -2,4310* - 2,97 10" - 129°
3pd+1 0 -4,8110" -1,10 10™ - 4,26 10" - 104°

Tableau IV : Cohérencesd'excitation 1s® n¢deKr®* (v=46,95u.a.)® C donnéespar |lesméthodes PWBA et
d'équations coupl ées.

Le calcul PWBA prévoit des cohérences purement imaginaires entre des états tels que
(¢+0") est impair, et purement réelles entre états (/+¢") pairs. Dans le tableau IV, les phases de
cohérences PWBA valent — 90°. Si la partie imaginaire des cohérences du modéle des
équations couplées est assez proche de celle du calcul PWBA (écart de I'ordre de 5% a15%)
les phases peuvent étre tres différentes, en particulier la phase de r3pq. A ce jour, aucune

mesure de la phase des cohérences d'excitation n'a été faite.

Remarque : Dans ce tableau |V, les cohérences sont calculées pour un axe de quantification
porté par Z.Z, . Il faut noter cependant que la phase depend du sens de I'axe de
quantification: dans le systeme de coordonnées utilisées figure 5, qui peut se ramener a

I'image Z. mobile et Z, fixe, I'axe de quantification est porté par Z_Z , et les cohérences sont

—_—

donnees par (60). S au contraire on choisit un axe de quantification porté par Z,Z. , cela

revient achanger K en - K dansle calcul desfacteurs de forme impliqués, compte tenu de la
symétrie cylindrique, et il faut multiplier les cohérences de I'expression (60) par (- 1)%r 4+,

ou /¢ et /¢ sont les nombres quantiques orbitaux des éatsf et f'.
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2°) Processus d'ionisation

L'ionisation d'un ion hydrogénoi de lors d'une collision avec une particule sans structure
interne peut ére considérée comme une excitation vers un éat du continuum de l'ion. La

fonction d'onde finale peut étre écrite sous la forme du produit d'une onde plane (pour le
partenaire excitateur) et d'une fonction d'onde coulombienne y( ) qui décrit le mouvement
de I'électron gecté dans |e potentiel coulombien du noyau auquel il était lié.

La section efficace dionisation est obtenue en intégrant la section efficace pour une
seule ionisation, sur toutes les directions et grandeurs possibles de Re, le moment de

I'ectron §ecté. En tenant compte de la densité d'éats du continuum, la section efficace totale
d'ionisation sécrit (McDowell and Coleman, 1970), avec les mémes notations que dans les

paragraphes précédents :
kemax K
ri :—m2 > 0k 2dk 2 Kdk (76)
(2p)4KZ K.
2
ol Ko max €t donné par k2. __n|1_ 21, | éant I'énergie de liaison de I'éectron, et
" _kég+1
) v

Dans le cas de I'ionisation de I'atome d'hydrogene, y i, secrit:

b
(0 =62 GLe- ) ekt 1F1erk—l ket +KoM)] (77
e e

c

ou ;F; représente la série hypergéométrique confluente. La section efficace dionisation a
partir de 1s par une particule de charge Z:

211p22 \
MNs= > 2
oo exp( / )
, (78)
K+ Ké+— (1+k ) pé 2 2 e 2k ;du)dk &K
€ —: .
Ok2- k2+1)2+4k2j3 Ke §K2 +lg ©

Nous disposons d'un programme capable de calculer ces sections efficaces, ains que

celles pour un éectron appartenant aune couchen > 1, r ,, gréce auneloi d'échelle:
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&L, 0
ra(Z,)»r Béﬁ; (79)

Nous avons également calculé les sections efficaces dionisation a partir des sous-
couches n, ¢ (c'est adire conservant une dépendance en /), pour n variant de 1 a3, gréce ades
expressions analytiques exactes des facteurs de forme intervenant dans (76). Les résultats sont
alors en accord, a10% pres, avec ceux donnés par |'expression (79). Compte-tenu du fait qu'il
sagit de sections efficaces absolues, cette erreur relative est acceptable, mais dans un souci de
cohérence, l'uniformisation du calcul dionisation pourrait étre I'objet d'un développement
futur.

Notons que nos sections efficaces sont calculées en tenant compte de I'effet d'écrantage
et dantiécrantage dans |'approximation Thomas-Fermi, en incluant les facteurs correctifs du
tableau .

La figure 9 présente I'évolution de la section efficace d'ionisation avec le nombre
quantique n (jusqu'a n=10) pour le systéme Kr®" en collision avec du carbone (Z. = 6) a
v =46,95, ains que la contribution des deux effets cités précédemment. On remarque que
I'effet d'antiécrantage ne contribue pratiquement pas au processus, mais que I'effet d'écrantage
joue un role important.

Dans nos modeles I'effet de I'ionisation est seulement de diminuer les populations et les
cohérences des états hydrogénoi des liés. Nous ne suivons pas le devenir des éats du
continuum. Cette simplification entraine, entre autre, que I'on n'a pas besoin de calculer des

cohérences d'ionisation.
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—y— €écrantage seul
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—+— écrantage et antiécrantage
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Figure9: Sectionsefficacesd'ionisation des couchesjusqu'an=10del'ion Kr*" (v=46,95u.a.) par ducarbone.

3)° Processus de capture

Dans ce paragraphe, I'électron est initialement centré sur Z..

On distingue essentiellement 2 processus d'échange de charge lors d'une collision

ion/atome::

- Un dectron transite de I'atome cible vers le projectile en émettant simultanément un
photon permettant d'assurer la conservation énergie-impulsion au cours de la
collision. Ce processus est appel € capture é ectronique radiative (REC).

- Un éectron transite de I'atome cible vers le projectile sans émission de lumiére. Ce
processus est appel é capture é ectronique mécanique (MEC).

La prédominance d'un processus par rapport al'autre dépend de la vitesse du projectile

et de la charge de I'atome cible. Aux vitesses asymptotiquement grandes, pour lesguelles en
particulier la section efficace de capture d'un électron donné de la cible varie en Z2 tandis

gue celle de la REC est indépendante de Z., la capture radiative devient le mécanisme
dominant quand (Briggs and Dettmann, 1974; Nicolai , 1990) :
v >19.152>" (80)
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Notons qu'aux vitesses asymptotiquement grandes, la dépendance en Z, des deux
processus est la méme (~Z~B) et que cette condition (80) est en premiere approximation
indépendante de Z,,.

Nous nous placerons ades vitesses tres inférieures acette limite, et négligerons dans la
suite la contribution du processus REC par rapport alaMEC.

Un mécanisme en une étape, du type Born I, qui refléte le recouvrement entre
distributions de moments de I'état initial et de I'éat final décalées de v conduit a une

probabilité de transition faible, alors que les mécanismes en plusieurs étapes, en particulier

celui passant par des éats intermédiaires dionisation d'énergie voisine de v2, peuvent

devenir plus probables (cf. figure 10).

P»0 Pf »V

P »,\/a de »\/a

/\ /\ Moment de

0 " l'électron

SN

lonisation dans
des états d'énergie

E))V2/2

Figure 10 : Représentation des étatsinitial et final dans|'espace des moments.

Plusieurs théories amultiples diffusions ont été développées et ont été trouvées en bon
accord avec les résultats expérimentaux (Chetioui, Wohrer, Rozet et al., 1983). Nous avons
utilisé les résultats de la théorie Continuum Distorted Wave CDW (Cheshire, 1964; Belkic,
Gayet and Sdin, 1979; Crothers and Dubé, 1992) qui semble étre une des meilleures.
L'accord avec les valeurs expérimentales pour les sections efficaces absolues de capture
totae, vers une couche n donnée, ou une sous-couche np donnée est de 20% environ
(Chetioui, Wohrer, Rozet et al., 1983; Jolly, Wohrer, Chetioui et al., 1984; Piquemal, 1984;
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Wohrer, 1984; Bouisset, 1986). Les sections efficaces relatives —— >3p et S4p

S3d Sad

sont également

trouvées en bon accord (Wohrer, 1984). Enfin la variation des sections efficaces de capture
dans les sous-couches np en fonction de n (n £ 10) est bien prédite par la théorie CDW
(Rozet, Chevallier, Legagneux-Piquema et al., 1985). De facon générae, il semble
néanmoins que CDW décrit bien la capture vers les états ns et sous-estime |égérement celle
vers les états np. N'ayant pas pris part a ces calculs, je me contenterai d'exposer trés
briévement son principe.

Partant de I'expression (28) de I'amplitude de transition, on suppose qu'on sait résoudre

exactement le probléme de diffusion avec un potentiel proche de V,,, Uy, et on appelle c*(t) la
solution correspondante. On montre alors (McDowell and Coleman, 1970) que a; Sécrit de

lamaniere exacte :
3y Ol 0)
a. =-— gy O|Wgy(t)|ct(1))dt
if p
My (81)
i ¥,
- Ol £ OVe(® - Wy D)]e™ (1) o
-¥
avec Wi(t) = Vp(t) — U(t).
En pratique, le choix de |c*(t)> détermine U, donc W,. Un choix judicieux peut rendre

le 2™ terme de (81) négligeable devant le 1%. L'approximation CDW vérifie cette condition

en prenant I'onde distordue c* sous la forme du produit de la fonction d'onde initiale j | (T.,t)

par lafonction d'onde:

L (f‘ b= expgl},?(lﬂ)1 e—ll(vT‘ vrp)g (82)

gui constitue une partie de la fonction d'onde de Coulomb de I'éectron dans le champ du
projectile.

De plus, la fonction d'onde y ~ est approximée par I'onde distordue ¢~ symétrique de ¢,
soit ¢ (F,,t) =] ((T,,t) L' (F,,t). L'amplitude de probabilité se met alors sous la forme
symétrique suivante :

acow = _ | dC (MW, (B]c* (1) dt (83)

ou I'action de Wi(t) sur ¢ *(t) est définie par (Cheshire, 1964; Crothers and Dubé, 1992) :
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¢ ) ==, L' (70, ). (84

Cette théorie mene aune expression symétrique des amplitudes de transition et elle est

W, (1)

donc adaptée aux collisions tant symétriques qu'asymeétriques (pas de restriction sur le rapport

ZC ). Son domaine de validité, établi sur une confrontation avec les résultats expérimentaux,

p

est donné par une condition sur I'énergie de collision :
E (keV/A) 3 80 sup{ i |ex] } (85)

ou g et e sont les énergies de |'électron actif sur son orbite initiale et finale.

11 — Champ desillage; " Effet solide"

Au sein d'un solide, les atomes voient leur structure éectronique modifiée du fait de la
proximité de leurs voisins. Le principe d'exclusion de Pauli oblige les électrons externes a
occuper des bandes d'énergies dites de valence et éventuellement de conduction. Ces électrons
sont faiblement liés et on peut les traiter en premiére approximation comme un gaz d'éectrons
libres. Nous verrons auss comment, le cas échéant, on peut étendre cette description aux
éectrons internes de la cible qui sont éventuellement impliqués quand on approche un ion

lourd.

1°) Description des électrons de la cible solide en termes de gaz d'électrons libres
a) Réponse d'un gaz d'éectrons libres ; Ecrantage dynamique.

Lorsgu'une charge ponctuelle immobile est placée dans un gaz d'éectrons libres, la
distribution des éectrons est modifiée et prend une symétrie sphérique autour de la charge

introduite Z,. Le potentiel de celle-ci est écrante, et dans I'approximation la plus simple, c'est
Z

adire de Thomas-Fermi linéaire, il prend une forme type Yukawa - —~e'" (Kittel, 1983) ou
r

| est le parametre d'écrantage. Lorsgque la charge Z, est mise en mouvement, le potentiel
écranté perd sa symétrie sphérique, et une force de freinage responsable du pouvoir darrét
apparait.

Suivant le travail pionnier de Neufeld et Ritchie (Neufeld and Ritchie, 1955) de
nombreuses éudes ont éé entreprises pour calculer cette réponse dynamique (voir par

exemple (Echenique, Flores and Ritchie, 1990) pour une revue complete).
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Dans le cadre de la limite haute vitesse (v > Z, la charge du projectile traversant e gaz
d'électrons libres), on peut traiter le probléme au premier ordre de perturbation (Echenique,
Garcia de Abgo, Ponce et al., 1995). Le potentiel induit prend la forme d'une onde de
2pv

Wp

polarisation, de longueur donde | »

avec w, la fréguence plasma du milieu

(wp = ~/4pn , et n la densité électronique). L'onde de polarisation est contenue dans un cone

Y . , . - .
de type Tcherenkov, d'ouverture q» ~F o0 v est la vitesse de Fermi du milieu. Le potentiel
v

induit au niveau del'ion vaut ;

PZpW,
>y (86)

et le champ électrique induit au niveau del'ion :

Find(0) = -

. Z,W3  ay20
Find(0) = - 22 InG¢—7. (87)
V2 W, o
¢ (volt
> Sy »
—
(o] —_ > ‘al\':—/
VN < Frrrs =
-400 ' F i :
¢
I o5
R
-1
o o
z

Figure 11 : Distribution spatiale du potentiel de sillage pour le krypton a 33 MeV/A (v = 35 u.a.) dansle

2pv
carbone. Les distances Z et R sont en unitéde | = L

Wp

Le pouvoir d'arrét peut étre considéré comme résultant de I'action de F™ sur la charge
du projectile (Echenique, Flores and Ritchie, 1990) :
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dE .
—=-7 Find(Q). (88)
o %eFmO)

Notons que le pouvoir d'arrét varie donc en Z3 dans le cadre de la réponse linéaire, et

quil faut utiliser une approximation d'ordre plus élevé pour introduire une correctionen Z3.

b) Prise en compte des é ectrons de caar

L'approximation consistant a "geler" les éectrons de caar des atomes du solide et a
ignorer leur implication est en général mise en défaut lorsque le projectile est un ion lourd.
Dans ce cas, le pojectile peut céder suffisasmment d'énergie et d'impulsion pour les exciter.
Une éude expérimentale (Despiney, 1994; Vernhet, Rozet, Bailly-Despiney et al., 1998) a
montré que c'est le cas pour I'éablissement du champ de sillage induit dans une cible de
cuivre par un ion Kr®" |a traversant av = 35,6. La fréquence plasma effective, calculée dans
le cadre de la réponse linéaire, correspondant aun tel champ de sillage est d'environ 48 eV
pour ce systeme. Par comparaison, la fréquence plasma effective vaut w, = 10,8 €V s 1
électron libre par atome participe a l'écrantage dynamique. Celle déduite a partir du
ralentissement des électrons vaut 19,9 eV et correspond a 3,15 électrons libres par atome,
alors gque le pouvoir d'arrét mesuré par Gawin et al. (Gauvin, Bimbot, Herault et al., 1987)
pour des ions oxygéne av » 33 correspond aune fréguence plasma effective de 50 €V et a22
électrons libres (Fuhr, Ponce, Garciade Abagjo et al., 1998).

La prise en compte de ces électrons de coar constitue un probléme an corps gque I'on
peut par exemple simplifier en considérant que leur réponse est identique a celle d'un gaz
d éectrons ayant la méme distribution de moment (voir par exemple (Moneta, Gwizdalla,
Czerniak et al., 1992)). On peut auss s appuyer sur le fait que le temps d’interaction avec le
projectile étant court devant le temps de réponse des électrons concernés, ces derniers n’ont
pas le temps durant la collision de ressentir la "force de rappel” du noyau auquel ils sont liés.
On suppose aors qu'en chaque point de I'espace, les éectrons liés réagissent comme un gaz
d'éectrons libres de densité égale ala densité locale de I'état auquel ils appartiennent. C’ est
dans le cadre de cette derniere approximation (Local Plasma Approximation ; LPA) que se
placent les seuls résultats disponibles, ama connaissance, pour un projectile que nous avons
étudié exp&imentalement : Kr®" av = 36 (Fuhr, Ponce, Garcia de Abgjo et al., 1998; Ponce,

1998). Les auteurs de ce calcul ont exprimé le potentiel induit dans le solide par :

Rws
find(T):Ris R2F 4 (F.N(R)) OR (89)
ws 0
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ou T est repéré par rapport al'ion et R,s est le rayon de la sphére de Wigner-Seitz du milieu.
n(R) est la densité éectronique de la cible, et F g (F,N(R)) est le potentiel induit dans un
gaz d'électrons libres de densité n(R), donné par :
S . dj .dw8p?2 . 1
F TR =2, 0, G- 80
avec €q,w,n(R)], la fonction diéectrique du gaz d'éectrons (voir par exemple (Burgdorfer,
1993)) dans I'approximation de phase aéatoire (RPA).

1§exp(i ar-iw) ()

On peut aors extraire un nombre effectif d'éectrons par atome pour que les expressions
(86) et (87) produisent les mémes résultats que (89) avec T =0, et (91) :
Find (0) =- N Fing (?)‘O' (91)

Les principaux résultats sont :

+ le nombre effectif d'électrons par atome varie suivant I'effet observé : il est plus
grand (les couches internes sont plus actives) pour le champ induit que pour le
potentiel induit.

% les effets induits par un ion lourd rapide correspondent a une fréguence plasma
supérieure acelle mesurée par diffusion d'éectrons ou de photons.

¢ l'accord avec les données expérimentales de pouvoir d'arrét relié a F4(0) par la
relation (88) est excellent tant que v>Z.. Lorsque la cible est composée d'é éments
trop lourds, la vitesse des éectrons de caar n'est plus petite par rapport ala vitesse
de collision, et on ne peut plus les considérer comme un gaz inhomogéne d'éectrons
libres.

Les mesures de pouvoir darrét permettent de connaitre I'action du champ induit au
niveau du noyau du projectile. Pour étudier I'extension spatiale du potentiel de sillage, on peut
observer son effet sur les états des éectrons liés aun projectile non nu. C'est ce qui a été fait
dans I'équipe (Despiney, 1994; Vernhet, Rozet, Bailly-Despiney et al., 1998) pour un
projectile hydrogénoi de Kr®*" av = 35,6 en collision avec des cibles de carbone et de cuivre.
Dans le paragraphe suivant, je vais présenter le traitement théorique de I'action du potentiel de

sillage sur les états électroniques du projectile.
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2°) Action du potentiel de sillage sur les éatsdu projectile
a) Approximation dipolaire ; Regles de sélection
Le potentiel induit par le passage de I'ion ajit en retour sur les états éectroniques de
celui-ci, par I'intermédiaire de I'namiltonien d'interaction - F .
Dans la base {|j 5} des éats propres du projectile hydrogénoi de, I'namiltonien est
décrit par lestermes::
W,(89) = (i of- Fina(Mi ¢) (92)
gui ont été calculés ades degrés divers d'approximation (Echenique, Flores and Ritchie, 1990;
Minchole, Ugalde and Echenique, 1990; Fuhr, Ponce, Garcia de Abgjo et al., 1998).
En premiere approximation, on peut considérer que le déplacement d'énergie des
niveaux est donné par :
<J g‘ -F ind,O‘j g> = cste (93)
et que les éléments de couplages entre éats différents peuvent étre écrits dans |'approximation
dipolaire. Celle-ci considéere que I'ion se déplace dans un champ de sillage uniforme. On a

aors:

Ws(69) = (i g[FnaoTi ¢) (94)

qui correspond a I'namiltonien dinteraction du moment dipolaire de |'atome avec le champ
Find,0- Dans (93), Fing.0° Fing(0) est le potentiel induit au niveau du noyau projectile et
dans (94), Fpg o est le champ induit ace point.

Si Fing o est suivant I'axe Z de quantification,

We(a9) =(j o|FZ0Zi g) - (95)

On choisit de se placer dans la base d'éats hydrogénoi des {|n,/,m>}. L'opérateur Z éant
proportionnel al’harmonique Y (q,j ), seulsles @éments de matrice:
O™ (@) Y2(ai )Y (a] ) aw (96)
telsquem=m', ¢ = /' £ 1 sont non nuls.
On suppose aussi que le champ induit n'est pas assez grand pour coupler des états de

nombre quantique principal n différent. La supposition faite est justifiée pour des éats
suffisasmment profonds de projectiles lourds. En effet, pour les systemes que nous étudions, le
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champ induit est de I'ordre de 1 (= 5, 142 10° V.cni®) aors que le champ coulombien moyen

du noyau projectile sur une couche donnée est proportionnel a Z?F’, (avec Z, =18 ou Z, = 36).

On peut des lors calculer les éléments de couplage dipolaire (D/=x1) en utilisant les

expressions des fonctions d'ondes hydrogénoi des, et il vient :

~ 2. me
(n,¢- Lm|F.F|n,£,m>:-§£n e ge | oMt (97)
27, @0 +1D(20- 1)

ol F est lavaleur algébrique du champ F (F< 0si F pointé vers les Z décroissants).

b) Extension spatiale des orbites hydrogénoi des

Fuhr et al. (Fuhr, Ponce, Garcia de Abagjo et al., 1998) ont montré que dans le cas d'un
projectile Kr®" av = 36 dans un gaz d'électrons défini par rs = 2 (rs représente la distance
moyenne entre 2 éectrons), les éléments diagonaux simplifiés (93) sont trés proches de ceux
donnés par un calcul complet (92). Par contre, les éléments non diagonaux peuvent différer
notablement de ceux donnés par I'approximation dipolaire (94). En effet, le champ éectrique
induit n'est pas uniforme al'échelle des orbites électroniques.

Afin de prendre en compte cette non-uniformité du champ, tout en conservant la
simplicité formelle de I'effet Stark linéaire, nous introduisons un champ effectif -Ifg,g. défini
par :

(N, 2= L,m[Fp g my e m-ZI0,6mMY° (0,0 - Lm|F 4 ()| n, 4, m). (98)

Etant donné la cause physique de ce champ effectif, on peut sattendre ace qu'il dépende
d'un parameétre sans dimension congtruit a partir du rapport de la valeur moyenne du rayon de

. n2 e - .
I'orbitale, r, = Z sur une longueur caractéristique de la variation du champ de sillage.
p

. : Y
L'enveloppe du champ étant de forme conique avec une ouverture g»—- (Fuhr, Ponce,
v

Garcia de Abgjo et al., 1998), on prend pour longueur caractéristique | g, | étant lalongueur

d'onde du champ de sillage | =%. Le parametre recherché est donc (Rozet, Vernhet,

p

Bailly-Despiney et al., 1999) :
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1
r n2w,_  n2ws3 (99)
TeH "u—.
q Vg4, Z,
Dans le régime des hautes vitesses, nous pouvons déduire le champ F, appliqué au

noyau du projectile par une formule analogue a (88), a partir du pouvoir d'arrét mesuré ou
tabulé (Ziegler, Biersach and Littmark, 1985; Hubert, Bimbot and Gauvin, 1990) par :
de  — (100)

avec Q I'état de charge a I'équilibre d'un projectile Z, ala vitesse v dans le matériau
considéré. Nous utilisons |'éat de charge calculé par le code ETACHA (Rozet, Stéphan and
Vernhet, 1996).

Toujours dans le cadre de la limite haute vitesse, la fréquence plasma correspondant a
Fo, W8, vé&rifielarelation (87) :

Z Wo? 2
Fy=- —-F g2
vz gw

Q- -0

et on cherche donc une fonction g telle que :

(?-, 2\,\,0}/3

p

F= Fogé Z,

(@]

(101)

& |- .|.. |

Nous avons réussi areproduire les résultats provenant d'un calcul complet effectué dans
le cadre de la LPA (Fuhr, Ponce, Garciade Abgjo et al., 1998; Ponce, 1998) pour les éléments
de couplage dipolaire en utilisant :

& 0l/30
_ (; W - .
F=FRepc-a, jmn > T O =max(/,0")
¢ P
e o
avec ag = 0,73 doy = 0,58 an =0,98.

(102)

Dans notre programme, nous avons pris a ofm = 0,73 pour les autres valeurs de /- et |m).

Cela correspond en effet ala valeur moyenne de ajg, ax € ax, que nous avons déterminée
par notre gustement. Nous verrons plus loin (Chap.I8A-V-3-e) que les observables que nous

calculons ne dépendent que treés peu des autres valeurs a, I /3 3 et il nous a semblé

inutile de déterminer plus précisément ces coefficients.

55



Chapitre | : Etude théorique

La figure 12 illustre I'gjustement effectué (ligne continue) sur un exemple des données
de (Fuhr, Ponce, Garcia de Abgjo et al., 1998) et de (Ponce, 1998) (points), pour un systéme
modéle Z, = 36, v = 35 et I, = 0,091 (w, = 0,61), ainsi que le champ effectif calculé par (102)

dans un cas dintéré expé&imental pour un ion Kr®*" av = 356 et une cible de carbone

amorphe (Fo=0,25; WB =1,07) (en traits interrompus, pour 3 couples de valeurs (£>|m|)).
Les valeurs retenues pour le parametre a oolml sont celles permettant de reproduire au mieux

et smultanément |'ensemble des données disponibles.

L'effet de réduction du champ (figure 12) est loin d'ére négligeable. Par exenple la
valeur moyenne du champ éectrique en n = 3 est apeu pres 30% inférieure ala valeur au
niveau du noyau projectile.

Nous avons égaement essayé cette procédure d'ajustement en fonction du paramétre

. . T R r . , PV .
sans dimension l—” plutdt que I—” mais Nous N'‘avons pas reuss a gjuster I'ensemble des
q

données. La signification physique que nous pouvons en retirer et que la modification du
champ effectif est due principdement a la forme latérale du sillage et non a sa variation
longitudinale comme on pourrait le penser de prime abord.

On peut enfin sinterroger sur la validité de I'approximation dipolaire : en effet, méme s
on introduit un champ effectif pour tenir compte de la dépendance spatiale du champ sur les
éléments de matrice dipolaires, I’ expression exacte des ééments de matrice, donnée par leur

développement de Taylor, S écrit :

<J g" Find(?)‘j g'> :'<j g‘Find,O‘ _IiO'_r-'-%(NrFind,O'F)z +‘] g->. (103)

Lestermes d'ordre 3 2 expriment la variation spatiale du champ (et les ordres impairs du
développement ont effectivement une influence sur les éléments de couplage dipolaires), mais
ils autorisent aussi des transitions de D¢ 3 2, artificiellement interdites par I’ utilisation de
I" approximation dipolaire. Cependant, les calculs fournis par Ponce (1998) montrent que les
éléments de matrice relatifs aux transition de D/ = 2 sont d§a 1 a2 ordres de grandeur
inférieurs aceux des transitions dipolaires. 1| nous a donc semblé Iégitime dans une premiere

approche de les négliger.
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Figure 12 : Variation du champ effectif avec n (voir texte).

IV — Etude quantique du transport ; Evolution de la matrice densité dansle

solide

Trois types dinteraction apparaissent lorsgu'on sintéresse al'évolution des populations
des états internes d'un ion lourd et rapide dans un solide : les collisions binaires entre I'ion et
les atomes d'un solide (Chap.I8A-I1), les interactions collectives avec les électrons du solide
(Chap.18A-111) et la désexcitation radiative des états excités de I'ion (interaction avec le
champ éectromagnétique du vide). Le but de cette partie est d'éablir I'éguation d'évolution
générale de l'ion lourd rapide hydrogénoi de sous l'effet de ces trois interactions. Nous
suivrons pour cela la démarche qui permet d'éablir I'égquation pilote d'un systéme a2 niveaux
couplé avec le rayonnement quantique (Cohen-Tannoudji, Dupont-Roc and Grynberg, 1988).
L'ion hydrogénoi de (ou "petit systeme”, par opposition au réservoir) est décrit par sa matrice
densité réduite. L'appellation "réservoir" désigne un systéme ayant un trés grand nombre de
degrés de liberté. Il n'y a donc pas de modification macroscopique de son éat sous I'effet du
couplage avec le petit systeme.
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Le raisonnement repose sur l'existence de 2 échelles de temps trés différentes : la
premiere est définie par le temps trés court t. caractéristique des fluctuations de la

perturbation exercée par le réservoir R sur le petit systeme A. Le deuxieme est un temps
beaucoup plus long Tr caractérisant la vitesse de variation de A. De plus, I'effet du couplage
entre A et R est supposé faible pendant le temps t. (condition de "rétrécissement par le

mouvement").
L 'éguation pilote exprime la vitesse de variation "agros grains' de |'opérateur densité de
A, cest adire la moyenne sur un temps Dt tel que t. <<Dt<<T de I'équation de Liouville

(33).

1°) Couplage perturbatif avec un réservoir
Soit un systéme global A + R d'hamiltonien
H=Hp, +Hr +V. (104)
Ha est I'namiltonien du petit systeme A, Hg celui du réservoir R et V l'interaction entre A et
R.
On appelle r I'opérateur densité du systeme global, s I'opérateur densité réduit de A et
Sr |'opérateur densité réduit de R, obtenus par trace partielle apartirde r :
S(t) = Trrr (1)

SR(t) =Trar (t).
La variation de I'état du réservoir due au couplage avec A est négligeable, ce qui Sécrit

(105)

Sgr(t) =Sk (0) en représentation d'interaction par rapport aHa + Hr. Nous supposerons de

plus que s r est un mélange statistique des états propres de Hg avec des poids py,:
SR = Po{m(n. (106)
m

Enfin, on suppose que V peut se mettre ous la forme d'une somme de produits d'observables

de A et de R : cette hypothese est nécessaire afin de séparer les contributions de R et de A au
potentiel d'interaction lorsque I'on calcule la trace partielle (sur R) de la matrice densité totale.

Pour plus de détails, voir (CohenTannoudiji, Dupont-Roc and Grynberg, 1988)

V=-3AR;. (107)
i
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Moyennant ces hypothéses et les conditions d'existence des 2 échelles de temps et de
"rétrécissement par le mouvement”, on peut montrer (Cohen-Tannoudji, Dupont-Roc and
Grynberg, 1988) apartir de I'éguation de Liouville (33) prise pour I'hamiltonien (104) que la
vitesse de variation agros grains des éléments de s exprimée dans une base d'états propres de

Ha est donnée par :

d _ (sec)
a0 W (0% ARopodeqV) (108)
(sec)
ou Wy, = E; — E, avec E; et E, les énergies des états propres |a> et |b>. g signifie quela
cd

somme est restreinte aux termes "séculaires', cest a dire aux états ¢, d tels que
1 .y -
|wab - ch| << & et Ranea SONt des coefficients constants decrivant I'effet du couplage entre

AdR:

« Quandal c,b?! d:
R pe 208 P, A (nAVmenVimd) o€ +E - E - E) (109)

ou met n décrivent les états du réservoir.

Dansle casparticulieroua=b,c=deta? c, (109) devient :

(naVimc)|d(E, +E -E -E) (110)

Raacczc:i:azzpa pma
al C m n

qui exprime la probabilité par unité de temps pour que le systéme A effectue sous I'effet de
couplage avec R une transition du niveau |c> versle niveau |a> (regle d'or de Fermi).
s Quanda=b=c=d

R =-3G . 111
adaa n?‘aan ( )

Ce terme exprime que la population de |a> diminue par suite des transitions effectuées de |a>
versles autres niveaux |n>.
« Quanda=c,b=d,al b:

Raab =~ Gp - iDap (112)
ou Dy, représente un déplacement de la fréquence wy, d'évolution libre de la cohérence s ,, €t

Gy représente un taux d'amortissement de la cohérence s 4, dus au couplage entre A et R.

Gy peut étre décomposé en 2 termes :
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- le premier, ngad-, est dit "non adiabatique” car il exprime I'amortissement de la

cohérence acause d'un processus arrachant le systéme de I'état [a> ou del'état |b> :

nonad. — 1 &3 2 0
GP =-¢Qq Gn+ aGni (113)
28 a ntb g

- le deuxieme, Gg‘bj est dit "adiabatique" car relatif ades processus ou A ne change pas

d'état tandis que R subit des transitions entre états dégenérés.

2°) Lerayonnement quantique décrit comme un réservoir

Considérons l'interaction d'un atome ou d'un ion hydrogénoi deA avec |'éat vide du
rayonnement R. Le processus physique correspondant a cette interaction est I'émission

spontanée. Le vide possede une infinité de modes du champ éectromagnétique, et son

couplage avec un ion n'entraine pas de modification notable de R au cours du temps.

Le rayonnement dans I'état vide peut donc étre considéré comme un réservoir. Le temps
de corrélation des fluctuations du champ dans le vide est plus court que l'inverse des
fréquences de Bohr des transitions atomiques, |ui-méme beaucoup plus court que la durée de
vie des états atomiques qui caractérise I'évolution de I'atome (Cohen-Tannoudji, Dupont-Roc
and Grynberg, 1988). On voit donc apparaitre 2 échelles de temps qui permettent dans ce cas
de calculer lavitesse de variation agros grains.

Les longueurs d'onde des rayonnements mis en jeu (quelques A) sont trés grandes
devant les dimensions atomiques (10° & 102 A dans notre cas) et il est donc légitime

d'adopter I'approximation dipolaire. L'hamiltonien d'interaction sécrit alors :

=-dEA(0)=-idj A& (a, - a}
0) ?]. n€n(@n - ap) (114)

ol A, est un coefficient dépendant du mode "n", d est le moment dipolaire de l'ion et
I'opérateur champ est évalué au noyau de I'ion. Cette expression est bien de la forme (107) et
I'évolution de la matrice densité réduite des états internes de I'ion due al'émission spontanée
est donnée par (108).
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¢+ évolution des populations :

Pour la population s 4, lafréquence wy, est nulle et la condition séculaire veut que seuls
les états tels que wey » O peuvent étre couplés avec elle (C'est adire les autres popul ations ou
bien les cohérences entre états dégénérés avant la prise en compte du Lamb-Shift).

Les états dégénérés d'un ion hydrogénoi  de sont ceux de mémes nombres quantiques n et
j et dont le nombre quantique orbital est égal ou différent de 1. Comme V est un opérateur
impair, les produits

(n,a]V|mc)(n,aV|md)’ (115)
ou les états |c> et |d> ont des parités différentes sont nuls. Il sen suit que seuls les termes
dégenérés en m (nombre quantique magnétique) sont couplés avec les popul ations.

Considérons un mode de champ électromagnétique n particulier. Les termes de (115)

font intervenir les quantités :

(n,a- idAn&n(ay - af)mc). (116)
On peut al'aide de matrices de rotation, se placer dans un repére ou |'axe de quantification est
suivant €. L'expression (116) est alors de méme type que I'expression (71) des facteurs de
forme, avec conservation du nombre quantique magnétique dans le nouveau référentiel
puisque dans ce référentiel, a.én est proportionnel a YlO(Q,F). La somme sur [n> dans (109)
et le fait que I'émission spontanée soit isotrope impligquent, en suivant le raisonnement
développé lors du calcul des facteurs de forme Chap.I8A-I1-1-b-iii, que seuls les termes de

méme nombre quantique magnétique ont des contributions non nulles. Les populations ne

sont donc couplées qu'aelles-mémes.

L'évolution des populations sécrit donc :
ds o
—2 =4 (SccGa- SaaGr) (117)
dt g
ce qui alaforme des équations d'Einstein pour |'émission spontanée.
% évolution des cohérences
La désexcitation radiative, qui entraine I'émission d'un photon, peut ére vue comme un
processus de mesure, placant le systeme dans un état propre. Les cohérences de la matrice
densité exprimée dans une base d'états propres sont donc perdues, et seuls les termes de

diminution des cohérences sont aprendre en compte :
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dSpa _ - Goa
=-1(Wpsy +Dpg )Shs - S
ot ( ba ba) ba 5 ba (118)

avec les notations du paragraphe précédent. D, est la différence des déplacements radiatifs

desniveaux |a> et |b> (Lamb shift).
Dans G,,, la contribution adiabatique est nulle car V est impair et n'a donc pas

d'ééments diagonaux dansI'état [a> ou |b>. Il reste donc :

1$O [o] Q
P €8 Gt Gn (119
nta ntb @

3°) L'effet collisonnel du solide décrit comme celui d'un réservoir

Un solide disposant d'un trés grand nombre de degrés de liberté peut étre considéré
comme un réservoir par rapport au petit systéme qu'est I'ion hydrogénoi de. En effet, le
nombre de collisions binaires entre I'ion et les atomes du solide est completement négligeable
devant ce nombre de degrés de liberté. 1| n'est question ici que d'interactions collisionnelles, et
la modification du solide due al'induction du champ de sillage n'est donc pas aconsidérer.
Celaest justifié dans le cadre de |'approximation des vitesses indépendantes (Chap.|8A-1V-5).

Il faudrait que le potentiel dinteraction entre le solide et le petit systeme se mette sous
la forme (107) pour établir rigoureusement que I'équation d'évolution de la matrice densité
réduite de I'ion hydrogénoi  de soumis aux collisions avec les atomes du solide est de la forme
(108). Mais des considérations physiques permettent auss de le postuler
phénoménologiquement. On peut en effet définir, a partir des sections efficaces

collisionnelles s ©, |es probabilités de transition par unité de temps G :

_~(col)__(col)
Ralacc_Géa “Sea NV (120)
alc

ou n est le nombre d'atomes cible par unité de volume et v la vitesse de collision. On notera
dailleurslasimilitude formelle entre R .. de I'expression (110) et wj; de I'expression (51).

On aégalement :
R_=4G._.
aea i, & (121)

L es équations coupl ées entre les popul ations peuvent alors sécrire :

d o
asaa =a (Ct(gOI)Scc - G.Sgonsaa)- (122)
cla
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(col)

De méme les cohérences collisionnelles s ., correspondent aux termes R(COI)

oo couplant la
cohérence s 4, alapopulation s :

R=s v (123)

On pourrait ensuite, par analogie avec les expressions du Chap.I8A-IV-1, é&endre la
définition aux termes:

R g™ P03, ()2, (X)bx,at b d.ct d (124)

X représentant I'ensemble des variables dont peuvent dépendre les amplitudes de probabilité
de transition a.y(X) et p(x) la probabilité pour obtenir laréalisation "x".

Ces termes décrivent le transfert de cohérence par suite des collisions. Méme s les
processus collisionnels ne peuvent pas étre considérés, a priori, comme des processus de
mesure, nous avons décidé dans un premier temps et dans un souci de simplicité de fixer tous
les termes (124) égaux ao.

RO=gatchided. (125)

Findlement, seuls les termes de relaxation des cohérences s dus au fait qu'un
processus collisionnel arrache le systéme de I'éat |a> ou |b> (termes "non adiabatiques’,
expression (113)) sont pris en compte, dans I'état actuel de notre modéle, pendant le transport

des états excités de I'ion hydrogénoi  de dansle solide:

& 0_
REOD= 1 feobs abc%w') cies (126)
n1 a®

4°) Evolution due au champ de sillage

L'évolution de la matrice densité réduite s sous I'effet du champ de sillage seul et dans

le cadre de I'approximation dipolaire, est donnée par |'égquation de Liouville :

(227)

avec E le champ de sillage donné par (102) et d le moment dipolaire électrique de l'ion.

Projetée dans la base d'états propres, cette équation mene au systéme différentiel :
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ids o .

1= & ws(C B) (S - S )

% c (128)
1ds )

% dtab =iwg(a,b)(Sz - Shp) pour at b

ou w(c,b) (resp. ws(a,b)) sont les & éments de matrice de 'opérateur - dF pris entre les états

[b> et |c> (resp. [b> et |a>), donnés par I'expression (98).

5°) Approximation des vitesses de variation indépendantes ; Equation pilote

Nous avons calculé dans les 3 paragraphes précédents la vitesse de variation de s duea
la désexcitation radiative, aux processus collisionnels, et au couplage avec le champ de sillage
et dans chaque cas nous avons considéré uniquement un couplage particulier.

Quand tous ces processus sont présents simultanément, nous additionnons simplement
les vitesses de variations individuelles. Cela constitue |'approximation des vitesses de
variations indépendantes. Elle est valable s chaque processus n'affecte pas le couplage du
petit systéme avec |es autres processus.

On peut montrer (Cohen-Tannoudji, Dupont-Roc and Grynberg, 1988) que c'est le cas si
W est trés petit devant l'inverse des temps de corréation des fluctuations du vide t™ et des
processus collisionnels, c'est adire :

(129-q)

1
we(a,b) <<wy, <<=
s(ab) ab t (129-b)

%mm«%

ol Wy, est la fréquence de la transition a « b (trés inférieure & t™1), et t. le temps moyen de
collision, relié al'inverse de la vitesse de collision.

Des lors que ces conditions sont vérifiées, on peut donc écrire, pour I'évolution de la

matrice densité réduite de I'ion hydrogénoi  de, avec les notations utilisées dans ce chapitre
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Sp.
dt ab(t) | |(W +Dab)sab(t)_ Tseb(t)}b/

(130)
col)
aRéﬁE’BS o0 % Sab(t)y+{iws(ab)saa(t)-sbb(t)]} pour at b
Ss (t) I [Ca S.(0-G.s (t)]é G‘CO')s (1) G%s (t)}g (131)

+ i i w(ca)s (1) Ca(t)]g
C

Dans la prochaine partie, je vais présenter les programmes réalisés dans le but d'étudier
I'importance relative des différents termes des expressions (130) et (131) dans I'éude de

systémes particuliers.

V — Etude des différents termes de I'équation pilote

1°) Le modéle collisionnel
a) Présentation et hypothéses
i) Equations d'évolution

Ce modéle a été développé pour étudier I'évolution des populations éectroniques des
états excités de I'ion hydrogénoi  de projectile sous I'effet des désexcitations radiatives et des
collisions binaires de haute fréguence avec les atomes de la cible, en excluant le couplage
avec le champ de sillage.

Il consiste donc a ne prendre en compte que les 2 premiers termes a droite de
I'expression (131), puisque tous les termes de couplage Stark wg(c,@) sont nuls. La condition
de validité (129-a) est bien sir vérifiée.

On remarque que I'équation ainsi obtenue est identique acelle que I'on aurait, apartir de
(131), en se placant dans le cadre de la Random Phase Approximation (RPA), qui consiste a

fixer toutes les cohérences a0.
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i) Sections efficaces collisionnelles

Outre |'absence d'écrantage dynamique, on fait I'hypothese que la structure solide de
la cible ne modifie pas les sections efficaces collisionnelles, et I'on prend celles-ci égales a
celles calculées en gaz (C'est adire celles présentées au Chap.I8A -11). Puisgue la condensation
en phase solide modifie de facon sensible seulement les couches é ectroniques externes, cette
hypothése a peu de conséquence pour les processus survenant apetit parameétre dimpact, c'est
adire pour un projectile lourd et un atome cible |éger, la capture apartir d'une couche interne
de la cible, I'ionisation a partir d'une couche interne du projectile, et I'excitation intercouche
(Dn 3 1) du projectile pour des n pas trop grands (n £ 5). Par contre, on peut émettre des
doutes sur la validité de cette approximation pour I'excitation intracouche (Dn=0).

La figure 13 montre l'influence d'un atome voisin sur le potentiel atomique écranté.
Outre la modification apportée sur la densité électronique, la portée du potentiel d'un atome
particulier est limitée ar,, L'évauation des effets combinés de ces modifications sur les
sections efficaces n'est pas simple. Les sections efficaces extraites dun calcu CTMC
(Classical Trgectory Monte-Carlo) prenant en compte le potentiel de la figure 13, pour le
systéme Art™ ® C av = 23, sont inférieures acelles données par PWBA et cette différence
est en partie expliquée par I'effet géométrique sur la portée du potentiel. Pour les sections
efficaces d'excitation intracouche ns ® np, cela est visible dés n = 3, tandis qu'il faut aller
jusguan = 5 pour commencer a voir une différence sur les sections efficaces d'excitation
intercouche (Lamour, 1997).

Globalement, les deux théories donnent des résultats du méme ordre de grandeur, ce qui
valide a priori l'utilisation des sections efficaces de collision binaire présentées au
chap.I8A-II.
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a) b) \
Va(r) V)
atome 2
ato%
> >
r 'm r
Potentiel atomique V(r)=Vaa (r)+Va2(r)
c)
Vs (I')
Remarque:
rm= 1,3 Angstrom pour une
cible de carbone amorphe.
|
I'm I

Potentiel du solide
(pour un atome du solide)

Figure 13 : Influence d'un atome voisin sur un potentiel atomique, et potentiel du solide.

b) Systéme d'équations différentielles ; Version actuelle du programme

Le programme décrit les populations des états v de I'ion projectile (la trace étant prise
sur les spins et les éats magnétiques). Soit s ,(x) la population d'ions aun éectron dans un

état r/ aune distance x dans la cible. Les différentes populations sont solutions des équations

différentielles d'évolution (131) avec wq(c,@)=0. En explicitant les coefficients RS la
forme générale du systéme d'équations différentielles couplées et :
1 dsp,(x) ¢ u
N;—i =PySinit(¥)- @n *Rye + & Eve e + & Eve e Sne (%)
8 o e B (132)

+ AEpenSw(0)+ & Enre nSne(X)+a RSy (X)
(1 n'e n's
avec N :ladensitédelaci bIe(a;;nrir;eﬁlunité de volume)
P,, : section efficace de peuplement de I'état n/ du projectile
Sinit(X) : population des ions sur lesquels a lieu le processus de peuplement, a
I'épaisseur X (Sint(X) » 1)

I, : section efficace d'ionisation de la couche n du projectile
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Enwe ne : section efficace d'excitation intracouche (dipolaire ou non dipolaire)
Enwe ne - Section efficace d'excitation intercouche dipolaire et non dipolaire

Rp = & RN/ et RN : sections efficaces respectivement totale et partielle
n’e

de désexcitation radiative de I'état n/ (Bethe and Salpeter, 1977; Omidvar,
1983).

1 dsp(X)

En effet, on obtient — N d en multipliant I'équation (131) par Ni et en posant
X v

Spe(X) =s (1) avec t ==. Les probabilités de transitions par unité de temps Get G® sont
v

alors transformées en sections efficaces (voir I'expression (120)). Le premier terme entre
accolades de (131) est relatif au processus radiatif et sécrit donc avec les notations ci-dessus :

Nl 1 &[GrrensSnr(X)- Gh/@nﬁsrw(x)]y a RY,.sny(X) - Ryspy(X).
Vin,e b n,e
Le second terme entre accolades dans (131) décrit les processus collisionnels. Ceux qui
peuplent I'éat n/ sont le processus de peuplement initial dans n/ et les excitations
intracouches (NV'® n¢) et intercouches (N'¢' ® n¢). Ceux qui dépeuplent I'éat n/ sont
I'ionisation et les excitations intracouches (¢ ® n¢') et intercouches (¢ ® n'/'). On peut

donc écrire:

I

17
N a (COI) ®neSne(X) - (C%)n /Snﬁ(x)k:

=PySint(X)* & Enve neSne(X) + & Enee neS e (X)
g e

+ &Ewen+ & Envenr USnf(X)
/oy n',/ A

1
cm>gp_>co~

Enfin, le 3™ terme entre accolades de (131) concerne la réponse collective des
électrons de la cible et n'est pas pris en compte dans ce modéle. En rassemblant tous ces
termes, avec les restrictions précisees ci-dessous, on obtient bien |'expression (132).

Le processus de peuplement initial dépend de I'expérience que I'on veut modéliser. Il
peut sagir par exemple de la capture a partir dions nus (dans ce cas S;,i(X) est la population
dions nus a I'épaisseur x), ou de l'excitation a partir du niveau fondamental d'un ion

hydrogénoi  de (dans ce €ass init(X) = S 15(X)).
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Précisons enfin que les processus d'excitation intercouche sont restreints (hormis pour le
processus de peuplement initial le cas échéant) aux transitions Dn = 1. Les transitions de
Dn3 2 sont en effet négligeables devant les autres processus (Lamour, 1997) et ne sont donc
pas prises en compte, sauf bien sir quand elles doivent "construire” la matrice densité initiale.

Jusqu'amaintenant, le modéle développé dans |'équipe contenait tous les processus cités
précédemment jusgu'a n = 10, excepté pour les excitations intracouches non dipolaires et
intercouches qui étaient prises jusqu'an = 6 (Lamour, 1997). Gréce au calcul automatique des
facteurs de formes hydrogénoi des (Chap.I18AlI-1-b) le programme contient maintenant tous
ces processus jusqu'a n = 10. Cette modification est importante s I'on sintéresse aux
populations des états "externes’ (n 3 6), mais n'influe pas sur les évolutions des populations
des états internes. La contribution de |'état 1s avait été estimée négligeable lors d'un premier
développement du programme pour le cas Kr*®* ® C av = 35,6 (Despiney, 1994). Cela avait
éé abusivement reporté lors de I'adaptation ultérieure au systéme Ar'®** ® C av = 23
(Lamour, 1997). Cet état est maintenant correctement pris en compte quel que soit le systeme
decollision.

Par contre, comme cela était fait dans la version précédente (Lamour, 1997), nous avons
pris en compte le peuplement des éats n/ du projectile de n > 10 en multipliant la population
de chaque état 10¢ par un facteur égal a5,52, facteur basé sur le fait qu'on peut appliquer une
loi en 1/n® apartir de n = 10 pour déduire la population par capture d'un éat de n > 10 ; en
effet :

¥
552 »103 §1/n3
n=10

Chaque population 10¢ multipliée par ce facteur revient a considérer que la section
efficace d'ionisation de n > 10 est égale acelle de n = 10. On sous-estime donc la perte d'ions
hydrogénoi  des.

Pour tenir compte du fait que les états de n > 10 ont des durées de vie plus grandes que
celle des états de n = 10, on a multiplié les sections efficaces de désexcitation radiative

RN de I'éat (10,¢) par lefacteur :

10¢
¥
- 1
2 n'e- _—_
a Rn€ n3
0’4» n=10 ¢
i 1
Rné é
10¢
n:10n3
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la durée de vie dun é&at hydrogénoi de variant en i (Bethe and Salpeter, 1977) et en
appliquant une loi d'échelle sur les populations des états de n > 10 en 1/n° (comme expliqué
précédemment).

La résolution du systéme d'équations différentielles (132) permet dobtenir les
populations des différents états n/ quelle que soit I'épaisseur de cible traversée. A partir de ces
populations, il est possible de calculer le nombre d'X total émis par projectile, noté Ny (n?), a
partir du niveau ry vers nimporte quel autre niveau. Ce nombre, directement comparable aux
résultats expérimentaux, correspond ala somme des X émis al'intérieur de la cible, Ni(nY),

et ceux émishorsdelacible, Net(n?). Ona: Nigt(n?) = Nine(n?) + Nee(n?) avec

d
Nint (N?) = NRv s v (X) dx ol d est I'épaisseur de cible.
0
RN
Net (M) =S (d) =S (d)+ & §n-g-(d)RM ou s ,,(d) est la population de I'état n/
n'>n n'’s'

('=0%1

en sortie de cible, S,,,(d) la population de I'état v apres la série de cascades successives

) . RN "
provenant d'états plus excités et n% , le rapport de branchement de la transtion
'y

radiativen'/' ® n/.

c) Convergence des résultats quand le niveau np,, des états traités augmente

Nous venons de voir que le programme traite a présent explicitement tous les états n¢
jusgua Npa = 10. 1 est intéressant de savoir quelle est I'incidence du nombre de niveaux
traités lorsgu'on sintéresse aux populations d'états de coe. C'est pourquoi j'ai étudié
l'influence d'une limitation en Ny, du nombre d'états traités, sur le systéme Ar'®* ® C, v = 23,
ou le peuplement par capture est décrit par CDW et tous les autres processus collisionnels par
PWBA. Tout d'abord, nous devons nous assurer que nous sommes dans les domaines de
validité des théories.

Pour I'état 1s de Ar'™, la condition de validité (85) sécrit : E (keV/A) 3 12960. La
vitesse de collision v = 23 correspond a I'énergie E = 13,6 MeV/A donc la condition de

17+

validité de CDW est respectée. Pour les états plus excités de Ar~" et pour |'état 1s du carbone,

la condition est bien sOr plus largement vérifiée.
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Nous devons également nous assurer que nous pouvons négliger la capture radiative.
Pour une cible de carbone, la condition (80) impose comme limite supérieure ala vitesse de
collision :

v<689ua (133)
ce qui est respecté.

La figure 14 montre les résultats de cette étude pour Ny Variant de 2 a6, ains que les
populations obtenues pour le programme "complet" (nms = 10, plus loi d'échelle en 1/n®
décrite précédemment). Nous voyons gue, de facon générale, I'essentiel de la population d'un
état appartenant ala couche "n" est décrit lorsqu'on traite les états jusqu'an+1. Le fait que les
résultats ne dépendent pas tellement des états n+2, n+3, etc... se comprend bien puisque les
seules excitations intercouches introduites sont telles que Dn = £ 1. Donc l'introduction d'une
couche n donnée ne peut dépeupler directement que la couche n-1. Le dépeuplement de la
couche n- 2 est un processus en 2 étapes. Par exemple, la prise en compte de n = 5 ne
dépeuple la couche n = 3 que via la succession de 2 processus : une excitationden =3 ®
n=4, puis une deuxiéme de n =4 ® n =5. Comme le niveau 3p regoit trés peu de cascades
de n = 4, son évolution dépend peu de celle de n = 4 et la deuxieme excitationn =4 ® n=5
est sans conséguence notoire.

L'influence des niveaux supérieurs se manifeste par deux effets:

- Premiérement, l'introduction d'un plus grand nombre d'éats implique une capture
totale plus grande lors du processus primaire. La désexcitation radiative des états
excités vers des états plus profonds (processus de cascade) entraine une
augmentation de la valeur initiale des populations représentées.

- Deuxiémement, la phase de transport entraine I'excitation vers les niveaux
supérieurs et ce transfert se fait au détriment des états de coe e n entrainant une
diminution de leur population.

Ains l'introduction de niveaux supérieurs a un effet de peuplement des niveaux
inférieurs via les cascades, et un effet de dépeuplement via les voies d'excitation. Au bout d'un
certain temps de transit, ce deuxieme effet devient prépondérant, et I'on voit que les courbes
correspondant adifférents ny Se croisent aT » 300 pour 2p, T entre 50 et 100 pour 3p et 4p,
et T » 200 pour 2s.

Enfin les courbes correspondant a ny,. = 10 et tenant artificiellement compte des états
n> 10 se comportent comme une "limite" des couches précédentes (Nyax = 2 a6), & montrent

I'erreur faite lorsqu'on limite le modele aun nombre d'états inférieur. Je reviendral sur cette
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remargue lorsque nous confronterons le modéle collisionnel et le modéele d'éguation pilote,

qui est limité anm, = 6.

Tiret point : n =2
Tiretlong : n, =3
Tiret moyen: n__ =4
- Tiretcourt: n__ =5

Points: n,=6 »

o) Ligne continue: n_. =10 + loi d'échelle 1/n° =
5
ol
Q. le2rt
C -
S
8 le3
2
=
S
)
(ol

led b
c
=
5
o
%
AN
<5)
=
8 le3
c
2
=
>
)
ol

le4 —

10 100

Tempsdetransit (u.a.)

Figure 14 : Variation des populations np et 2s du systéme Ar*®* ® C (v = 23 u.a.) en fonction du niveau
maxi mum N« des couches traitées, dans le cadre du modéle collisionnel.
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d) Dépendance vis avis des conditions initiales en termes de populations

Les sections efficaces absolues ne sont pas calculées a mieux que 20% prés, et nous
nous sommes interrogés sur la sensibilité de nos résultats aux valeurs des sections efficaces du
processus de peuplement. Afin d'avoir une idée de cette dépendance, nous avons effectué une
simulation du transport dions Ar'"™ peuplés par capture dans des cibles de carbone, av = 23.
Tout restant égal par ailleurs, nous avons utilise les sections efficaces de capture CDW (voir
Chap.I8A-11-3), puis CTMC (Gervais, 2000). Remarquons que la théorie CTMC est
considérée comme valide tant que 1£ vl £ 4 (Bransden and McDowell, 1992), ou v, est la

e
vitesseinitiale de |'é ectron actif, ce qui est vérifiéici pour les couches internes de C.

La figure 15 montre les ssmulations de |'évolution des populations absolues np (n = 2, 3,
4) ains que 2s. Il faut préciser que cette comparaison a été faite en prenant des sections
efficaces non nulles seulement pour n entre 1 et 4 et prises a0 pour n > 4. Cela est sans
conséguence pour ce que je discuteici.

Nous retiendrons que pour une épaisseur donnée de cible, la population absolue dépend
du calcul du processus primaire, mais que I'évolution, et en particulier 1a "pente" des courbes
des populations np est la méme avec les sections efficaces initiales CDW ou CTMC. Ceci est
vrai dans une moindre mesure pour la population 2s. Nous voyons donc que ce type
d'observable prédite par ce modéle est sensible aux valeurs des sections efficaces initiales. La
comparaison avec des résultats expérimentaux constituera donc un test de ces sections
efficaces.
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Figure 15 : Evolution des intensités absolues des transitions Lyman émises par Ar~"" (v = 23 u.a.) avec

I'épaisseur de carbone traver sée.
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€) Acquis du modele collisionnel

Il faut rappeler ici que ce modele, bien que négligeant le couplage au champ de sillage

induit, a permis de reproduire nombre de résultats expérimentaux, comme par exemple :

- La distribution en états de charge d'un ion en fonction de I'épaisseur de cible
traversée (y compris en condition de pré-équilibre) (Rozet, Chetioui, Piquemal et
al., 1989; Rozet, Stéphan and Vernhet, 1996; Blazevic, Bohlen and von Oertzen,
2000)

- La population d'états de coe np (n £ 4 typiquement) et 2s d'un ion hydrogénoi de
traversant une cible solide, al'équilibre des populations (Lamour, 1997; Reinhold,
Arbo, Burgdorfer et al., 2000), et explique la majeure partie de I'évolution de ces
états dans la cible tant qu'on ne distingue pas |a structure fine.

- Lapopulation d'états de Rydberg en sortie de cible, al'équilibre des populations et
en pré-équilibre (Lamour, 1997; Vernhet, Rozet, Lamour et al., 1999; Vernhet,
Rozet, Lamour et al., 2000)

Dans ce dernier cas, lalimitation du modele n'est pas intrinseque ; elle ne dépend que du

nombre d'états que I'on introduit dans |le programme (Lamour, 1997).

2°) Lemodéle de réponse collective

Aprés un premier type deffet (collisionnel) présenté au paragraphe précédent, nous
allons maintenant étudier I'effet de la réponse collective des électrons de la cible, présenté au
Chap.18A-III.

Tous les processus collisionnels hormis celui "construisant” la matrice densité (c'est a
dire le processus initial de peuplement) sont négligés. A la suite de ce processus initial, le
transport de la matrice densité réduite de l'ion hydrogénoi de n'obéit qu'a I'hamiltonien

atomique, la désexcitation radiative et le couplage au champ de sillage.

a) Systeme a2 niveaux

Le but de cette éude éant de définir I'action du champ de sillage et la sengibilité d'une
observable aux variations de paramétres pertinents, nous avons simplifié le probléme au cas
d'un systeme a2 niveaux. Nous avons écrit un programme résolvant les équations (130) et
(131) dans ce cadre simplifié.
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Nous avons également concu un autre programme totalement différent, basé sur le fait
que I'évolution de la matrice densité réduite peut également étre décrite, en I'absence de
collision, par I'équation de Liouville pour un hamiltonien complexe H :

ds(t) _

22— - + 134
. i[Hs (1) - s()H"] (134)

ou H contient I'hamiltonien atomique, le couplage au champ de sillage, et les pertes radiatives
de facon phénoménologique dans I'approximation de Bethe-Lamb (Havener, Rouze,

Westerveld et al., 1986). Pour le systeme adeux niveaux, H peut sécrire dans |'approximation

dipolaire:
_g?z_l'% Ws 9
H=¢ " Gl (135)
g S 2" 2 5

ou G, et G, sont les largeurs radiatives des niveaux et E; et E, sont les sommes des énergies
des états propres de I'hamiltonien atomique et des énergies de couplage radiatif (Lamb Shift).
En toute rigueur, les décalages d'énergie dus au potentiel de sillage devraient intervenir dans
E; et E. Cependant nous avons vu au Chap.I8A-111-2-a et b que ceux-ci sont identiques pour
les deux états du projectile et sont donnés par I'expression (93). Comme c'est la différence
dénergie E;-E, qui intervient pour décrire I'évolution des cohérences (voir (130)), nous
pouvons ignorer ce terme. Dans le cadre de ce formalisme, nous pouvons calculer
analytiqguement |'évolution au cours du temps de la matrice densité réduite, en passant par la
diagonalisation de H. Pour plus de détails, on pourra se référer a (Rozet, Vernhet, Bailly-
Despiney et al., 1999).

Les deux programmes, bien que structurellement trés différents, sont en accord avec une
précision relative meilleure que 10, ce qui donne I'ordre de grandeur de la précision de la

routine d'intégration utilisée pour résoudre les équations (130) et (131).

) Exemple particulier d'un projectile krypton (Z, = 36)

Je vais présenter les résultats donnés par le modéle collectif dans un cas particulier. Les
états étudiés sont les états 3sy/, et 3py, du krypton (Z, = 36). Ceci fixe les énergies E; et E,
ainsi que les largeurs G, et G, de H (voir figure 16). Les rapports de branchement utilisés dans
nos programmes sont également notés sur cette figure. Ces valeurs sont obtenues par un
calcul non relativiste (Bethe and Salpeter, 1977). Voici lajustification de ce choix : le krypton
étant un projectile lourd, nous nous sommes interrogés sur |'importance des effets relativistes
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sur les rapports de branchement. Nous avons donc comparé ces valeurs acelles obtenues par
Pal'Chikov par un calcul relativiste (Pal'chikov, 1998). L'écart le plus important observé
concerne les rapports de branchement des transitions désexcitant 3s,,. Celui de la transition
3sy® 2ps» passe de 66,7% (valeur non relativiste) a69,3% (vaeur relativiste) tandis que
smultanément le rapport de branchement de la transition 3sys® 2py, passe de 33,3% a
30,3%. Cette variation n'influe pratiquement pas sur les résultats du programme de transport.
De plus le modéle collisionnel présenté dans la partie précédente ne traite pas la structure fine
des niveaux et ne prend en compte aucun effet relativiste. La volonté d'obtenir des résultats
cohérents entre nos modéles nous a donc pousse a utiliser les valeurs non relativistes des
rapports de branchement dans nos modéles théoriques.

i) Evolution de la matrice densité au cours du temps

Afin de fixer les paramétres restants (ws e So la matrice densité initiale), nous
prendrons les valeurs théoriques dans le cas ou le projectile, initialement nu, pénétre dans une
cible de carbone av = 35,6. Le processus de peuplement est alors la capture et s est donnée
par lathéorie CDW (Chap.I8A-11-3). ws est donné par |a procédure décrite au Chap.I8A-I1I.

Il convient de sassurer que ce systéme vérifie I'ensembl e des hypotheses faites jusgu'ici.

Assurons nous déjade la validité du calcul CDW : ici encore, |g| £ 18, et & est I'énergie
1296

’

2
delacouchen = 3 de Kr®*" (avec e» Z 72.

,donc: |ef| »

2n2) et
La condition (85) sécrit E (keV/A) 3 5760. La vitesse v = 35,6 correspond a

E =33 MeV/A donc nous sommes largement dans le domaine de validité de CDW. La

condition (133) relative au processus REC est également remplie. Enfin, le critere (129-a) est

veérifié car sil existe des désexcitations radiatives de 3sj;, ou 3py;» vers les niveaux
inférieurs, on néglige les transitions radiatives de 3sy,, vers 3p1,o. En effet, bien que

I'éément de matrice de couplage avec le rayonnement entre ces 2 états ne soit pas nul, le gain
en énergie d'une telle transition est tellement faible devant les autres désexcitations radiatives

que laforce d'oscillateur associée est assimilable a0 (Bethe and Sal peter, 1977).
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Figure 16 : Niveaux d'énergie et schéma de désexcitation del'ion hydrogénoi deKr®* jusqu'an=3. Lesénergies
sont en eV (Desclaux, 1991). Les rapports de branchement sont non rel ativistes.
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Nous avons décidé de nous intéresser al'évolution temporelle des populations et de la
cohérence entre les 2 niveaux, ains que de 2 grandeurs définies par Ashburn et al. (Ashburn,
Cline, van der Burgt et al., 1990) pour relier les cohérences aux populations, c'est adire ("i "

désigne 3s,, et "j" désigne 3py»,) :
- Le parametre de cohérence
sil
Rj=———, O0£R;£1 (136-a)
VSiiSjj
- Laphase delacohérence
. eim(sj)u =~
j i =tan-le— ! a.,] ijl [O,2p[ (136-b)
eRe(sij) g

Plus exactement, nous avons effectué la somme sur l'orientation des spins, ce qui revient
simplement, pour le systéme considéré ici, amultiplier les populations et les cohérences par
un facteur 2 (Rozet, Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999).

La figure 17 représente les résultats donnés par le modéle collectif pour une valeur de

champ couplant les niveaux 35, et 3pg : E3po =0,178 (voir Chap.I8A-Ill-2-b), sachant que

lua = 5,142 10° V.cmi®. L'origine du temps est le moment oul I'électron est capturé et |'axe
detempsest graduéenu.a (1 u.a = 2,419 10% s).
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Figure 17 : Evolution dansletemps des populations 3s,;, et 3py, ainsi que dela cohérence entre ces états pour
un projectile Kr*** & v=35,6 u.a. soumis & un champ égal & 0,178 u.a. dans e cadre du modéle & 2 niveaux.
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En plus du caractére décroissant lié ala désexcitation radiative, les populations et la
cohérence oscillent ala méme fréguence (figures 17-a et 17-b). Cette fréquence dépend -pour
un Lamb Shift donné- du couplage Stark ws . L'effet radiatif se traduit par une perte de
cohérence (figure 17-a) ou l'atténuation progressive des structures périodiques du parametre
de cohérence (figure 17-d). La phase de la cohérence, en accord avec la valeur des parties
réelle et imaginaire de la figure 17-a, part d'une valeur située dans le 3°™ quadrant puis
diminue, traverse lavaleur O pour finir par osciller autour de p.

Nous retiendrons donc que toutes ces variables ont un caractére pseudo-périodique dont

lafréguence dépend du couplage Stark ws, et I'atténuation est due ala désexcitation radiative.

ii) Evolution de lamatrice densité intégrée

Expérimentalement, nous n'avons pas acces aux variables décrites précédemment. Nous
pouvons mesurer les populations via leur désexcitation radiative, par spectroscopie X de haute
résolution. Le nombre de photons émis est donné par les déments diagonaux intégrés et
moyennés de la matrice densité (Rozet, Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999). Par exemple,
pour |'état "i" :

. 1T e n ¥ u
Sii(T) == ¢t &G ot s, () + G gt s F (1)U (137)
To €0 t d
ou T est le temps de transit atravers la cible et dépend donc de I'épaisseur de celle-ci, et les
exposants "I" et "E" signifient que la matrice densité est alors celle du projectile al'intérieur
de la cible ou bien al'extérieur (et dans ce dernier cas, il n'y a plus de couplage au champ de
sillage pour décrire son évolution).

L'évolution en fonction du temps de transit dans la cible de ces quantités est donnée par
lafigure 18. On notera que la somme des populations 3s;,, et 3pq,2 est constante puisque ce
sont précisément les photons issus des désexcitations que nous comptons ici. Nous pouvons
voir que les procédures de moyennage et dintégration ont considérablement amorti les
structures périodiques de la figure 17-b mais que le caractére oscillant persiste pour les faibles

temps de transit.
Ces oscillations, visibles sur des observables (population des états 3s;,, et 3py; dans

cet exemple) sont caractéristiques de la réponse collective des électrons de la cible solide. Il

est intéressant d'étudier leur sensibilité aux variations du champ et des conditionsinitiales.
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Figure18: Populations 3s,, et 3p,, intégrées, pour un projectileKr*** av= 35,6 u.a., soumisa un champ égal

a 0,178 u.a. dansle cadre du modéle a 2 niveaux.

ii) Sensibilité aux conditions initiales en terme de cohérence et aux variations du
champ

Nous avons choisi d'éudier la sensibilité du rapport des populations 3pq;2/3s1/2

plutét que de chacune des populations en valeur absolue, car expérimentalement cela permet
de saffranchir de certaines sources d'incertitude.

Les sections efficaces du processus de peuplement (CDW), bien guimparfaitement
connues (~20% d'erreur relative) ont éé fixées aleur valeur théorique, en tenant compte des
cascades provenant de la désexcitation radiative des niveaux supérieurs, eux-mémes peuplés
par les sections efficaces CDW jusqu'an = 10, et suivant une loi de décroissance en 1/n® au
dela Pour fixer les idées, les cascades provenant des niveaux de n > 3 augmentent les
populations de 3s et 3p de 18% et 33% respectivement.

Par contre, des mesures précédentes des cohérences en n = 3 sur H* ® He ades
énergies de collision variant de 20 a100 keV (Ashburn, Cline, van der Burgt et al., 1990) ont

montré de nets désaccords avec les valeurs CDW. Nous avons donc choisi de faire varier la
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cohérence ou plus exactement |le paramétre de cohérence et la phase (expression (136)). La
figure 19 montre I'effet de ces variations, ains que celles du champ. Pour plus de clarté, un
seul de ces 3 parametres varie dans chacune des figures 19-a, 19-b, 19-c.
Cette étude montre que ces 3 paramétres ont des effets spécifiques sur I'évolution du
rapport :
- la phase de la cohérence joue ala fois sur I'amplitude des battements, la pente a
I'origine et la valeur asymptotique du rapport
- le parametre de cohérence est impliqué dans I'amplitude du battement et la valeur
asymptotique du rapport
- enfin, le champ éectrique agit principalement sur la période des battements.
Nous voyons donc que dans le cadre de ce modéle, le type d'observable "rapport des
populations des niveaux de structure fine" possede une certaine sensibilité au processus de
peuplement et ala réponse collective du milieu. Dans le paragraphe suivant, je vais présenter

les principaux résultats déaobtenus dans e passé grace ace modéle trés simple.

c) Acquis du modéle collectif

Une comparaison du modéle avec des résultats expé&rimentaux a été faite dans I'équipe
(Despiney, 1994; Vernhet, Rozet, Bailly-Despiney et al., 1998) pour le projectile Kr*" &
v = 35,6 peuplés par capture dans des cibles de carbone et de cuivre.

La trop grande simplicité du modéle a2 niveaux nous empéche d'ére conclusif quant
aux valeurs de cohérence CDW, mais par contre le fait que la fréquence des battements ne
dépende que du champ a permis d'extraire des valeurs de fréquence plasma pour chacune des
cibles.

Pour le carbone, la fréquence plasma effective extraite (w, = 24 eV) est en accord avec
les mesures de pouvoir d'arrét et les calculs (Echenique, Garcia de Abajo, Ponce et al., 1995)
effectués en prenant en compte seulement les électrons de valence de lacible.

Dans le cas du cuivre, la fréguence plasma effective extraite est de 48 eV, ce qui
correspond laencore ala valeur du pouvoir d'arrét des projectiles dans le cuivre, mais qui est
bien supérieure ala valeur correspondant aux seuls électrons de valence : 19,9 eV (Powell,
1960). Les calculs postérieurs de Fuhr et Ponce (Fuhr, Ponce, Garcia de Abgjo et al., 1998)
(voir Chap.I8A-II1) qui prennent en compte les électrons internes de la cible ménent a une

valeur de 46,4 eV, en accord avec celle extraite apartir du modée a2 niveaux.
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Figure 19 : Sensibilité aux conditionsinitiales et au champ de|'évolution avec le temps de transit du rapport

3py/3sy, pour un projectile Kr*** av = 35,6 u.a., dansle cadre du modéle a 2 niveaux.
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3°) Résolution deI'équation pilote
a) Présentation du programme
Jai collaboré au développement d'un programme résolvant le systeme d'équations (130)

et (131). Dans sa version actuelle, le programme traite tous les états |n,/,j,m> jusqu'an = 6,

N
soit 91 populations ( § n2 = N(N +123(2N +1), N =6) et 110 cohérences complexes non
n=1

nulles correspondant aux regles de selection Dn = 0 et Dm = 0. On résout donc
numériguement un systéme de 622 équations différentielles couplées : 2 x 91 pour les
popul ations intégrées ou non intégrées plus 2 x 220 pour les parties réelles et imaginaires des
cohérences intégrées ou non intégrées.

Examinons la pertinence des régles de sélection Dn = Dm = 0 pour les cohérences. Dans
le but de comparer les résultats théoriques et expérimentaux, nous nous intéressons
principalement al'évolution des populations (131). Or le terme de couplage de I'évolution de
lapopulation s o, avec la cohérence S, C 1 a, est égal aiws(c,a)[s a(t)-S co(t)]. Donc ce terme
est négligeable s wg(C,a) OU (Sa - Sca) €5t trés petit. Dans I'approximation dipolaire, nous
avons vu que wg(c,@=0si Dm,t Oet D/ * + 1. Or I'namiltonien dipolaire est indépendant du
spin et impose donc Dm = 0. Cela conduit alaréegle de sélection Dm = 0.

De plus, nous avons vu lors du calcul des processus collisionnels par une méthode
perturbative (voir par exemple I'expression (51) et la discussion du Chap.I8A-11-1-b-i) que les
cohérences du processus de peuplement sont nulles entre des niveaux non quasi-dégénérés.
Cela implique gque pour les couches internes, les cohérences s 4,(0) entre niveaux a et b de
nombres quantiques principaux n différents sont nulles.

A ce stade, nous faisons deux hypotheses supplémentaires :

- cette proposition reste vraie jusqu'an = 6.

- I'évolution des cohérences dans la cible est telle que pour ces étatson as(t) =0a

tout instant t.

Ces hypotheses sont supportées par des considérations physiques : le champ de sillage
peut coupler 2 éats de facon significative seulement si I'édément de couplage wg(a,b) est au
moins du méme ordre de grandeur que leur écart énergétique wy,. Le couplage Stark est nul s

(Rozet, Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999) :
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lws (2, b)| << W?‘b , (139)

Or nous avons déa vu (Chap.l8A-V-2-b) que la condition de validité (129-a) de
I'approximation des vitesses indépendantes implique cette condition (138) pour des états de n
différents. Donc en nous placant dans le cadre de |'approximation des vitesses indépendantes,
nous fixons obligatoirement &0 les cohérences entre éats de n différents, ce qui valide la
régle de sélection Dn = O sur les cohérences.

L'étude des résultats théoriques de ce modéle va faire I'objet des paragraphes suivants.
Le modéle sera aors appliqué ades systémes ayant dé§jafait I'objet d'études expérimentales,
Cest adire Kr*® ® C av = 35,6 (Despiney, 1994; Vernhet, Rozet, Bailly-Despiney et al.,
1998) et Ar'® ® C av=23 (Lamour, 1997; Lamour, Vernhet, Rozet et al., 2001). Les
résultats relatifs au systéme faisant I'objet du travail expérimental de mathése (Kr**® C,v =
46,95) seront exposes avec les résultats expérimentaux au chapitre 111.

Il convient de sassurer ici que la condition de validité (138) (qui est aussi la condition
(129-q)) est vérifiée pour les états de n différents des systémes typiques que I'on sera amené a
traiter : krypton hydrogénoi de dans carbone av = 35,6 et v = 46,95, et argon hydrogénoi de
dans carbone av = 23. Dans le tableau V, je compare les ordres de grandeur des éléments de
couplage Stark linéaire dans une couche de n donné, avec celui de I'écart énergétique entre 2
couches consécutives pour ces systémes.

Il faut préciser que I'ordre de grandeur de I'édément de couplage Stark linéaire pour un
nombre quantique n d'un projectile Z, est donné par la moitié de I'écart maximum au sein de
la couche n entre les énergies propres de I'ion hydrogénoi de en présence du champ électrique
F. Cet écart est donné par (Bethe and Salpeter, 1977) :

5 3Fn(n-1 _ (139)

z
p
On prendra ici comme valeur de F la valeur F, du champ au niveau du noyau projectile

2w,

S

calculé par larelation (100). Celatend asurestimer le terme 2wy (voir figure 12). Fy = 0,197 et
Fo= 0,130 pour Kr*" &v = 35,6 et v = 46,95 dans |e carbone et Fy = 0,207 pour Ar*™* av = 23
dans le carbone. L'ordre de grandeur de I'écart énergétique entre 2 couches consécutives d'un
ion hydrogenoi de de nombre de charge Z,, est donneé par :

Z% 2n+1

2 n2(n+1)2° (140)

|DEn| :|En - En+1| =
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Kr—C v=35,6 Kr—-C v =46,95 Ar—C v=23
" IDE.| 2w, IDE| 2w, IDE.| 20,
2 90 0,03 0 0,02 225 0,07
3 31,5 0,1 31,5 0,07 79 0,2
4 14,6 0,2 14,6 0,1 3,6 0,4
5 79 0,3 79 0,2 2,0 0,7
6 48 0,5 48 0,3 1,2 1,0

Tableau V : Comparaison des couplages Stark et des écarts éner gétiques en u.a. entre couches de n différents,
pour le krypton hydrogénoi de a v = 35,6 u.a. et 46,95 u.a. et |'argon hydrogénoi deav = 23 u.a. dansle
carbone.

Nous voyons que les systemes krypton-carbone sont tout a fait dans le domaine de
validité jusqu'an = 6.

Celaest vrai pour I'argon jusqu'an = 5 (en pratique, la différence de Z, entre Kr et Ar se
manifeste par un décalage de n = 1 sur les effets auxquels on sintéresse entre ces 2
projectiles) et pour n = 6 dans une moindre mesure.

Nous pouvons donc considérer gue le modele respecte les conditions de validité jusqu'a
n=6 pour les systémes étudiés. Nous verrons au paragraphe suivant qu'une convergence
acceptable des résultats est atteinte si on inclut tous les états jusqu'a nma = 6 en ce qui
concerne |'étude des états internes (n £ 3) de ces systemes de collisions. Nous avons donc

chois de ne pasintroduire les couches n > 6.

Enfin, il faut préciser quaucune cohérence collisionnelle Régglg n'est prise en compte

dans (130) hormis pour le processus primaire de peuplement. Mis apart ce processus, donc, le
seul réle "cohérent" des collisions est le dépeuplement via Gég‘)'). Par contre toutes les

sections efficaces d'excitation sont introduites jusqu'an = 6, quels que soient Dn, D¢, Dj et Dm
mis en jeu.

Les sections efficaces collisionnelles sont ici aussi calculées dans le cas ion/atome
plutét que ion/solide, et on peut avoir la méme discussion qu'au Chap.I8A-V-1-a-ii. On peut
simplement gjouter ici que les électrons externes des atomes cibles sont impliqués dans le
potentiel de sillage et qu'en plus du probléme du "potentiel solide" statique discuté dans ce
paragraphe, il apparait le probleme d'écrantage dynamique. |l est par exemple possible de

compter artificiellement deux fois la contribution des électrons externes de la cible : une
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premiere fois lors du calcul des sections efficaces (principalement d'excitation intracouche ou
I'antiécrantage est prépondérant), et une deuxieme fois lors de la prise en compte du champ de
sillage. En |'absence d'arguments quantitatifs, la discussion reste ouverte.

Signalons pour finir que le programme calcule tous les rapports de branchement non

relativistes et toutes les largeurs radiatives des niveaux dans la base { n/jm} .

b) Convergence des résultats quand N, augmente

La figure 20 montre les résultats obtenus pour les populations np (n = 2, 3, 4) et 2s en
traitant tous les états jusquan = Nma pour le systéme Ar'® ® C, v = 23, le processus
primaire étant la capture (valeurs CDW), la fréquence plasma du carbone est prise égale a
1,07, et I'extension spatiale du champ est prise en compte. Cette figure est équivaente ala
figure 14 qui avait été faite pour le modéle collisonnel. Le comportement est sensiblement le
méme que celui qu'on avait observé alors. Notons que la prise en compte de tous les processus
collisionnels (pas seulement limités a Dn = 1 pour I'excitation intercouche en particulier) et du
couplage avec le champ de sillage augmente I'influence des éats de n supérieur acelui qu'on
observe. Disons que de facon générae, I'essentiel de I'évolution d'un éat d'une couche n
particuliere est donné lorsgu'on traite les états jusqu'an+2.

La figure 21 montre les mémes observables, ains que la population 5p, pour le systéme
Kr®¥ ® C, v = 356, le processus primaire éant la capture (valeurs CDW), la fréquence
plasma du carbone est prise égale a1,07, et I'extension spatiale du champ est prise en compte.
On peut ici observer le méme comportement général que sur la figure 20, relative al'argon.
On notera néanmoins deux faits intéressants qui I'en distinguent : premiérement, la dynamique
du tansport pour ce systeme est plus lente car le projectile est plus lourd et donc les écarts
entre les niveaux d'énergie sont plus grands alors que les grandeurs caractéristiques du
mélange restent du méme ordre de grandeur (voir par exemple les comparaisons de 2w dans
le tableau V). Deuxiemement, la forme de I'évolution de la population 2s ressemble beaucoup
acelle observée sur la figure 14 qui montre une courbe caractéristique (systéme Ar®* ® C),
ou seuls les effets collisionnels sont pris en compte. Ce deuxiéme point sexplique bien
puisque, d'une part, le champ ne couple pratiquement pas les éats de n = 2 dans le cas du
krypton (voir tableau V, et le paragraphe €) de ce chapitre), et d'autre part, I'éat 2s ne recoit
pas suffisasmment de cascades pour ressertir I'effet du champ de sillage sur les états de n
Supérieurs.
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Figure 20 : Variation des populations np et 2s du systéme Ar'®* ® C (v = 23 u.a.), en fonction du niveau
maxi mum N, des couches traitées dans |le cadre du modeéle d'équation pilote.
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Figure21 : Evolution despopulationsabsoluesnp (n= 2, 3, 4, 5) et 2s prédites par le modéle d'équation pilote
pour le systéme Kr®* ® Cav = 35, 6 u.a. en fonction du niveau n,,, des couches traitées.
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Notons auss que l'influence des éats supérieurs est différente suivant le nombre
quantique n de I'éat considéré np: pour n=2 et 3, cette influence est surtout marquée aux
faibles temps de transit, tandis que pour n=4 et 5 elle est principalement visible aux grands
temps de transit. Ce comportement illustre I'intervention de 2 contributions différentes, les
cascades radiatives d'une part, et |'excitation intercouche et I'ionisation d'autre part:

- La contribution des cascades est visible essentiellement aux faibles temps de transit,
comme nous le verrons lors de I'étude plus détaillée faite au Chap.I118l. De plus la proportion
de cascades sur I'état np diminue quand n augmente, jusqu'adevenir négligeable sur I'état 5p.
C'est pourquoi cette population est quasiment insensible al'introduction de la couche n=6 aux
faibles temps de transit.

- Lionisation et I'excitation intercouche par contre ont des effets sensibles
principalement aux grands temps de transit. Lorsque n augmente, les niveaux sont de plus en
plus proches et I'excitation intercouche de plus en plus intense. Par conséquent, |'introduction
de niveaux supérieurs dans le programme ouvre des voies de dépeuplement d'un niveau np
d'autant plus efficaces que n est grand. C'est pourquoi une variation de n, influe davantage
sur les niveaux 4p et 5p que sur 2p et 3p aux grands temps de transit.

A lalumiere des figures 20 et 21, nous voyons que de fagcon générale, ces observables
sont moins sensibles aux éats supérieurs pour le projectile krypton que pour le projectile

argon.

Enfin la figure 22 montre les résultats obtenus pour le méme systeéme, mais en ce qui
concerne les populations relatives 3py /3sy, et 3ds/3ds,. Ici encore, on voit quil est
important, pour les observables de la couche n = 3 de prendre en compte au minimum les
couchesn = 4 et n = 5. Dans le cas du rapport 3py»/3sy,, hous voyons gue le gain obtenu en
gjoutant la couche n = 6 est sensible particulierement pour les grands temps de transit et a
pour effet daugmenter la pente de la courbe dans cette région, alors qu'aux faibles valeurs de
temps de transit, cela n'a aucune incidence. Nous pourrons donc faire des comparaisons
guantitatives avec |'expérience dans cette région des faibles temps de transit. Dans le cas du
rapport 3s,/3ds,, I'effet le plus visible se situe au maximum de la courbe (T ~ 170) et le
passage de N de 3 a4, 4 a5, et 5 a6 entraine un abaissement de ce maximum d'environ
10%, 5% et 2% respectivement.

Notons qu'une série "dinterrupteurs’ nous permet de contréler les termes intervenant

effectivement dans le programme. On peut par exemple annuler artificiellement les processus
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collisionnels, tous ou certains couplages Stark, et la désexcitation radiative. En plus de I'éude
précédente, cela nous a par exemple permis de voir que la premiére oscillation tres rapide du

rapport 3ds,/3ds, provient des couplages Stark entre éatstelsque Dj = 1.

10 T T T T T T T T T T T

Population relative 3d,,, / 3d,,,

Population relative 3p,,, / 3s,,

O | | | | | | | | | | |
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 600

Temps de transit (u.a.)

Figure22: Evolution des popul ations des sous-états de structurefine prédites par lemodel e d'équation pilote
pour le systéme Kr®* ® Cav = 35,6 u.a. en fonction du niveau maximum N, des couches traitées.
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c) Dépendance vis avis des conditionsinitiales
i) Dépendance vis avis des populations

Le modéle purement collisionnel présenté au Chap.l8A-V-1 est sensible aux
populations initiales, et le modéle d'éguation pilote doit vraisemblablement conserver cette
dépendance. Cependant, nous ne disposons de plusieurs jeux complets de conditions initiales
que dans le cas du systéme Kr*™ ® C, v = 46,95, et nous discuterons donc cette dépendance

lors de I'étude de ce systeme, au chapitre l11.

ii) Dépendance vis avis de la phase des cohérences

La figure 23 illustre la variation des résultats concernant le rapport 3py,/3sy, du krypton
sur carbone av = 35,6 lorsqu'on fait varier la phase de la cohérence de peuplement entre états
|3s0> et [3p0> (en base n’m), alors que les populations de peuplement et |es autres cohérences
sont celles données par CDW. Dans ce calcul nn = 6, et la dépendance spatiale du champ
discutée au Chap.I8A-III-2-b a été prise en compte. La fréquence plasma du milieu vaut
29,1 eV (1,07).

On retrouve le méme comportement que celui observé par le modéle collectif appliqué
au syseme a 2 niveaux (fig. 19-a). Méme s I'gjout des processus collisionnels brouille
considérablement les oscillations observées sur le modele simplifié (seule la premiére
subsiste), I'évolution des populations des états de structure fine ains que la vaeur

asymptotique du rapport restent sensibles aux valeursinitiales de la phase.
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Figure 23 : Evolution des rapports de population 3p,/, /3s,, prédite par |le modéle d'éguation pilote pour le
systéme Kr®®* ® Cav = 35,6 u.a., en fonction de la phase de cohérence 3spO0.

d) Dépendance vis avis de lafréquence plasmade lacible

La figure 24 montre I'évolution des mémes observables que celles de la figure 22, mais
en faisant varier la fréquence plasma entre la valeur représentative d’une cible de carbone
29,1 eV (1,07) comme sur les figures 21 et 22, et 42 eV (1,54) choisie ici arbitrairement. La
premiére valeur correspond a un champ de 0,25 au niveau du projectile, et 0,50 pour la
deuxieme. La dépendance spatiale du champ est prise en compte, et les conditions initiales
sont celles données par CDW. Nous voyons, comme dans le cas du modele smplifié a 2
niveaux, gque la fréquence plasma influe sur la dynamique de I'oscillation. |1 est difficileici de
parler en termes de pseudo-période car I'introduction de tous les niveaux jusgu'an = 6 et des

processus collisionnels "écrase” les oscillations. Par contre le maximum de 3pq,5/3s1/2 est

atteint beaucoup plus rapidement quand le champ augmente. De méme cette dynamique

élevée "donne le temps" au rapport 3ds,/3ds/, d'atteindre un maximum bien marqué.
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Figure 24 : Evolution des popul ations des sous-états de structur e fine prédite par |e modéle d'éguation pilote
pour le systéme Kr3®* ® Cav = 35,6 u.a. en fonction de la fréquence plasma du milieu.
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Remarguons enfin que pour ce rapport 3ds,/3ds,, contrairement a 3p1,,/3sy,, 1a valeur

asymptotique dépend auss du champ.

€) Dépendance vis avis de la prise en compte du couplage Stark dans des couches de n

Croissant

Sur les figures 25 et 26 on montre encore les mémes observables mais cette fois-ci nous
gardons n,,=6 et branchons artificiellement le champ de sillage sur des états appartenant a
des couches de plus en plus élevées. Pour NSta =0 aucun état n'est soumis au champ de sillage
ce qui correspond al'évolution purement collisionnelle, pour NSta = 2 le champ est introduit
pour les états des couchesn = 1 et n = 2, et ainsg de suite jusqguaNSta = 6. Les conditions
initiales sont celles données par CDW, la dépendance spatiale du champ est incluse et la
fréguence plasma, qui s avere peu différente pour les deux systémes collisionnels lorsqu’on la
calcule avec I’ expression (100) du Chap.I8A-I11-2-b, est fixée a1,07.

Sur la figure 25 concernant le systéme Kr®* ® C nous voyons que l'introduction de
NSta = 2 ne change pratiquement rien par rapport a NSta = 0. En effet les courbes
correspondantes sont trés proches pour le rapport 3ds»/3ds,, €t confondues pour le rapport
3P/ 3sy,. L'écart énergétiqgue minimum en n = 2 pour le krypton hydrogénoi de est le Lamb-
Shift égal a 0,063 tandis que le couplage Stark est de I'ordre de 0,03 (Tableau V), donc
inférieur. Nous comprenons donc pourquoi I'effet du champ de sillage est négligeable en
n= 2. Par contre |'effet est visible en n = 3, puisque I'écart énergétique entre 3s,, et 3py, vaut
0,019 et celui entre 3ps, et 3ds, vaut 0,002, acomparer a2ws » 0,1. Nous remarquons auss
gue les observables de n = 3 sont principalement décrites des que I'on prend NSta = 3.
L'évolution du rapport 3pyo/3sy, ne dépend que treés peu des effets du champ de sillage sur les
états de n supérieur, alors gque le rapport 3ds/3ds,, montre une dépendance plus marquée. En
effet les niveaux 3dj recoivent 100% des cascades Yraast (du type n,n-1® n-1, n2) et
dépendent donc plus de I'évolution des niveaux supérieurs que les états 3s;, et 3pyy.
Néanmoins, le fait que ces observables soient surtout sensibles au couplage Stark dans la

couche n = 3 peut permettre de tester les cohérences et le champ de sillage dans cette couche.
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Figure 25 : Evolution des popul ations des sous-états de structurefine prédite par |le modéle d'équation pilote
pour le systéme Kr®* ® Cav = 35,6 u.a. en fonction de NSta (voir texte).
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La figure 26 concerne les populations absolues np et 2s pour le systéme Ar'®* ® C,
v =23
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Figure 26 : Evolution des populationsabsolues np et 2s prédite par |e modél e d'équation pilote pour le systeme
Ar'®* ® Cav=23u.a enfonction de Na (voir texte).
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En ce qui concerne la population 2s, qui est un état de structure fine, on remarque que la
prise en compte du champ de sillage (NSta 3 2) entraine une nette différence sur I'évolution
par rapport au cas sans champ (NSta = 0). Par contre, la convergence est trés vite atteinte. Les
courbes correspondant aNSta = 2, 3, 4, 5 et 6 sont presque confondues sur ce graphe en
échelles logarithmiques.

Les populations np qui sont des sommes d'éats de structure fine (npy, + Npz,) sont
moins sensibles au champ. De pus, I'effet principal sur I'évolution de la population "np" est
décrit des lors que I'on "branche" le couplage Stark sur le niveau "n" observé. Le fait de le
brancher sur des couches de n inférieur ou supérieur n'influe pratiquement pas. Enfin, I'effet
du couplage Stark augmente avec le nombre de sous-états d'une couche de n donné, donc avec
n : en effet le mélange tend arépartir (statistiquement) les populations d'une couche n entre
les états n,/. Par exemple, en n = 3, la répartition se fait entre 3 sous-couches 3s, 3p et 3d et
entraine une certaine diminution de la population 3p, alors qu'en n = 4, la répartition a lieu
entre 4 sous-couches 4s, 4p, 4d et 4f et entraine une diminution plus importante de la

population 4p.

4°) Compar aisons des 3 modeles

Avant de comparer les modeles, je rappelle leurs principales caractéristiques, exposées
en détail dans chacune des parties qui leur est spécifiquement dédiée.

Le modele collisonnel traite explicitement les éats n,/ jusgua n = 10, et
approximativement pour n> 10 gréce a des lois d'échelles de peuplement primaire et de
désexcitation radiative. Cependant, les processus collisionnels ne sont pas tous présents (en
particulier, |'excitation intercouche se limite aux transitions Dn = £ 1) et le champ de sillage
n'est pas pris en compte.

Le modéle collectif ou "a 2 niveaux" contient le processus primaire de peuplement
(callisionnel), mais le transport n'est d0 qu'au couplage avec le champ de sillage, traité dans
I'approximation dipolaire et prenant en compte les variations spatiales du champ, ains que le
déclin radiatif des niveaux considérés.

Le modéle d'équation pilote contient tous les processus collisionnels et dus au champ de
sillage (traité dans I'approximation dipolaire et prenant en compte les variations gatiales du

champ) agissant sur tous les niveaux de structure fine jusgu'an = 6.
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a) Evolution des populations absolues np

Je fais la comparaison de I|'évolution des populations absolues np des systemes
Ar'¥® Cav =23 e Kr® ® C av = 356, prédite par les modées collisionnels et
d'éguation pilote. Le modéle a 2 niveaux a été spécifiquement développé pour étudier les
rapports de population de structure fine et n'a bien sir pas lieu d'apparditreici.

Pour ces deux systemes, le processus primaire est la capture (conditions initiales CDW)
et lafréquence plasmadu milieu vaut 1,07. Lafigure 27 montre cette comparai son.

Nous voyons que la sensibilité au champ pour les populations np existe mais reste tres
faible. Nous avions vu que ces observables sont plutdt sensibles aux conditions initiales des
populations, qui sont plus ou moins bien décrites actuellement. Enfin, I'écart sur les valeurs
absolues initiales des populations donne une idée de I'importance des cascades depuis les
niveaux supérieurs, puisque le modele collisionnel prend en compte explicitement tous les
niveaux jusquan = 10, et ceux de n > 10 via une loi d'échelle en 1/n® pour le peuplement et

en r® pour ladurée de vie radiative, alors que le modéle o équation pilote est limité an=6.
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b) Evolution des populations absolues 2s,/,

La figure 28 montre la méme comparaison que la figure 27 mais sur les populations
absolues 2s,/,. Nous voyons que pour le systéme Ar'® ® C (figure 28-a), le champ de sillage
mélange les éats 2s,,, et 2p et joue un rdle sur |'évolution de 2s,/, plus important que sur celle
des états np (figure 27-a), qui sont la somme d'états de structure fine npy, € NP3, Notons que
les cascades sur 2s, provenant d’ états de n > 6 sont trés faibles (elles représentent 4% de la
population 2s,, avant transport, et deviennent tres vite inférieures a 1%). Par contre, pour le
systéme Kr¥* ® C (figure 28-b), la forme des évolutions données pour les deux modées est
sensiblement identique (ligne continus et tirets). Afin de mettre en valeur les roles joués
respectivement par les cascades provenant des états de n > 6 et par le champ de sillage, nous
avons également porté sur ce graphe les résultats du modéle d’ équation pilote, mais sans
prendre en compte |es termes de couplage Stark (points) :

- Les cascades radiatives arrivant sur 2s,, sont plus importantes dans le cas du krypton
gue dans le cas de I’argon étudié ci-dessus : 41% de la population de 2s,/, provient des états
supérieurs, et 12% de 2s,, vient des états de n > 6. Cette proportion représente I’ écart initial
entre les courbes en tiret et en points de la figure 28-b. Nous voyons que |’ écart diminue
progressivement a mesure que le role de I’ionisation des niveaux de n > 6 d0 au transport
augmente.

- Le médange Stark entre les éats 2s et 2p du krypton, dont on mesure I'effet par
comparaison entre les courbes en points et en trait continu sur la figure 28-b, est tres faible
pour ce systeme collisionnel, car les termes de couplages sont inférieurs au Lamb-shift. Il ne
se manifeste pas avant un temps de transit de I’ordre de 10 et son effet maximum observe,
pour des temps de transit asymptotiquement grands représente 8% de la population 2s,,. De
plus, nous avons Vérifié que ¢’ est bien le mélange des états 2s,,, et 2py, qui est responsable de
I’ écart visible entre ces courbes, et non pas celui d’ états supérieurs qui se manifesterait via les
cascades sur |’ état 2sy).
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¢) Rapports des populations 3ds/o/3ds/, et 3py/2/3sy»

Sur la figure 29 sont portés ces rapports dans le cas du systéme Kr¥* ® C av = 35,6.
La fréquence plasma du milieu wg = 1,07 et la dépendance spatiale du champ sont prises en

compte. Le processus initial de peuplement est |a capture traitée par la théorie CDW. On voit
sur cette figure que les deux rapports montrent une sensibilité certaine au champ de sillage,
méme s les processus collisionnels pris en compte dans le modéle d'équation pilote
amortissent considérablement les battements dus au couplage avec le champ, bien visibles sur

la courbe du modél e collectif.

En conclusion, ala lumiére des comparaisons faites sur les figures 27, 28 et 29, on peut
dire que les populations de structure fine (2sy, et les rapports 3ds,/3ds, €t 3py2/3Syy)
montrent une sensibilité au champ de sillage et donc aux conditions initiales en termes de
cohérences des lors que le couplage est assez intense pour coupler les niveaux concernés (ce
qui n'est pas le cas de I'éat 2s,, de Kr*® ® C, v = 35,6). Par contre les populations np, qui
sont des sommes d'états de structure fine (npy, + Nps,) voient leur sensibilité au champ de
sillage trés amoindrie (sensibilité qui augmente néanmoins quand n augmente). Elles restent
auss sensibles aux conditions initiales en termes de populations, prédites avec plus ou moins
de précision encore al'heure actuelle. La population 2s,,, et le rapport 3py/3sy, sont eux
auss sensibles a ces conditions initiales, contrairement au rapport 3dso/3ds, entre deux
populations déats ayant le méme moment orbital. La comparaison des simulations
numeériques al'expérience pour toutes ces observables nous permettra d'avoir des informations
sur l'importance relative des processus, et sur les paramétres tels que les conditions initiales
de peuplement (en termes de populations et de cohérences), et le champ de sillage.
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Figure 29 : Evolution des rapports de population 3ds, /3ds, et 3py, /3sy, pour le systéme Kr*®** ® Ca
v = 35,6 u.a. pour les modéles d'équation pilote, collisionnel et collectif.
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B - Modélesdetransport basés sur la méthode M onte-Carlo

| - Introduction ; Principe général

Parallé ement ala méthode calquée sur des équations pilotes du Chap.I8A, il existe des
modéles basés sur la résolution explicitement stochastique du probléme de transport. Une
comparaison avec nos résultats théoriques et expérimentaux sera présentée dans la troisieme
partie de cette thése. Je n'ai cependant pas pris part au développement de ces modéles et j'en

ferai donc une description tres bréve, renvoyant le lecteur ades références plus compl étes.

Le principe général de ces méthodes "stochastiques' est de suivre |'évolution temporelle
particuliere d'un systéme test. L'histoire de ce systeme consiste en une série dintervalles
d'évolution déterministe interrompus par des sauts discrets représentant les collisions. Ces
interactions successives sont donc traitées en terme de probabilités reliées aux sections
efficaces. La méhode Monte-Carlo consiste a déterminer apartir de générateurs de nombres
aléatoires la séquence d'événements subis par le systéme test en respectant les lois de
probabilités de chague événement. Chaque séguence ains déterminée Sappelle une
"réalisation” et la valeur d'une observable est donnée par la moyenne sur toutes les réalisations
de la valeur obtenue pour une réalisation particuliere. Nous voyons donc immédiatement que la
précision atteinte dépend du nombre de réalisations effectuées.

La méthode a été utilisée avec succes (Dalibard, Castin and Molmer, 1992) pour décrire
le couplage aux fluctuations (aléatoires) du vide d'un atome a2 ou 3 niveaux également couplé a
un laser. L'évolution de la fonction d'onde du systeme est déterminée par une méthode Monte-
Carlo (méhode "Wave Function Monte Carlo; WFMC"), et I'évolution temporelle de
I'opérateur densité moyennée sur |'ensemble des réalisations est identique acelle décrite par les
équations de Bloch optiques.

Dans le passe une mé&hode Monte-Carlo basée sur la description classique du systeme
(CTMC) a été développée pour traiter le transport d'un ion dans un solide (Burgdoérfer, 1990)
et récemment |'égquivalent quantique a éé développé (Arbo, Reinhold, Kirpick et al., 1999)
pour des projectileslégersH et H'.
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Il - Transport Monte-Carlo dans|'espace des phases classiques

1°) Trangport collisonnel

Comme dans le modele collisionngl présenté dans la partie A, nous considérons ici les
processus collisionnels binaires avec les ions et électrons du solide, mais pas I'effet du champ
desillage.

L'intérét d'une description classique est qu'aors I'espace des phases est continu (le
principe d'incertitude n'est plus vérifi€) et on n'a plus araisonner en termes de nombre d'états.

Durant |a phase de transport, la particule test est I'électron de I'ion hydrogénoi de dansle

potentiel coulombien du noyau V et soumis a une force de Langevin IE(t) représentant les

collisions avec les constituants du solide.

L 'éguation du mouvement est donc I'éguation de Langevin :

Pe - v +# (142)

oU Pe est le vecteur quantité de mouvement de |'éectron non relativiste.

Puisque V est un potentiel central (dans le référentiel du projectile), les trgjectoires de
I'électron sont des orbites de Kepler (ellipses pour les états liés, paraboles a la limite
d'ionisation et hyperboles pour les états du continuum).

La force stochastique qui perturbe ces trajectoires est décrite par une séquence de

transferts d'impulsion instantanés au cours des collisions. Elle est donnée par :

Ft)= & & Dpdd(t- t?) (142)
a=12 i

ot Dp2 est I'impulsion transférée par la collision intervenant au temps t2.
La déermination de F(t) est ains réduite & une séquence stochastique de paires
o .a , . s -
(Dp&,t&), chague sequence correspondant aune réalisation. La somme portant sur l'indice a
sépare les diffusions élastiques (@ = 1, interaction électron projectile - noyau cible écranté)
des diffusions inélastiques (a = 2, interaction éectron projectile - électron cible).

L 'approximation d'une quantité de mouvement transférée instantanément repose sur le fait que le

temps de collision {, est petit devant la période d'une orbite (approximation de haute vitesse).

Les valeurs de Df)ia et t? sont déterminées par la dynamique des collisions. Je ne rentrerai
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pas dans le détail, le lecteur pourra se référer a (Burgdorfer, 1990; Lamour, 1997; Gervais,
Lamour, Rozet et al., 2001).

La phase de transport collisionnel classique est illustrée figure 30. Notons que dans le
cas particulier ou I'ion hydrogénoi de est peuplé par capture, un processus non descriptible par
ce systeme, la phase de transport est précédée par une premieére phase de peuplement.

a)_Phase n°1: Capture d'un électron sur une orbite
classique

périhélie

to

b) Phase n°2: Transport de I'électron capturé
(Les deux figures ci dessous sont équivalentes)

P

AN

v\

E(ua)=vex/2
(états du continuum)

E(ua)=0
(limite dionisation) a

—

E(ug)=-Zp?/2r?
(étatsliés)

Figure 30 : Principe général du transport classique
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Un modéle basé sur une description classique de |'espace des phases peut se justifier
dans un certain régime au dessus d'un nombre quantique principal critique n. pour lequel
I'électron projectile hautement excité, avec une énergie de liaison négative ou positive, est
fortement perturbé par des interactions collisionnelles. Le pagquet d'onde transitoire formé a

I'intérieur du solide a alors peu en commun avec des états atomiques stationnaires. Ce nombre

. : , : . . 2pn3
quantique n; est atteint quand le temps de révolution sur une orbite classique (t orpite = p_2 )

p
est égal au temps libre moyen entre 2 collisions. Pour donner une idée, n. = 7 pour un ion Ar'™
av = 23 u.a dans du carbone, et n, = 27 pour un ion Kr®" av = 35,6 u.a. dans le carbone. Ce
nombre critique n. donne un ordre de grandeur des conditions pour lesquelles des phénoménes
purement quantiques peuvent apparaitre. Dans I'exemple ci-dessus, on peut sattendre a ce
gu'une description classique, méme s €elle peut éventuellement reproduire correctement
I'évolution des états de coar (apartir de n = 2) de I'argon, échouera certainement aexpliquer
I'évolution des états de caar du krypton.

Ce modéle collisionnel pour états trés excités a reproduit de facon tres satisfaisante les
trangtions Lyman 2p ® 1s et 3p ® 1s retardées résultant des cascades a partir d'états de
Rydberg peuplés lors des collisions pour de nombreux systémes (Richard, 1973; Braithwaite,
Matthews and Moore, 1975; Rothermel, Betz, Bell et al., 1982, Betz, Roschenthaer and
Rothermel, 1983; Roschenthaler, Betz, Rothermel et al., 1983; Dydbal, Sorensen, Hvelplund et
al., 1986; Can, Maurer, Bandong et al., 1987; Kemmler, Burgdorfer and Reinhold, 1991,
Kemmler, Burgddrfer and Reinhold, 1992) mais uniquement al'équilibre des populations. Une
étude faite dans notre équipe a depuis étendu sa validité aux raies 2p ® 1set 3p ® 1s
18+

retar dées pour le systéme Ar
populations (Lamour, 1997; Vernhet, Rozet, Lamour et al., 1999; Vernhet, Rozet, Lamour et al.,

(v=23u.a) ® C,y comprislargement avant I'équilibre des

2000; Lamour, Vernhet, Rozet et al., 2001). Le seul écart théorie-expérience était visible sur la
cible la plus fine (3,5 pg.cm?, correspondant aun temps de transit de 14,3 u.a.) et serait ddi non
pas ala nature classique du modéle mais ala non prise en compte du champ de sillage dans ce
modele purement collisionnel. De plus, il reproduit correctement aussi les intensités de Lyman
promptes (sensibles aux états de caar) al'équilibre des populations. Ce résultat était inattendu a
cause de la description dassique du modele. Par contre, 'approche purement collisionnelle ne

permet pas d'expliquer les intensités des Lyman promptes avant |'équilibre des populations.
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2°) Introduction du champ de sllage

Pour rajouter la contribution du champ de sillage au modéle classique, il suffit de rajouter
le potentiel de sillage au potentiel coulombien du noyau dans 'V (expression 141). Le potentiel
ressenti par I'électron est alors dissymétrique par rapport au potentiel coulombien (Kemmiler,
Burgddrfer and Reinhold, 1991). Les auteurs ont montré que I'introduction du champ de sillage
ne modifie pas de facon significative les intensités d'X retardés pour des épaisseurs de cible a
I”équilibre des populations. Une étude effectuée sur les états de caar (X prompts) du systeme

Ar’® (v = 23 ua) ®C a montré, comme pour le moddle déquations d'évolution, que

I'introduction du champ de sillage décale la distribution en ¢ des populations vers les moments
angulaires élevés, et I'effet sur les populations est plus visible sur les états 2s et 4p (voir figure
31) que sur les états 2p et 3p. Précisons que les conditions initiales utilisées pour la simulation
montrée figure 31 sont elles auss calculées par une méhode CTMC.

La figure 31 est I'équivalent de la figure 26 pour le modéle CTMC. Le lecteur pourra
noter les différences et les similitudes entre ces deux figures. Parmi ces similitudes, revenons a
I'importance croissante de I'effet du champ de sillage sur les états np, lorsgue n augmente.

L'explication ici est la méme que celle que I'on avait donnée alors : lorsque n augmente, le

nombre de sous-états n,/ mélangés par le couplage au champ de sillage croit et la diminution

des populations np qui en résulte est d'autant plus importante.
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—— CTMC avec champ de sillage
. CTMC collisionnel seulement

=
P
N

population /ion

=
P
w

1e_4 I | 1 I T W | 1 T W I W |

le-2

population/ion
o
w

1e_4 [ I A | L L [ N T I | L L | I I |
10 100

Tempsdetransit (u.a.)

Figure 31 : Evolution des populations absolues np et 2s pour le systéme Ar'®* ® C av = 23 u.a. Résultat
d'un modéle CTMC (Reinhold, Arbo, Burgdorfer et al., 2000).
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11 - Transport Monte-Carlo dans |'espace des phases quantiques.

1°) Présentation

La représentation classique du paragraphe précédent est théoriquement limitée, comme
nous l'avons vu, a la description des états tres excités (n 3 n;), mais elle est également
incapable de décrire les effets intrinsequement quantiques, comme par exemple la désexcitation
radiative qui peut survenir pendant le transport.

Récemment, une théorie stochastique du transport d'un ion hydrogénoi de dans un solide a
€té développée (Arbo, Reinhold, Kirpick et al., 1999). Elle décrit I'évolution d'une fonction
d'onde test sous I'effet de potentiels déterministes (celui du champ coulombien du noyau et du
sillage) et stochastiques représentant les collisions. |l représente donc une version quantique
gue les auteurs ont appel ée "Quantum Transport Theory ; QTT", du modéle CTMC.

En pratique, le calcul de la matrice densité réduite initiale peut se faire par des méthodes
guantiques (type CDW, PWBA, ... en fonction du processus de peuplement), ou a partir de
caculs classiques CTMC. Dans ce dernier cas, les cohérences sont obtenues a partir des
valeurs moyennes d'opérateurs construits apartir du moment cinétique orbital et du vecteur de
Runge-Lenz (Burgddrfer and Dubé, 1984).

Cette matrice densité initiale est diagonalisée, et dans cette base elle représente un
mélange satistique d'éats. Chacun de ces états est ensuite transporté par |'éguation de
Schrddinger stochastique projetée sur une base choisie judicieusement. Cette phase de transport
est résolue de fagon exacte et en particulier, la cohérence de I'état quantique est conservée. Par
contre, il faut noter que I'évolution stochastique consiste en une distribution de transferts
dimpulsion ne dépendant pas de I'éat quantique précédant chague transfert. L'évolution de
chaque éat dépend donc du déroulement temporel des transferts dimpulsion, mais la
réciprogue n'est pas vérifiée. La difficulté du probléme est donc de choisir une distribution de
transfert qui soit bien représentative de l'interaction.

Ce modéle donne des résultats en accord avec |'expérience pour latransmission d'ions H’
relativistes atravers des feuilles minces de carbone (Arbo, Reinhold, Kirpick et al., 1999). On
comparera les touts nouveaux résultats du modéle pour le transport d'ions Kr®* (v = 47 u.a) ®
C, (Venhet, Fourment, Lamour et al., 2001), systéme qui se Situe en dehors du domaine de

validité classique, dansla 3*™ partie de cette thése.
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2°) Similitudes entre lestraitements classique et quantique

Les modéles Monte-Carlo Quantique et Classique (quand celui-ci est applicable)
montrent de grandes similitudes en ce qui concerne les résultats prédits : c'est le cas du
transport des ions H' relativistes dans le carbone (Arbo, Reinhold, Kirpick et al., 1999) et des

populations np des éats de coar des ions Ar*™

dans le carbone av = 23 u.a. (Reinhold, Arbo,
Burgdorfer et al., 2000). Pour ce dernier systeme, rappelons que n. = 7, et que I'accord des
résultats entre le traitement Classique et Quantique est obtenu des n = 2. Notons également que
la désexcitation radiative dans la cible, non prise en compte, est négligeable puisqu'elle atteint
au plus 4% des états excités aux épaisseurs de cible pour lesquelles la comparaison est faite
(Lamour, 1997).

Arbo et al. (Arbo, Reinhold, Kurpick et al., 1999) montrent que |'excellent accord entre
les 2 approches obtenu pour le systéme qu'ils éudient est di ala combinaison de 2 effets.
Premiérement, les transferts dimpulsions dimportance prépondérante dans ce systeme se
situent dans un régime ou la correspondance quantique-classique est assez bien vérifiée pour
chacun de ces transferts pris individuellement. Deuxiémement, la nature aéatoire des
interactions collisionnelles "gomme" les effets quantiques. L'effet de moyenne du transport
élargit en particulier le domaine de correspondance classique-quantique de chaque transfert
d'impulsion, et détruit la cohérence propre au systeme quantique.

Une éude anaytique montre (Beuve, Gervais, Lamour et al., 2000) que la dynamique
d'un électron soumis aune série aéatoire de transfert d'impulsion est exactement laméme d'un
point de vue classique ou quantique, si |a perturbation alagquelle il est soumis est linéaire ou
quadratique par rapport ala variable d'espace. Les différences qui peuvent se rencontrer
proviennent donc de singularités (en particulier la singularité en r = 0 du potentiel coulombien
du noyau pour des états tres liés ou les états n, s). On pourra aors voir des effets purement
guantiques en utilisant un projectile suffisamment lourd.

Cette méme étude (Beuve, Gervais, Lamour et al., 2000) montre aussi que dans le cadre
de la Random Phase Approximation (RPA), un modéle basé sur un échantillonnage Monte-
Carlo aboutit formellement au modéle d'éguation d'évolution purement collisonne du
Chap.I8A-V-1. On voit donc que la méme approche (Monte Carlo quantique) peut mener, selon
I'approximation faite, au modéle CTMC (Monte-Carlo classique) ou bien au modée
d'éguations différentielles collisionnel quantique. Cela explique la similitude des résultats

18+

prédits par ces deux modéles concernant I'étude du systeme Ar™®" ® C av = 23 u.a. (Lamour,
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1997; Vernhet, Rozet, Lamour et al., 1999; Reinhold, Arbo, Burgdorfer et al., 2000; Vernhet,
Rozet, Lamour et al., 2000).

Notons par contre une différence intrinseque entre les deux approches Monte-Carlo,
quantique et classique : alafin de la phase de transport, la méthode classique projette |'espace

des phases classiques sur |'espace des phases quantiques discrétisé en parcelles désignant
chacune un éat |n,£, m). On peut ensuite passer aux états hydrogénoi des ‘n,f,j,m j> via

I'utilisation des coefficients de ebsh-Gordan, mais ceux-ci menent forcément ades rapports

de structure fine entre états de méme n et ¢ fractionnaires et constants. La méthode CTMC ne
convient donc pas pour étudier I'évolution de ces observables accessibles expérimental ement.

La méhode Monte-Carlo quantique propage quant aelle des états quantiques et ne devrait pas
étre confrontée ace probléme dés lors que la base utilisée pendant le transport est isomorphe a

celle des états hydrogénoi des auxquels on sintéresse.

IV — Spécificités de I'approche Monte-Carlo par rapport aux méthodes
d'équations différentielles couplées

Avant de clore cette partie, on peut dé§adégager quelques spécificités de I'un ou I'autre
des programmes :

La méhode Monte-Carlo peut facilement gérer des grosses bases détats, puisgu'il n'est pas
nécessaire d'introduire toutes les sections efficaces affectant chacun des états de départ et
d'arrivée, contrairement ace qui est fait dans notre systeme différentiel d'équations pilotes.
En particulier, la méthode Monte-Carlo classique (CTMC) est bien adaptée ala description
de la dynamique des systémes pouvant étre tres excités (états de Rydberg). Par contre, le
modele collisionnel est précisément limité par le nombre d'états aprendre en compte pour la
description des intensités des X retardés émis aprés la collision Ar'®" (v =23 u.a) ® Cen
cible solide (Lamour, 1997; Vernhet, Rozet, Lamour et al., 1999; Lamour, Vernhet, Rozet et
al., 2001). Pour cette observable et dans le cadre de ce systeme précis, il a éé montré que
I'introduction des états jusqu'an = 30 était nécessaire.
Les méthodes Monte-Carlo tant classique que quantique permettent une description aisée des
états du continuum : I'électron est alors ssimplement placé sur une "orbite" non liée. On peut
toujours suivre son histoire, et éventuellement le re-capturer (I'électron "retombe" sur une
"orbite" liée). La description du continuum dans nos trois modéles est plus délicate et il est

considéré comme un puits : I'électron ioniseé est définitivement perdu.
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Par contre, les méthodes Monte-Carlo tant classique que quantique ne décrivent pas la
capture durant la phase de transport : les captures multiples, au cours desquelles un ion
hydrogénoi de est perdu au profit d'un ion aplusieurs électrons, sont interdites.

La désexcitation radiative est un phénomene purement quantique qui ne peut pas étre pris en
compte dans un modéle de transport classique. Cela est sans importance tant que ce

processus est négligeable durant la phase de transport, comme cela arrive pour un ion pas

trop lourd (le temps de désexcitation radiative est proportionnel a % 6 ) et rapide dans des

cibles minces. C'est typiquement le cas du systéme Ar*®

® Cav =23 éudié par (Lamour,
1997) ou ce processus atteint au plus 4% des états excités pour les plus grands temps de
transit. Par contre, la description correcte de ce processus peut devenir cruciale quand on
étudie des projectiles plus lourds.

La précision des résultats d'une méthode Monte-Carlo dépend du nombre de réalisations R
effectuées. On peut montrer (Breuer, Huber and Petruccione, 1997) que le nombre R de
réalisations nécessaire pour atteindre la précision sg sur la vaeur moyenne dune

observable B est donné par :

r=.BMN) (143)
st

ou | g(N) est un facteur spécifique au systéme de taille N et de I'observable B. Nous voyons
donc que la variance des résultats obtenus est inversement proportionnelle au nombre de
réalisations.

A l'inverse, le calcul d'éguation pilote nest pas entaché d'incertitude liée asa résolution,
en dehors de la précision numérique intrinseque au calcul.

Ces considérations ont une conséguence directe sur le temps de calcul nécessaire : Pour
un systéme aN états, |'approche "équations différentielles’ nécessite la résolution au plus d'un
nombre de I'ordre de N? équations, tandis que I'approche Monte-Carlo implique R résolutions
de I'évolution de N variables. Le temps de cacul CPU nécessaire varie en N*** pour la
premiére méthode et R.N? pour la seconde, ol a est un exposant caractéristique du systéme
(mais indépendant de N). En général, R est une fonction non croissante de N et on en déduit que
laméthode WFM C est toujours plus rapide pour des systémes suffisamment grands.

Les considérations que je viens de présenter sont tout afait générales. Dans notre cas
particulier ou I'on sintéresse aux N populations et donc aux seules cohérences couplées aces

populations, I'ensemble des régles de sélection sappliquant aces cohérences précises mene ala
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résolution de » 3N équations différentielles plutét que N&. Cela réduit considérablement le
temps de calcul et rend la méthode d'équations différentielles couplées trés attractive pour
traiter la phase de transport. Par exemple, le calcul de la phase de transport montrée sur la
figure 27 représente quelques minutes de temps CPU, tandis que I'équivaent CTMC de la
figure 31, quelquesjours.

Il faut préciser cependant que nos programmes basés sur des systemes d'éguations
différentielles couplées utilisent, pour décrire la phase de transport, des fichiers contenant les
caractéristiques (sections efficaces et cohérences le cas échéant) de tous les processus
collisonnels. La génération de ces fichiers est trés gourmande en temps CPU (quelques jours
également). Il n'en reste pas moins qu'une fois ce prix payé€, on peut effectuer aloisir (ou du
moins pour un temps CPU modique) des smulations du transport en faisant varier les
parameétres propres a cette phase comme la fréguence plasma par exemple ou en blogquant
certains termes de couplages particuliers. Cette possibilité nous permet de discerner le réle

d'un processus donné pendant la phase de transport.
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C - Cahier deschargesd'une étude expérimentale

Les buts motivant une étude expérimentale du transport des états excités d'un ion
hydrogénoi de dans un solide sont multiples.

Nous traitons d'ions hydrogénoi des car ils représentent les systémes les plus simples
possibles : la description théorique d'ion aplusieurs électrons reste de nos jours un probléme
épineux. Il est important de pouvoir décrire le plus précisément possible tant le processus
initial de peuplement que ceux intervenant durant la phase de transport quiils soient
collisionnels, radiatifs ou de couplage au champ de sillage. Du point de vue expérimental, les
X émis par ion hydrogénoi de sont mieux séparés en énergie que ceux provenant dion a
plusieurs éectrons et leur identification en est d'autant facilitée.

Une étude expérimentale constitue un test des modeles, (par exemple de la supposition
que les processus collisionnels peuvent étre traités de la méme facon formelle que les
processus radiatifs), et guide leur développement. Une fois définis les domaines de validité des
modéles, la confrontation expérience-théorie permet deffectuer des mesures sur plusieurs
parameétres comme l'intensité du champ de sillage, la variation spatiale du champ, |a phase des
cohérences et la valeur des sections efficaces avec une précision qui dépendra de la sensibilité
réelle des observables a ces paramétres (information déja riche en soi), et de la précision
expérimentale.

A lalumiére de I'étude théorique développée jusgu'ici, on peut définir un certain nombre
dimpératifs que devra vérifier cette expérience et qui constituent le cahier des charges de

I'expérience :

Les observables étudiées seront les populations des états de caar. En effet, nous avons vu
(Lamour, 1997) que les désexcitations retardées d'états de Rydberg ne sont sensibles au
champ de sillage qu'ades épaisseurs de cibles tres faibles. Par contre, les populations 2s,
np, et 3¢; sont porteuses d'informations sur tous |es parametres que I'on veut tester.

La probabilité du processus initial de peuplement doit étre suffisasmment faible pour qu'il ne
brouille pas le transport des états excités qu'il a créés (le systéme collisionnel doit étre tel
gu'on se place en régime de collision unique vis avis de ce processus). A l'inverse, les
processus étudiés intervenant dans le transport doivent étre maximisés pour étre bien

visibles. En particulier, si I'on sintéresse au mélange Stark di au champ de sillage, on voit
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gue les populations sont couplées ala partieimaginaire des cohérences (expression (131)),
et il faut donc maximiser cette partie. L'utilisation d'un processus initial amenant a des
cohérences imaginaires est des lors intéressante.

Le processus initial de peuplement doit étre expérimentalement identifié sans ambigui té et
bien décrit théoriquement. Pour peupler les éats excités d'un ion hydrogénoi de, les
processus simples qui remplissent ces criteres sont la capture sur un état excité d'un ion nu et
I'excitation apartir du niveau fondamental d’un ion hydrogénoi de.

Plusieurs types de cibles doivent étre étudiés : cette variation de Z; entraine effectivement
une variation des conditions initiales parce qu'elle modifie la symétrie de la collision.

Elle permet également la mesure du champ de sillage de plusieurs matériaux et donc de
déterminer le rble des éectrons internes de la cible dans la réponse collective. Lors d'une
expérience précédente (Despiney, 1994; Vernhet, Rozet, Bailly-Despiney et al., 1998) il a
€té montré gque le champ de sillage du carbone correspond acelui calculé apartir de son
pouvoir d'arrét d'une part, et de safréguence plasma d'autre part. Par contre, pour le cuivre,
le champ de sillage mesuré par son effet sur les populations des états de structure fine
correspond aux mesures de pouvoir darrét mais pas ala fréguence plasma mesurée par
transmission d'éectrons.

Dans le but détudier la compétition dynamique entre le couplage au champ de sillage
intervenant rapidement, et les processus collisionnels jouant un rdle prépondérant pour des
temps de transit plus grands, la gamme d'épaisseurs de cible doit sétaler de la plus fine

possible manipul able expérimentalement, jusgu'aune épaisseur d'équilibre des populations.

Le dernier chapitre de cette thése présentera des résultats obtenus lors d'études
expérimentales menées sur des systémes respectant les impératifs énoncés ci-dessus. Deux de
ces expériences ont dgjafait I'objet de theses, et je ne reviendrai pas sur leurs descriptions. Par
contre, le chapitre |1 précise le choix du systeme collisionnel particulier sur lequel Sest axé le
travall expérimental de ma thése. Jy exposerai les méthodes utilisées pour I'observation,

['acquisition et |e traitement des données.
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CHAPITRE Il :

DEMARCHE EXPERIMENTALE

L'éude expérimentale de l'interaction ionsolide et plus précisément de la phase de
transport des états excités d'un ion lourd dans une cible a débuté il y a une dizaine d'années
dans I'équipe. Les systémes étudiés éaient Kr*® ® C, Al, Cu av = 356 ua
(E=332MeV/A) e Ar'® ® Cav=23u.a (E=13,6 MeV/A). Ces expériences avaient des
objectifs propres qui impliquaient, entre autre, que les états excités de I'ion hydrogénoi de
soient peuplés initiallement par capture. Néanmoins ceci congtitue un probléme car les
conditions initiales sont alors imparfaitement connues. En particulier, des mesures faites pour
le systéme H' sur He entre 20 et 100 keV montrent un désaccord avec les cohérences CDW
(Ashburn, Cline, van der Burgt et al., 1990). Le processus primaire d'excitation d'un projectile
hydrogénoi de dans son éat fondamental semble beaucoup mieux connu, car théoriquement
plus simple, dans le domaine haute vitesse. De plus, les cohérences entre états tels que
D¢ = £ 1 sont alors principalement imaginaires (voir Tableau 1V du chapitre 1) et I'effet di au
champ de sillage est bien mis en valeur.

Une nouvelle expérience a donc été entreprise, pour laquelle le processus initial de
peuplement était |'excitation. Dans le troisieme chapitre de cette these, je montrerai les
résultats non encore publiés des deux expériences précédentes (Kr¥®* ® C,v = 35,6 u.a et
Ar® ® C, v =23u.a) ans que ceux extraits de cette derniére, qui fait I’objet de la partie
expérimental e de cette thése.

Les deux premiéres expériences ont déja fait I'objet de theses (Despiney, 1994),
(Lamour, 1997) et de publications (voir par exemple (Vernhet, Rozet, Bailly-Despiney et al.,
1998), (Vernhet, Rozet, Lamour et al., 2000), (Lamour, Vernhet, Rozet et al., 2001)) et je ne
reviendrai donc pas dessus. D'autre part, I'expérience "Excitation” reprenait en trés grande
partie le dispositif expérimental décrit dans (Despiney, 1994) et (Vernhet, Rozet, Bailly-

Despiney et al., 1998). Je me contenterai donc de décrire celui-ci tres brievement.
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| — Choix du systeme éudié
Le choix du systeme de collision -I'ion projectile, la vitesse de collision et la nature de la
cible- dépend directement de ce que I'on veut étudier. Nous nous intéressons a:
L'évolution des intensités Lyman hydrogénoi des en fonction de I'épaisseur de cible, c'est a
dire de la condition de collision unique aux conditions de collisions multiples. Nous avons
vu aplusieurs reprises dans le chapitre | que ce signal est sensible aux parametres étudiés
(conditions initiales de peuplement par exemple).
L'évolution des populations de structure fine de couches internes, sensibles notamment au

champ de sillage induit.

Le systéme retenu est I'ion krypton hydrogénoi de Kr®" sur des cibles de carbone et
daluminium av = 46,95 u.a (E = 60 MeV/A). Les X observés sont ceux provenant des
transitions Lyman et Bamer a. Ces dernieres reflétent des rapports de populations de
structure fine en n = 3 et sont reliées a3py,/3sy, et 3ds2/3ds, par (voir figure 32) :

13p1/2 _ R(Bay) 1(Bay) R(Bagp)
135172 R(Bag) I(Bag) R(Baga)

34/, _ R(Bag) I(Bay) (144)
13ds;,  R(Bap) I(Bag)

ou R(Ba,)) désigne le rapport de branchement de la transition x et |(Ba,) son intensité. |(Bay)
est la somme [(Bay) + |(Bay) ; en effet ces deux transitions sont trop proches
énergétiquement (DE = 2,24 eV dans le référentiel du projectile) pour étre séparées. Signalons
gue les transitions Bamer a du krypton créent des X d'énergie voisine de 3 keV, domaine
d'application de notre spectrométre cristallin a haute résolution. La plage énergétique des
transitions Lyman est comprise entre » 13 keV (Lyman a) et » 18 keV (fin de série) et sont
donc aisément détectables par des détecteurs ajonction.

Je vais maintenant justifier le choix du systeme collisionnel en montrant qu'il remplit
bien le cahier des charges fixé (Chap.18C), et qu'il vérifie les hypothéses nécessaires pour étre

décrit par les model es théoriques du chapitre|.

120



Chapitre Il : Démarche expérimentale

3y ———

257 4 4 3 ll 0,

Figure 32 : Schéma des transitions de structure fine delaraie Balmer a pour un ion hydrogénoide

1°) Le systéme est sensible aux phénomenes étudiés
a) Sensibilité aux conditions initiales

Nous avons vu dans le chapitre | que les observables choisies sont théoriquement
sensibles aux conditions initiales, c'est a dire aux sections efficaces et aux cohérences du
processus initial de peuplement. Afin de vérifier cette sensbilité d'un point de vue
expérimental, deux types de cibles ont été utilisées : carbone et aluminium.

Dans le cas de I'duminium, (Z. = 11), la collision est moins perturbative que pour la

cible de carbone (Z. = 6) et les phases des cohérences devraient étre sensiblement différentes.
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b) Etude des libres parcours moyens

Afin d'estimer s le systéme collisonnel permettra d'étudier la compétition entre le
couplage Stark et les interactions collisionnelles, on peut estimer I'importance relative de tous
ces processus. C'est ce que nous allons faire pour quelques états caractéristiques 2p, 3p et 4p,

......

d exemple.

A cette vitesse v = 46,95 u.a. et pour une telle asymétrie de collision (Z/Z, valant 0,17
et 0,36 respectivement pour les cibles de carbone et d'auminium), nous sommes dans le
régime dit des hautes vitesses, ou les méthodes perturbatives sont applicables aux calculs des
processus de capture, ionisation et excitation. Pour chacun de ces processus collisionnels, un
libre parcours moyen peut étre défini par | (ug/cnt) = 10° A/NasS oU s est la section efficace
en cnt associée & un processus déterminé, A est la masse atomique de la cible et N, le

nombre d'Avogrado. Au processus de désexcitation radiative d'un sous niveau rv, on associe

auss un libre parcours moyen radiatif calculé par | o4 (Mg/cm2)=r vt,, ol r est la

densité des cibles en pg/ent, v la vitesse du projectile en cmi/s et t,,, la durée de vie radiative

d'un état r/ en secondes. On associe en fait de fagon générale atout processus caractérisé par
untempst enslalongueur | (mg/cm2) =r vt avec les mémes notations. Cela sapplique au

temps caractéristique d'éablissement de I'onde de sillage, donné par t =P ou wp, est la
w
p

fréquence plasma de la cible traversée par I'ion Kr¥*" av = 46,95 u.a. Cela sapplique auss a

la période du battement di au champ de sillage donnée approximativement par t,, = _|22p | ,
S WS

et qui est caractéristique de la dynamique du mélange Stark entre deux niveaux (Rozet,
Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999).

Les libres parcours moyens des principaux processus collisionnels affectant les états np,
ains que les longueurs caractéristiques du mélange Stark entre les états s et p, pour n variant
entre 2 et 4, sont reportés dans le tableau VI en pg/ent pour les systémes Kr¥®* ® C et Al a
v = 46,95. Les libres parcours moyens collisionnels sont calculés par la méthode PWBA avec
écrantage et antiécrantage pour les sections efficaces d’excitation et dionisation, et par
I’ approximation CDW pour celles de capture. Nous verrons au paragraphe suivant que ces
méthodes sont valables pour les collisions étudiées. La densité de I'aluminium est prise égale
a2,7 g.cm™ et celle du carbone égale 42,0 g.cm™. La fréquence plasma des cibles, nécessaire
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pour calculer | W, caractéristique de I'éablissement du champ de sillage, est déduite des

mesures de pouvoir d'arrét par la méthode exposée au chapitre 18A-111, équations (87) et (88).
On trouve 0,97 u.a. pour lacible de carbone et 1,06 u.a. pour lacible d'aluminium.

Les termes de couplage Stark (wvs), nécessaires pour calculer | hsp Caractéristique du
méange Stark entre les états nsy et np,, sont calculés par la méthode du chapitre 18A-III,

expressions (97) a(102), en tenant compte de la dépendance spatiale du champ de sillage.

Cible Carbone Aluminium
n 2 3 4 2 3 4
| (1s® np) | 5809 | 320989 | 92247 | 3010 | 17053 | 47612
| np (iONnisation) 501 246 143 307 127 74
I (np® nSC) | 460 61 29 245 33 16
M1
| (ns® np) 153 49 29 82 27 16
Il (np® n'SC) | 349 140 83 178 75 45
n'=n+1
| oo (Capture) | 177904 | 389927 | 787560 | 14467 | 33223 | 68058
| neopo (Stark) | 184 85 52 212 08 61
| aa(ND) 20 66 152 26 89 205
| w 32 32 32 4,0 4,0 4,0
p

Tableau VI : Libres parcours moyens en pg.cmi2 des princi paux processus atomiques affectant |a popul ation des
états 2p, 3p et 4p de Kr>>* av = 46,95 u.a., et longueurs caractéristiques d'établissement du champ desillage et
dumélange Sark entreles états 2s et 2p, 3set 3p, et 4set 4p, a comparer aux épaisseursdeciblevariant entre

3,2 et 200 pg.cmi? pour le carbone et entre 4,8 et 103 pug.cm® pour |'aluminium.
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On peut également vouloir raisonner en termes de temps : temps libre moyen pour les
processus atomiques, et temps caractéristique d'établissement du champ de sillage ou du
mélange Stark. Un tableau équivaent au tableau VI, mais dans lequel les valeurs sont portées

en temps (en u.a.) est auss présenté (tableau VII). Les valeurs doivent alors étre comparées au

temps de transit dans les cibles. Rappelons qu'l u.a. de temps est égale a2, 419 10 s,
Cible Carbone Aluminium
n 2 3 4 2 3 4

t(1s® np) | 11691 | 66390 | 185647 | 4491 | 25421 | 70975

tnp (iOnisation) | 1189 495 288 458 189 110

I (np® nSI) | g6 123 58 365 49 24
1

t(ns® np) 308 99 58 122 40 24

t(hp® n'SC) | egp 282 167 265 112 67
n=n+1

tnp (Capture) | 358032 | 784728 | 1584965 21566 | 49526 | 101454

tnsopo (Stark) | 370 171 105 316 146 90
traa(NP) 39 132 305 39 132 305
ty 6,5 6,5 6,5 6,0 6,0 6,0

p

Tableau VII : Temps libres moyens (en u.a.) des principaux processus atomiques affectant |a population des
états2p, 3pet 4pdeKr>* av = 46,95 u.a., et temps car actéristiques d'établissement du champ de sillage et du
mélange Stark entre les états 2s et 2p, 3s et 3p, et 4s et 4p, a comparer aux temps de transit dans les cibles
variant entre 6,4 et 403 u.a. pour le carbone, et entre 7,2 et 154 u.a. pour 'aluminium.
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+¢+ Condition de collision unique vis avis du processus initial

Examinons pourquoi cette condition est importante : s ce n'éait pas le cas, on peut
imaginer que I'électron de I'ion projectile peut subir une excitation puis une phase de transport
avant de retomber sur le niveau fondamental apres avoir traversé une épaisseur de cible e,
puis recommencer un houveau cycle avant de sortir de la cible d'épaisseur totale .. Tout se
passerait alors comme si le projectile traversait deux cibles successivement, la premiére d'une
épaisseur e; inconnue et la deuxiéme d'épaisseur (e-e;). Le signal recueilli serait alors la
moyenne de chacun des deux signaux équivalents correspondant aux épaisseurs g et (e.-ey),
avec g variant de 0 a e.. Ce processus de moyennage ne peut gque nuire ala sensibilité des
observables.

Si | proc €3t le libre parcours moyen d'un processus donne, le critere de collision unique
vis avis de ce processus est atteint si | poc €St trés supérieur ae.. En examinant les tableaux
VI ou VII, on voit que pour toutes les cibles utilisées, le critere de collision unique pour
I'excitation apartir du niveau fondamental est vérifié.

¢ Processus de capture

Ce processus est a minimiser car il conduit ala création dions héliumoi des dont
certaines désexcitations radiatives (transitions satellites) produisent des X d'énergies proches
de ceux provenant d'ions hydrogénoi des dus au processus d’ excitation que |I’on veut étudier.
Bien gue les spectrometres ahaute résolution que nous utilisons pour détecter les raies Balmer
a caractéristiques des populations 3/j (en structure fine) permettent de séparer la mgjorité de
cestrangitions héliumoi  des, il en subsiste une indiscernable sous laraie hydrogénoi  de BaDe
plus, les détecteurs ajonction utilisés pour mesurer les transitions Lyman (caractéristiques des
états np) ne séparent aucune de ces transitions. |l est donc important de minimiser ce signal
parasite en se placant atres haute vitesse. Nous pouvons voir sur les tableaux VI et VII quele
processus de capture a une tres faible probabilité d'arriver dans les cibles que nous utilisons.
Dans le carbone, la capture vers un éat np est environ 10 fois inférieure al'excitation vers cet

état depuis I'éat fondamental. Dans I'aluminium, ce rapport devient approximativement 2 (la

capture varieen » Z2 tandis que I'excitation varie en zg dans |'approximation de Born 1).
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++ Condition d'observation de |a phase de transport

Les tableaux VI et VII permettent de comparer la dynamique des processus intervenant
durant le transport. Afin de pouvoir observer expérimentalement les processus intervenant sur
un éat excité durant son transport, il faut que ces processus aient le temps de se manifester
sur cet état, ce qui implique que I'épaisseur de cible et la longueur radiative (associée ala
durée de vie de |'éat excité) soient supérieures aux longueurs caractéristiques des processus

étudiés.

Le champ de sillage est effectif des lors que le trgjet de I'ion dans la cible est supérieur

ala longueur | W, d'établissement du champ (3,2 pg.cmi? pour le carbone, 4 pg.cmi® pour

I'aluminium). La longueur | nspo représente une période compléte du battement Stark. Dans le
cas modéle dun systeme fermé a 2 éats, cela équivaut a un aler -retour complet de la
population de I'un al'autre des états, et I'on peut donc sattendre, si on regarde le rapport des
populations, a observer un maximum d'amplitude du battement pour une longueur parcourue
inférieure ala moitié de la pé&iode. Dans le carbone, la demi -période correspond, pour les
états 3sy,/3py, & » 40 pg.cm?, et pour le méme rapport dans I'auminium & » 50 pg.cm
Cependant, le mélange Stark se manifeste dés les premiers pg.cmi? parcourus et il n'est pas

nécessaire d'attendre que les effets soient maximum pour étre visibles.

Les libres parcours moyens donnent I'ordre de grandeur de I'épaisseur de cible apartir
de laguelle les phénoménes collisonnels se manifestent et brouillent éventuellement le
mélange cohérent dii au champ de sillage. En prenant les libres parcours moyens minimaux,
on voit que le mélange collisionnel se manifeste pour des épaisseurs de cible valant
approximativement 150, 50 et 30 pg.cii? pour les niveaux 2p, 3p et 4p dans le carbone, et 80,

30 et 15 pg.cmi pour les mémes niveaux dans des cibles d'aluminium.

L'observation d'un effet di au transport sur un état excité est subordonnée ala durée de
vie de I'état (celle-ci doit étre assez longue pour que l'effet de transport se manifeste). La
longueur associée vaut 20, 66 et 152 pg.crmi? pour les niveaux 2p, 3p, et 4p dans le carbone, et
26, 89 et 205 pour les mémes niveaux dans I'aluminium. Comparant ces valeurs acelles des
libres parcours moyens, on peut sattendre ace que le transport collisionnel soit visible sur les
niveaux 3p et 4p mais n'ait pas d'effet notable sur le niveau 2p du krypton. D'autre part, les

niveaux de la couche n = 2 sont trop écartés énergétiquement pour ére mélangés par le champ
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de sillage : le Lamb-Shift vaut 0,06 u.a. tandis que 2w » 0,02 u.a. dans la couche n = 2 pour
les cibles de carbone (voir tableau V du Chap.l) et on calcule la méme valeur approximative
pour l'auminium. On ne devrait donc pas voir deffet significatif du transport sur la

population 2p, ni par effet collectif, ni par effet collisionnel seul.

En conclusion, on peut sattendre ace que les systémes collisionnels choisis Kr** ® C
et Kr®* ® Al av = 46,95 u.a. soient adaptés al'observation du transport des états excités.

Dans les cibles de carbone, les rapports de populations de structure fine dans la couche
n= 3 devraient étre sensibles au champ de sillage pour des épaisseurs de cible alant de
3,2 a» 50 pg.cm? et la contribution collisionnelle du transport devrait sajouter au dela
La population 2p devrait évoluer linéairement avec |'épaisseur, tandis que les populations
3p et 4p devraient montrer une sensibilité au transport.
Dans les cibles daduminium on devrait observer le méme genre de comportement, mais
I'effet du mélange Stark sur les rapports 3py./3sy, €t 3ds2/3ds, pourrait ére moins visible
puisque le maximum de I'amplitude du battement est attendu autour de 50 pg.cmi? et que
le mélange collisionnel devrait se manifester de facon trés marquée dés 30 pg.cm. Par
ailleurs, s écartant du domaine perturbatif, I’amplitude du battement Stark devrait étre
moins importante, la phase des cohérences d excitation entres les états sy et pp par

exemple n’ éant plus purement imaginaire.

2°) Le systemerentre dansle cadre des modéles théoriques développés

Il sagit ici de vérifier que les hypothéses faites lors de I'établissement des modeles

théoriques sont veérifiées par |es conditions expérimental es.

% Domaine de vitesse
L'éectron auquel nous nous intéressons est celui centré sur le projectile. Le parametre K
permettant de définir des domaines de vitesse est donc donné par
= ZeVe
Z, v
On trouve donc k < 0,13 pour une cible de carbone, et k < 0,28 pour une cible
d'auminium. Nous nous trouvons donc bien dans le régime perturbatif en ce qui concerne les

cibles de carbone, et dans une moindre mesure en ce qui concerne les cibles d'aluminium.
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¢+ Processus de capture

Le critére de validité (85) de lathéorie CDW s écrit E(keV/uma) > 80 sup{e, &}, et la
condition la plus drastique est donnée par le processus de capture d’un éectron cible vers la
couche 1s du krypton. Il est donc vérifié puisque 60. 10° > 80 ~ 36 oul 36 est la vitesse dun

éectron sur I'orbite 1s du krypton.
La vitesse de collision est inférieure 4 (19,15" Z2/7) pour Z = 6 ou 13. La REC est

donc inférieure ala MEC (voir relation (80)) qui est elle-méme déjatres petite (voir tableaux
VI et VII). On peut donc négliger la contribution de REC.

++ Conditions d'application de I'approximation des vitesses indépendantes

La condition (129-a) entre les termes de couplage Stark et les fréquences de Bohr du
krypton est vérifiée comme nous l'avons déa vu lors de la présentation du programme
d'équation pilote (Tableau V du Chap.l).

La condition (129-b) entre les termes de couplage Stark et le temps moyen de collision
t. est vérifiée puisgue wg est del'ordre de 0,1 u.a. (Tableau V : ce tableau ne donne les valeurs
gue pour une cible de carbone, mais les valeurs de ws pour une cible d’ aluminium sont encore
inférieures, ce qui améne ades libres parcours moyens plus longs, comme nous |’ avons vu au
tableau VI pour les couplages entre et py) et t. peut ére écrit comme l'inverse de la vitesse

de collision. La condition (129-b) sécrit donc 0,1 << 46,95 ce qui est correct.

Il — Description des conditions expérimentales

L'expérience a été réalisée en octobre 1995 auprés du Grand Accélérateur National
d'lons Lourds (GANIL) sur laligne d'lons Super Epluchés (LISE).

Sans entrer dans le détail, le principe du GANIL est le suivant : le faisceau dions
primaires extraits d'une source arésonance cyclotronique d'électrons (ECR) est injecté dans
un premier cyclotron a secteurs plats (C0). Ces ions sont post-accélérés dans un premier
cyclotron a secteurs séparés (CSS1) a une énergie de 4 a 13 MeV/A. lls sont ensuite
"épluchés' par passage a travers une mince feuille de carbone qui augmente le rapport
charge/masse des ions injectés de 2,5 environ. L'éat de charge étant ains accru, le faisceau
peut alors étre injecté dans un second cyclotron, CSS2, identique au premier et multipliant
I'énergie des ions d'un facteur 7 environ. Les énergies maximales pouvant étre délivrées par

cet ensamble sont 96,4 MeV/A pour l'ion le plus léger C** et 24 MeV/A pour le plus lourd
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Z8U®" (GANIL, 1992). L'énergie maximae obtenue pour des ions krypton (A=84) est
60,3 MeV/A. Le faisceau dions peut ére épluché une nouvelle fois avant d’ étre envoyé dans
le monochromateur a, qui a pour tache de sdectionner I'éat de charge voulu par un jeu de
dipdles magnétiques, ains que la divergence angulaire par un jeu de 2 fois 3 fentes. Le
faisceau est ensuite distribué dans les salles d'expériences avant de finir sa course dans des
cylindres de Faraday destinés a la fois a arréter le faisceau et a mesurer son intensité

électrique.

1°) Caractéristiques du faisceau
a) Faisceau arrivant al'entrée de LISE

Je m'intéresse ici ala faisceaulogie intervenant entre la sortie de CSS2 et I'entrée dans
LISE. Le faisceau sortant de CSS2 était du #*Kr*®* 460 MeV/u. Une cible de 1300pg/cm? de
carbone était placée juste avant le monochromateur "apha’ pour éplucher ces ions jusgua
I'état de charge désiré 35+ ; la sélection de cet état de charge est réalisée dans|'a. Le choix de
placer I'éplucheur avant I'a plutét que sur laligne LISE proche de la chambre de collision est
dicté par la volonté de limiter le taux de bruit de fond sur les détecteurs utilisés puisque dans
la configuration choisie, les états de charge non sélectionnés sont arrétés dans I'a, loin de la
chambre de collision. La figure 33 montre I'évolution de la proportion d'états de charge des
ions incidents Kr®* traversant une cible de carbone 260 MeV/u, en fonction de |'éaisseur
traversée, calculée par le code ETACHA (Rozet, Stéphan and Vernhet, 1996). Sachant que les
impératifs éaient de maximiser I'obtention de Kr¥®* tout en se réservant la possibilité de faire
quel ques mesures avec des ions incidents Kr*** (ce qui est en dehors du cadre de cette thése)
et en ayant une cible d'épluchage la plus fine possible pour limiter les divergences en énergie
et angulaires induites par cette cible, le choix Sest porté sur une épaisseur de 1300 pg.cnmi? de
carbone. A la sortie de la cible d'épluchage, nous avons mesuré que le faisceau était constitué
de 10,5% de Kr**, 43, 7% de Kr®" et 453% de Kr*". La perte d'énergie des ions dans cette

cible est de 15,2 MeV, ce qui représente 3%o de |'énergie du faisceau incident.
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Figure33: Evolution dela distribution d'états de charge pour la collision Kr*** ® Ca60MeV/uenfonctionde
|'épaisseur decible.

Le ralentissement et/ou |'épluchage d'un ion atravers une cible solide induit, du fait des
collisions multiples, une dispersion en énergie et en angle du faisceau émergent. Un calcul
estimatif de ces deux modes de dispersion peut étre fait (Baron, 1975) en tenant compte des
paramétres de I'ion aprés la traversée de la cible, charges et énergie, de la nature et de
I'épai sseur de la cible supposée parfaitement uniforme :

L'expression de la dispersion en énergie dE est :

dE(MeV) =9,2410- 47 %x 106 (145)
Cc
ou Z et A; sont respectivement le numéro et la masse atomiques de la cible, x est |'épai sseur
de lacible en g/cnt et Z est le nombre de charges de I'ion. dE est maximisée pour Z = Z,=36
le numéro atomique de l'ion.
L'expression de ladispersion angulaire du faisceau dq est :

N _ , 1/2

dq(radians) = {300510-2 Ze(Ze *DZgx, & 2126108(Zo +1)x b (146)
15 A E2 \:A 7 (22/34.22/3)'75./

1 cEp gNctcl\4c p Eb

ol E, et I'énergie du projectile en MeV et Zy la charge moyenne de l'ion al'équilibre. Zy
correspond a la moyenne pondérée par le rendement des états de charge a |'épaisseur
d'équilibre et vaut 35,5.
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La contribution de I'éplucheur de carbone placé avant le monochromateur a est ainsi
pour la dispersion en énergie dE = 0,85 MeV soit dEE:L?lO' 4 et pour la dispersion en

angle dg = 0,26 mrad.

Les dispersions en énergie et en angle induites par I'éplucheur éant trés inférieures a
celles du faisceau en sortie de CSS2 (soit dE/E = 2 103 et dg = 20 mrad, valeurs nominales),
sa contribution n'induira pas d'effet notable sur la résolution finale du spectrométre cristallin
utilisé (les termes contribuant a la résolution de ce systéme de détection sont explicités
Chap.l18l1-3-d-vii).

Lorsque cette expérience a été effectuée, le seul endroit possible pour réaliser
I'épluchage avant le spectrométre a éait al'emplacement de SISSI, un montage prévu pour la
production d'ions radioactifs. Par conception, le faisceau acet endroit est tres focalisé et les
éléments de lignes sont tels que la faisceaulogie est extrémement sensible aux réglages. De
plus notre expérience était la premiére a utiliser cette nouvelle configuration et les
conducteurs de lignes ne maitrisaient pas alors tous les paramétres importants. Cela a entrainé
une détérioration importante sur la résolution atteinte par nos spectrométres cristallins. Le
temps d'expérience éant compté, il a pourtant fallu sen accommoder, aprés de longues
tentatives de réglages infructueuses. Des essais effectués pendant ces réglages ont montré que
le faisceau était contenu dans une émittance de 40 p mm mrad, e que 35% seulement du
fasceau entrait dans 5pmm mrad (valeur "réglable" dans |'a et retenue pour notre
expérience), alors que la valeur nominale de I'émittance en sortie de CSS2 (mais avant SISSI)
est de I'ordre de 6p mm mrad. Enfin une s&rie de fentes destinées aaméliorer la qualité du
faisceau dans le spectrometre apha étaient démontées, ce qui nous a handicapé pour effectuer
desréglages fins.

Tous ces facteurs ont eu pour conséquence principale que le faisceau était accompagné
dun hao important, entrainant un bruit de fond bien supérieur a celui observé lors
d'expériences précédentes utilisant le méme type de faisceau, et une limitation importante ala
résolution due a une dispersion en énergie et/ou en angle du faisceau beaucoup plus grande
gue les valeurs demandées. Lors du dépouillement des spectres, j'ai pu, apartir de la largeur
des raies enregistrée, évaluer la dispersion du faisceau sans toutefois pouvoir distinguer la
dispersion angulaire de celle en énergie car elles interviennent toutes les deux via I’ effet

Doppler (voir Chap.l18I1-3-d-vii).
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En supposant que la dispersion angulaire éait celle attendue pour ['émittance
5pmmmrad réglée dans lI'a et la géométrie du faisceau au niveau de la cible (voir
paragraphe suivant), la dispersion en énergie effectivement obtenue et observée était alors 1,3
10, soit un ordre de grandeur supérieure acelle attendue.

A l'inverse, si la dispersion en énergie était celle attendue, la dispersion angulaire
devrait étre de 7 mrad.

b) Faisceaulogie dans LISE
i) Faisceau arrivant sur lacible

La ligne LISE comprend de nombreux diagnostics et équipements : profileurs, cages de
Faraday, quadripOles et dipOles permettant de modifier I'enveloppe géométrique, mais en
aucun cas de corriger la dispersion angulaire ou énergétique du faisceau incident.

La tache du faisceau au point de focalisation (emplacement de la cible) est un bétonnet
horizontal e 1 mm de hauteur sur 7 mm de largeur. Cette forme de la tache a é&é contrélée
par deux profileurs en amont et en aval de la chambre de collison ains que par une alumine
au niveau méme de la cible. Cette forme particuliére de la tache a été choisie afin de répondre
a deux préoccupations liées ala résolution finae du systéme de détection (Chap.lI8Il -3-d-
vii) :

le faisceau doit étre le plus paralléle possible dans le plan horizontal sans toutefois
avoir une largeur excessive.
la hauteur de source doit ére minimale car elle contribue a la résolution du

spectromeétre cristallin.,

L es caractéristiques du faisceau au niveau de la cible sont les suivantes :

V
lonsKr®* E=60MeV/A b b=—=0343
C

Intensité de 10 nAe pour les cibles les plus épaisses, de 300 nAe pour les plus fines.
Cette gamme d'intensités a été choisie pour minimiser les problemes de décomptage

dus au temps mort des jonctions et du systeme d'acquisition (Chap.l1811-3-€).
La dispersion en énergie vaut dEE» 1,310- 2 en supposant que I'émittance du

faisceau, fixée en sortie de I'a, est 5p mm mrad, ce qui définit une dispersion

angulaire dedq = 1,43 mrad
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ii) Influence de la cible en termes de dispersion et d'état de charge

Etat de charge:

On peut prévoir I'évolution de I'état de charge des ions incidents Kr®* dans les cibles
gréce au code ETACHA. La figure 34 montre cette évolution pour le cas des cibles de
carbone. Nous voyons que les proportions de Kr¥*" et Kr** formés restent tout & fait
négligeables méme pour la cible la plus épaisse de 200 pg.cmi® Ceci illustre le fait que les
libres parcours moyens dionisation, et plus encore de capture sont trés grands devant les
épaisseurs de cible (voir tableau VI). Le méme résultat est valable pour les cibles

d'aluminium, dont la plus épaisse atteint 103 pg.crm

Dispersion en énergie et angulaire :
Nous pouvons calculer ces valeurs pour nos cibles les plus épaisses (carbone et
aluminium) gréce aux formules (145) et (146). Les résultats sont reportés dans le tableau VII1.

Cible dE dq

E (rad)

C 200 pg/en? | 6,6 10° 8,710°

Al 103 uglenf | 4,6 10° 7,310°

Tableau V111 : Dispersionsmaximalesen énergie et en angle du fai sceau de Kr *** 460 MeV/A atteintesdansnos
cibles.

Nous voyons que l'influence de la traversée des cibles est parfaitement négligeable
devant les valeurs des dispersions du faisceau incident et nous pouvons donc négliger cette
contribution lors du dépouillement. De méme, nous avons vé&ifié que I’ on peut aussi négliger

la perte d’ énergie dans les cibles.
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Figure34: Evolution dela distribution d'états de charge pour la collision Kr*** ® Ca60MeV/uenfonctionde
|'épaisseur decible.

2°) Caractéristiques des cibles solides.

Au cours de cette expérience, trois natures de cibles différentes étaient utilisées : des
cibles fines de carbone autosupportées, des cibles fines d'aluminium supportées par un film de
carbone, et des cibles fines d'aluminium autosupportées. Ces cibles sont fabriquées grace a
une technigue d'évaporation sur des lames de verre recouvertes au préalable d'un mouillant.
Le film ainsi formé est décollé de la lame par immersion progressive dans de I'eau distillée
qui va dissoudre le mouillant et est recueilli sur un support d'auminium. Les supports, de
forme trapézoi dalesont percés soit d'un trou ovale de hauteur 5 mm et de largeur 12 mm, soit
d'un trou circulaire de diamétre 16 mm. Il faut en effet choisir un compromis entre avoir un
trou de grande taille devant celle du faisceau afin de minimiser le bruit de fond di a
I'interaction faisceau-support de cible, et un trou suffissmment petit pour bien maintenir la
cible et éviter qu'elle se détruise. Un trou ovale était donc utilisé pour les cibles les plus fines
(de 3 & 21 pg.cm? pour le carbone, et la cible de 5 pg.cm? d'auminium supportée par

13 pg.cm? de carbone), et un trou circulaire pour les cibles plus épaisses. Notons qu'une
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étude antérieure (Despiney, 1994) a montré que la structure du carbone dans nos cibles est

amorphe, et que | e passage sous fai sceau ne modifie pas cette structure.

Nos observables dépendent de I'épaisseur de cible traversée et il est donc important
d'effectuer des mesures sur celle-ci. De plus, les sections efficaces des mécanismes de

collison dépendent du numéro atomique de la cible Z. : les processus dionisation et
d'excitation varient en Cg(Z.)” zg avec CGH(Z.) un coefficient dit de "saturation" pour les

sections efficaces et dépendant du numéro atomique de la cible (Adoui, 1995; Vernhet,
Adoui, Rozet et al., 1997). Afin que les conditions initiales du transport, c'est a dire le
processus initial de peuplement, soient bien connues, il est nécessaire de maitriser le taux et la
nature des impuretés. Cette mesure est effectuée en méme temps que celle de I'épaisseur des
cibles, par une méthode de Rutherford Back Scattering (RBS).

Des mesures ont été réalisées aupres de l'accélérateur Van de Graaff du Groupe de
Physique des Solides (GPS, Universités Paris VII et VI - CNRS). Le principe de |'expérience
est smple. Un faisceau de particules a dénergie E=2 MeV vient frapper
perpendiculairement une cible atester. Un détecteur abarriére de surface placé dans notre cas
a165° par rapport ala direction du faisceau incident permet d’ enregistrer les spectres en
énergie des particules a rérodiffusées. L’étalonnage en énergie du détecteur est effectué
gréce a une cible référence comportant un nombre connu d atomes par cm? de bismuth
implanté dans une matrice de silicium. L’ énergie des particules a rétrodiffusées et donc la
position des pics sur les spectres dépendent du numéro atomique de I’atome cible. L’intégrale
d’un pic S correspondant ala détection d’un éément E est reliée au nombre d atomes/cn?,

ne, par laformule suivante:

_Se SBi g, Dei & DEO

(147)
Sgi Sg  Dg é 2B 5

avec. - Sg surfacedu pic de Bi.
- sgilS g rapport des sections efficaces de rétrodiffusion Bi sur |’ élément E.
- ng épaisseur de la cible de référence de Bi (ici 5.68 10™ atomes par crm?).
- Dgi/De rapport des nombres d’a incidents entre la mesure sur la cible de
référence Bi et celle delacible testée.

- DE perte d’ énergie dans la cible (tables de (Biersack and Ziegler, 1980)).
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Un programme de dépouillement adapté (RUMP) nous a permis d effectuer I’analyse
compléte des spectres enregistrés. A titre d’exemple deux spectres sont présentés figure 35.
La figure 35-a correspond aune cible de carbone de 3,2 pg/cm? d’ épaisseur pour laguelle la
seule impureté présente est I’ oxygéne Zc=8. La figure 35-b correspond aune cible de carbone
de 28 pg/cm? de mauvaise qualité. Des impuretés lourdes (36<Zc<56) sont, en effet, présentes
en proportion non négligeable. Ce type de cible a été rejeté pour notre expérience.

Le tableau IX donne I'ensemble des caractéristiques des cibles de carbone et
d'auminium utilisées lors de I'expérience. La contribution au processus initial de peuplement
des divers éléments (que I'on appelle "impureté' mais qui peut étre le support de carbone
d'une cible d'duminium non-autosupportée) par rapport al'dément-cible est donnée dans la
derniére colonne par le rapport des sections efficaces dexcitation a partir de 1s,
S (Zimpuretd)/S (Zaiie) Multiplié par le pourcentage d'atomes d'impuretés. Les sections efficaces
d'excitation sont calculées par le calcul PWBA décrit au chapitre |. L’incertitude sur
I’ épaisseur qui est notée dans le tableau est I'incertitude statistique liée aux spectres RBS. |1
faut noter gu’' une éude effectuée lors d’'une expérience précédente (Lamour, 1997) a montré
gue les cibles subissent un épaississement systématique d'environ 1 pg/cm?. Les valeurs
d’ épaisseur portées dans le tableau X ne tiennent pas compte de cet effet.

Notons que nous n‘avons pas pu mesurer |'épaisseur par RBS de la cible de carbone la
plus épaisse (» 200 pg.cmi?) car I'énergie des particules a (2 MeV) est insuffisante pour
permettre aux particules rétrodiffusées sur la face de sortie de la cible (flanc arriére) de
retraverser complétement lafeuille de carbone et d'étre détectées.

A I'examen du tableau X, nous voyons que la contribution des impuretés al'excitation
du projectile Kr®* apartir de son niveau fondamental reste négligeable (< 5%) pour les cibles
de carbone. Dans le cas des cibles d'aluminium non autosupportées, hous devons tenir compte
de la couche de carbone dans nos modéles de transport, avant de les comparer al'expérience.
Pour que la phase de transport ait lieu préférentiellement dans I'aluminium, ces cibles ont é&é
positionnées dans le faisceau de facon ace que celui -ci pénétre par |a face carbone et sorte par
['duminium. La contribution de I'oxygéne reste raisonnable (< 15%) sauf pour la cible la plus
fine (25%). Le point expérimental correspondant a cette cible devra donc étre considéré au
mieux comme un ordre de grandeur plutét qu'une mesure quantitative. De plus le processus de
capture varie en Z* et conduit ala production de raies héliumoi des qui peuvent nous géner

pour le dépouillement. Il était donc important de vérifier que les cibles ne contenaient pas
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d’'impuretés lourdes. C'est pourquoi nous avons rejeté les cibles du type de celle

correspondant au spectre de lafigure 35-b.
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Figure 35 : Spectre en énergie des particulesa rétrodiffusées détectées a 165°

a) pour une cible de 3,2 pg/cm? de carbone. b) pour une cible de 28 pg/cm? de carbone de
mauvaise qualité.
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Contribution (%) des

Epaisseur de Su;()ft())lr; de Zimpuretés dﬁ);lgnﬂign% impuretés al'excitation a
carbone (ug/cnt) f di 4 partir de 1s du krypton
(mm) Impurete
versune couchen £ 10
3,2 (+ 8%) ovale 8 2,6 4,7
7 (x7%) ovale 8 24 4,3
15 (+ 5%) ovale 8 19 34
21,6 (+ 5%) ovale 8 1,8 3,3
» 35 f 16 non mesurée
77 (£ 5%) f 16 8 0,2 0,4
111 (+ 4%) f 16 8 0,2 0,4
» 200 f 16 8 0,1 0,2
Contribution (%) des
. Support de Pourcentage o2 N
Epaisseur F():liobl e Zatre dément d'atom eﬁl?:gn? autreséémentsa
d'auminium £ (mm) dautre &lément I'excitation apartir de 1s
(ng/ent) du krypton vers une
couchen £ 10
4,8 (£ 6%) 6 640 150
sur carbone ovale
8 60 25
13,6 (+ 6%)
10,6 (+ 5%) 6 300 70
sur carbone f 16
2 12
14,0 (+ 6%) 8 o
20,4 (+ 5%) 6 145 34
sur carbone f 16 3 16 6.4
13,2 (+ 6%) ’
6 13 31
40 (= 5% f1
0 (x5%) 0 8 12 5.1
6 4,7 1,1
72 (= 5% f 16
(+5%) 8 5,0 2,1

Tableau | X : Récapitulatif des caractéristiques descibles de carbone (en haut) et d'aluminium (en bas) utilisées
lors del'expérience.
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Enfin, il faut préciser que le systéme porte-cible permettait, pendant I'expérience au
GANIL, dincliner les cibles, afin de permettre un recoupement des mesures a une épaisseur
donnée en utilisant des cibles différentes ou deffectuer des mesures a des épaisseurs
intermédiaires. La gamme finale d'épaisseurs est de 3,2 pg/cnt 4200 pg/cm? pour le carbone,
représentant 14 épaisseurs différentes, et de 4,8 pg/cnt & 103 pg/em? pour I'aluminium,
représentant 6 épai sseurs différentes.

3°) Systeme de détection
a) Implantation des détecteurs

Lors de I'expérience, I'ensemble des photons détectés, signant la désexcitation des états
excités de Kr®" formés lors de la traversée de cibles solides, appartient au domaine en énergie
d'émission X. Deux types de systémes de détection ont été utilisés :

¢ des diodes semiconductrices placées a 3 angles différents (60°, 120° et 150°)

détectant I'ensemble des X émis sur une plage de 1,5 a45 keV environ et permettant
en particulier denregistrer les transitions de type Lyman avec une résolution
suffisante.

s deux spectrométres cristallins a cristal mosai que plan équipés de détecteurs a
localisation, placés a + 30° et en géométrie verticale. Un premier spectromeétre était
chargé de détecter I'ensemble des transitions Bamer a tandis que le second
effectuait un zoom sur la région comprenant les raies Ba;, Ba, et Bas afin de mieux
séparer les transitions tres proches Ba, et Bas permettant de mesurer le rapport de
popul ations 3ds// 3ds),.

On peut voir I'implantation du dispositif expérimental sur lafigure 36.

Le choix des angles dimplantation est guidé par les problemes de polarisation : en effet,
I'intensité de I'émission d'une transition dipolaire éectrique est fonction de la polarisation du
rayonnement et de I'angle d'émission du rayonnement par rapport al'axe de quantification (ici,
I'axe du faisceau). De plus, la réponse des spectrométres cristallins sera différente selon que le
vecteur éectrique est parallele ou perpendiculaire au plan de réflexion du cristal. Il existe
cependant des "angles magiques' insensibles a la polarisation pour un systeme donné de
détection (Vernhet, 1990).

Pour les détecteurs a jonction, ces angles magiques vaent dans le référentiel du
laboratoire :

g =+39,8° et qf =x1071°
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Notre chambre de collision éant une enceinte dodécagonale, nous avons chois de
placer les jonctions a 60°, 120°, et 150°. La jonction placée a 120° est insensible a la
polarisation, tandis que les deux autres le sont. La comparaison des signaux donnés par ces
trois détecteurs a semiconducteur permettrait alors d'étudier la polarisation et donc les
populations des niveaux magnétiques. Cependant cette éude ne fait pas I'objet de cette these
et je nereviendrai donc pas sur les détecteurs placés a60° et 150°.

Les spectrométres cristallins jouent un role de polarimétre et leur angle magique dépend
en particulier de la nature du cristal et de I'angle de Bragg utilisés. Pour un cristal mosai  que
de graphite avec un angle de Bragg de 34°, représentatif de nos conditions expérimentales,
I’angle magique vaut 38° dans le référentiel du projectile, soit 27,1° dans le référentiel du
laboratoire. La figure 37 illustre la sensibilité ala polarisation de 2 spectrometres tels que
notre spectrometre de 750mm placés respectivement a30° et 60°. Ce calcul a été effectué en
utilisant la formule 11-45 de la these d’Isabelle Despiney (Despiney, 1994). En placant nos

spectrometresa £30°, ceux-ci sont donc tres peu sensibles ala polarisation.

f \
A

\

\

Cage de Faraday Détecteurs alocalisation

Spectromeétre cristallin
1200 mm

Q 44— Détecteur Ge

./ Cibles

Spectrométre cristallin
750 mm

K r35+
60 MeV/A

Figure 36-a : Représentation schématique du dispositif expérimental.
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Figure 36-b : Implantation des détecteurs (vue de dessus).
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Figure37: Evolution del’ intensité enregistrée par |e spectrométre 750mm placé a un angle donnéen fonction

de la polarisation du rayonnement.
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b) Nature des X observés
i) Les X émis par le projectile

Les X du projectile, caractéristiques de la désexcitation radiative des états excités, sont

émisenvol alavitessev telle que:

/2

¢ §'u

e ¢ = u

b:X:E]__(; 1 +l-,1
c ¢ 91+E(MeV/u)fg (148)

§ & 935 5

Cette relation donne b = 0,3425 pour E = 60 MeV/A. On peut mesurer tres finement
I’énergie du faisceau a partir d’'une mesure précise (a I'aide d'une sonde a résonance
magnétique nucléaire) du champ magnétique régnant a I'intérieur des dipbles magnétiques
permettant de le guider. Les vaeurs données par les conducteurs du GANIL d'une part, et
relevées dans la ligne LISE d autre part amenent au méme résultat b = 0,3433. C'est donc
cette valeur qui est conservée par la suite.

L'énergie des transitions observées sera déplacée et les raies |égérement élargies par
effet Doppler. Nous verrons au Chap.lI8l1-3-d-i que I'utilisation des spectrometres en
géométrie verticale permet de rattraper cet éargissement au 1% ordre. Les énergies E_ des X
dans le référentiel du laboratoire sont proportionnelles a celles exprimées dans le référentiel
du projectile E; :

y1- b2 (149)

E —Ep———mm
L(qL) pl_ bcosqL
q. éant I'angle d'observation dans le référentiel du laboratoire (angle de détection par rapport

al'axe du faisceau).

Transitions Lyman
Ces trangitions sont observées par le détecteur ajonction Si(Li) placé a120° par rapport
a l'axe du faisceau. En plus des transitions hydrogénoi des np® 1s, on a observé des
transitions Lyman de type hdiumoi de 1snp® 1s° résultant d'un processus de capture par le
projectile. Les tableaux X et XI présentent les énergies de ces transitions dans le référentiel
propre du projectile et dans le référentiel du laboratoire, al'angle d'observation g, = 120°.
On voit dans ces tableaux que les deux composantes de chague transition Lyman

(hydrogénoi  de ou héliumoi  de) sont séparées de moins de 100 €V et ne peuvent donc pas étre

142



Chapitre Il : Démarche expérimentale

distinguées par nos détecteurs a jonction dont la résolution intrinseque dans cette gamme

dénergie est de I'ordre de 290 eV. On pourra par contre distinguer les transitions Lyman

np ® 1sissuesde n différentsjusqu'an = 4.

E, (eV) E.(eV)

Etat initial référentiel du référentiel du

projectile laboratoire
q. = 120°

Ly H, 2p12 13429 10765
2p32 13509 10829
Ly Hy 3pu2 15942 12780
3par2 15966 12799
Ly H, 4py2 16818 13482
4par2 16828 13490
Ly H, 5p12 17222 13806
5p32 17227 13810
Ly H, 6p 17444 13984
fin de série 17936 14378

Tableau X : Energies destransitions Lyman (np® 1s) du Kr*** (Desclaux, 1991).
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Ep (eVv) E. (eV)
Etat initial référential du référentiel du
projectile laboratoire
q. = 120°
3
Ly He, n=2 P, 13027 10443
p 13115 10513
3
Ly He, n=3 P, 15409 12352
p 15435 12373
3
Ly He,n=4 P, 16220 13002
p 16225 13006
3
Ly Heyn=5 P, 16235 13014
p 16246 13023
fin de série 17297 13866

Tableau X! : Energies des transitions de type 1snp® 1s” du Kr3** (Desclaux, 1987)

Transitions Balmer a

L'optimisation de la résolution et de la transmission des spectrométres cristallins permet

davoir directement accés aux composantes de structure fine de la Bamer a. Les cing

composantes principales de structure fine bien résolues en énergie sont :

By
Ba
Bas
Ba,
Bas

23812 ® 2Py
3032 ® 2pPg3p2
3052 ® 2P

: (3P2® 2sy2) + (3512 ® 2py)
. (3p3/2® 251/2) + (3d3/2® 2p1/2)
Le tableau X1I résume les énergies de ces transitions dans le référentiel propre et dans le

référentiel du laboratoire, a l'angle d'observation g2 = 30°, ains que les rapports de

branchement.
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E. (eV)

E, (eV) e Rapports de
Transition référentiel du r(IafaErenat;e! du branchement
projectile oratoire %
gL =30°
Ba,: 351,® 2p3» 2433,69 3252,86 69,70
Ba: 3d32,® 2psp» 2456,69 3283,60 16,19
Bas: 3d5,® 2psp» 2464,31 3293,79 100
Bay, : 3p12® 2sy0 2511,03 3356,23 12,47
Bay : 3512® 2py; 2513,27 3359,23 30,30
Bas,: 3p32® 25y, 2534,66 3387,82 11,71
Bag, 1 3d32® 2py» 2536,34 3390,06 83,70

Tableau XI| : Energies(Desclaux, 1991) et rapports de branchement (Pal'chikov, 1998) des composantesdela
transition Balmer a (3¢ ® 2¢') de Kr**.

En plus des transitions hydrogénoi  des, nous avons pu observer la présence d'un certain

nombre de transitions héliumoi des Balmera 1s3/ ® 1s2/' consécutives ala désexcitation du

Kr3** formé par capture. La décomposition de nos spectres nécessite que |'on connaisse avec

précision les énergies de ces transitions et des rapports de branchement. Il existe en tout 23

composantes Balmer héliumoi des, mais seulement 4 d’entre elles sont enregistrées par nos

spectrométres cristallins en méme temps que les raies hydrogénoi  des

1s3p Py ® 1s2s3S,
1s3p °P, ® 1s2s°3S;
1s3p 3P, ® 1s2s3S,
1s3p 'P, ® 1s2s3S,

Le tableau X111 résume les énergies de ces transitions dans le référentiel propre et dans

le référentiel du laboratoire, al'angle d'observation . = + 30°, ains que les rapports de

branchement.
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E (evV
E, (eV) ' éférLer(1tie? du Rapports de
Transition référentiel du laborator branchement
projectile oraloire %
. = 30°
1s3p °P, ® 1s2s°3S; 2430,15 3248,13 100
1s3p °P, ® 1s2s°3S; 2432,24 3250,92 22,16
1s3p 3P, ® 1s2s°3S, 2450,85 3275,80 100
13p P, ® 1s2s°S; 2457,10 3284,15 1,43

Tableau XI11 : Energies et rapports de branchement des transitions de type 1s3/ ® 1s2¢' duKr**

1987).

(Cornille,

ii) LesX émispar lacible

Il faut d'abord préciser que ces photons ne font pas I'objet de notre éude. L'interaction
du projectile avec lacible elle-méme est la cause de plusieurs types de rayonnement :

- le rayonnement de freinage ("bremsstrahlung”) provenant de la variation du
mouvement des électrons de la cible rentrant en collision avec le projectile (bremsstrahlung
primaire) et de leur interaction avec les autres électrons cibles (bremsstrahlung secondaire). Je
reviendrai sur ce rayonnement lors de la description de |'extraction des résultats.

- I'interaction projectile-cible peut amener al‘ionisation de celle-ci, et la relaxation de
['atome conduit al'émission d'un photon dont I'énergie est maximisée par celle de la couche
K. Pour le carbone, cette énergie vaut 284 eV et est inférieure au seuil d'observation des
détecteurs a jonction (» 1 keV) et en dehors de la plage observée par les spectrometres
cristallins. Pour I'dluminium, cette énergie vaut 1,56 keV et se situe en dehors de la zone
énergétique ou se situent les transitions étudiées (apartir de 3 keV pour les Bamer, et 15 keV
pour les Lyman).

L'interaction du faisceau avec le support de cible peut également produire des X« du
matériau utilisé. L'utilisation d'un matériau de Z élevé pourrait entrainer des bruits de fond
importants sous les raies des transitions étudiées et des X d'énergies proches des transitions
Balmer a ou Lyman. L'utilisation des supports en aluminium dont les X ont des énergies
inférieures al,5 keV résout ce probleme.

Enfin, nous avons monté des collimateurs devant nos détecteurs a jonction, afin de

limiter leur angle solide de détection et donc le taux de comptage et le temps mort de
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I’acquisition (voir Chap.l118l1-3-€). Ces collimateurs étant en laiton (principalement composé
de cuivre), il est possible que des raies K, et K, du cuivre soient produites. Ces raies,
dénergie proche de 8 keV, se trouvent en dehors des fenétres énergétiques qui nous

intéressent. Elles ne posent donc aucun probléme pour |'analyse des résultats.

c) Détecteurs ajonction
i) Principe de fonctionnement

Le matériau sensible est un semi-conducteur Si(Li) soumis aune tension de polarisation
typiquement de I'ordre de 1000 a 1500 V. Cette polarisation fait apparaitre une zone sensible
de déplétion. Un photon X traversant cette zone peut créer un éectron principalement par
effet photoélectrique. Cet électron crée ason tour des paires éectron-trou dont la charge est
collectée grace au champ de polarisation. Cette charge fournit alors un signal proportionnel a
I'énergie du photon incident. Le détecteur utilisé a fait I'objet d'éudes exhaustives dans des
théses précédentes (Adoui, 1995; Lamour, 1997) et on pourra Sy reporter pour plus de
renseignements. Je présenterai dans la suite les caractéristiques essentielles qui ont servi au

dépouillement des spectres.

ii) Efficacité du détecteur ajonction utilise

L'efficacité du détecteur est le rapport entre les événements enregistrés et ceux émis par
une source radioactive calibrée. Elle varie beaucoup avec I'énergie des X étudiés acause des
phénomenes physiques ala base de la détection (effet photoé ectrique principalement).

La figure 38 montre la courbe d'efficacité calculée pour le détecteur Si(Li) placé a120°
ains que des mesures expérimentales obtenues pour ce détecteur (Lamour, 1997). Pour
montrer I'influence de la fenétre d’ entrée de Be, chargée de maintenir I'éanchéité dans le
détecteur, sur la transmission, les courbes sont tracées en tenant compte ou pas de |’ absorption

dans cette derniére. Nous pouvons constater que son influence est grande dans le cas d'un
détecteur Si(Li) abasse énergie, mais nulle au dessus de 10 keV.
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Figure 38 : Efficacité du détecteur Si(Li) utilisé a 120° en fonction de I'énergie du rayonnement X détecté.

Energie (keV)

1000

Notons que ce détecteur est particulierement adapté ala détection des Lyman que I'on

veut mesurer, puisque sur toute la plage en énergie correspondante (» 10-18 keV) I'efficacité
est maximale et constante. Dans cette plage, ele vaut 0,99. L'incertitude sur cette efficacité

provient essentiellement de I'incertitude sur I'épaisseur de la fenétre de Be (20%) et sur
I'épaisseur de la zone morte de détection (50%) de la jonction. Comme on peut le voir sur la

figure 38, I'influence de la fenétre de Be est nulle dans le domaine d'énergie qui nous intéresse

pour les transitions Lyman et l'incertitude sur I'efficacité est inférieure a 1%. Lorsqu'on

sintéresse aun rapport d'intensités entre les raies Lyman, |'erreur est bien inférieure a1%.

iii) Angle solide et transmission globale

Compte tenu des caractéristiques de la jonction Si(Li) et de la chaine d'acquisition

utilisée, nous devons limiter le nombre d'X arrivant sur la jonction a » 3000 cps/s. Dans ce

but, un diaphragme de diamétre D = 0,55 mm et d'épaisseur 3 mm a éé placé devant la

fenétre d'entrée du détecteur, car il faut par ailleurs maximiser l'intensité du faisceau d'ions

comme .
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S 2
Do D= (150)

W : .
avec R = 1255 mm, on a 4—L =1,2010°. L’ erreur relative sur cet angle solide est de 4% et
p

provient de |’ incertitude sur le diametre D mesuré au microscope.

L'angle solide ains déterminé est relatif aun repere fixe et c'est effectivement I'angle
solide de détection des X de la cible. Dans le cas du projectile, I'émission a lieu en vol a
grande vitesse (b = 0,3433) et les angles solides subissent une correction relativiste donnée
par les transformations de Lorentz. L'angle solide de détection des X émis par le projectile W,
vé&rifieaors:

dw, 1- b2
dWw, (- bcosq )2’

120°, on obtient alors

Dans nos conditions expérimentales, b = 0,3433 et q.

p

=0,642. L’angle solide ainsi calculé est correct pour un X émis au centre de la chambre
L

de collision. Le faisceau ayant une certaine étendue, la valeur effective de I’angle solide est
modifiée, et il faut introduire un facteur correctif C, pour en tenir compte. En effet, la largeur
du faisceau est 7 mm et sa largeur apparente a120° est 3,5 mm. Cette valeur est supérieure au
diamétre du collimateur placé devant la jonction (D=0,55 mm) et donc le bord extérieur (i.e.
le plus proche de la cible) du collimateur écrante une partie des photons émis par les
projectiles les plus excentrés du faisceau. Pour notre géométrie, C, vaut 97,23%.

La transmission globale, rapport du nombre d'X détectés par le détecteur dans la
configuration de I'expérience sur le nombre d'X émis par le projectile, sécrit alors:
. gé/l o &W, 0

&4p g éTVVLB ’

Tglob = eR

(151)
ou er est I'efficacité relative donnée en i) (er = 0,99).

Compte tenu de tous ces termes, la transmission globale du détecteur ajonction placé a120°
vaut 7,4 107,

iv) Etalonnage

L'éalonnage en énergie du détecteur a été réaise en repérant sur les spectres
enregistrés :
D'une part, les Xk d'énergies connues émis par des sources radioactives tels que :
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les Xk ) (Mn) d'énergie EKa =5,89keV provenant d'une source de *Fe

les X (Mn) dénergie Ex  =6,49 keV provenant d'une source de *Fe.
K, K,

D'autre part, les positions des transitions Lyman a (2p ® 1s) et b (3p ® 1s) du Kr®*
d'énergies bien déterminées (Tableau X), ains que la raie REC K provenant de la capture
radiative en couche K du krypton. Bien que ce processus soit faible (et minoritaire par rapport
ala capture mécanique), cette raie est visible sur les détecteurs ajonction. Sur celui placé a
120°, I’ énergie correspondante vaut 40,8813 keV .

La droite d'étalonnage est obtenue par régression linéaire avec ces différents couples
(position, énergie) et I'équation obtenue est :

E(keV) =0,0230 n°____ + 0,043 (152)

canal
et la précision obtenue est de +1 canal.

Sur la figure 39, on peut voir la droite d'éalonnage obtenue et les différents points
expérimentaux.

50
E(keV)=0.0230 * n°canal - 0.043
REC-K

40 +
% 30 +
X
)
=
2 ot
L

Lyb(Kr®")
10 35+
Ka(Mn Lya(Kr™")
Kb(Mn)
O 1 1 1
0 500 1000 1500 2000

n°canal

Figure39: Droited'étalonnagedelajonction S(Li) placéa 120° (énergieen keV en fonction dela positionen
canaux sur le détecteur).
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V) Résolution

La résolution d'un détecteur ajonction, définie comme éant la largeur ami -hauteur des

raies enregistrées, est une fonction de I'énergie X détectée (elle varie grossérement en
JJEx ). Elle a été mesurée en utilisant les sources radioactives de *Fe. Durant I'expérience,

nous trouvons une résol ution constante de 290 €V pour les transitions Lyman.

d) Spectromeétres cristallins

Les spectrometres aistallins développés dans I'équipe sont concus de fagon a étre tres
modulables. Ils se composent principalement d'un cristal mosai que réfléchissant les X
incidents et jouant le réle de systeme dispersif et d'un détecteur a localisation de grande
surface détectrice (60 ~ 60 mm?). Chague spectrométre se présente sous la forme de 2 longs
tubes, appelés "bras’ du spectromeétre, reliant la chambre de collision al’enceinte du cristal
d'une part et celle-ci au détecteur alocalisation d'autre part. L'ensemble fonctionne sous vide
(» 10° Torr) afin de saffranchir de I'absorption des X de 3 keV.

Deux aimants paralléles établissant un champ magnétique intense (» 2500 Gauss) sont
placés dans la chambre de collision, autour du diaphragme d'entrée de grande ouverture
(f =10 mm) des deux spectrométres afin de réduire la contribution du bruit de fond provenant
d'électrons secondaires éectés lors de la collision. Les impératifs que doivent respecter les
spectromeétres sont :

posséder une haute résolution pour distinguer les niveaux de structure fine et séparer en
particulier lesraies Ba, et Bas.

avoir une bonne transmission afin de maximiser le taux de comptage des détecteurs et
donc minimiser le temps d'acquisition nécessaire par spectre et la contribution de bruit de
fond.

Une étude compléte des spectrometres ayant été faite dans des theses précédentes
(Despiney, 1994; Adoui, 1995), je donnerai les caractéristiques propres anotre configuration

expérimentale de facon concise.
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i) Cristal et géométrie
Le cristal est I'@dément dispersif du spectrométre : la réflexion de photons de longueur
dondel seferapar lesplansdenotre cristal si larelation de Bragg est satisfaite :
2dsinqgg =nl (153)
ou d est la distance réticulaire du cristal de graphite (2d = 6,71 A dans notre cas), et n est
I'ordre de réflexion (n = 1 dans notre cas).
Chague énergie de photon correspond aun angle de Bragg et un seul, et Sidentifie ains

par une position donnée sur le détecteur alocalisation (figure 40)

détecteur a
localisation

source T ieee.ee=memimn T : ciBl

Figure 40 : Principe du cristal plan en mode réflexion.

Si la résolution d'un cristal plan est tout & fait remarquable (mieux que 107 dans la
gamme de 3 keV), la transmission est insuffisante pour notre cas particulier. C'est pourquoi le
choix sest porté sur un cristal mosai que : celuici est composé d'une mosai que de
microcristaux plans orientés au hasard, dont la distribution est de forme gaussienne de largeur
ami-hauteur 2a. Son principe de fonctionnement est le méme que celui du aistal plan, mais
on trouve plus d'un "point" qui va réfléchir un rayon incident d'une énergie donnée (I'angle
dincidence par rapport au plan moyen du cristal peut varier de gg-a a ggt+a), €t la

transmission est aing largement augmentée (d’environ un facteur 4 pour nos cristaux). De
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plus, dans le cas particulier d'égalité des distances source-cristal (L) et cristal-détecteur (L,),
le rayonnement incident d'énergie E sera semi-focalisé sur le détecteur al'intérieur d'une tache
delargeur a (Adoui, 1995) :

2
5= 2L (154)
taan

L1:L2:L

Le cristal monté sur le spectromeétre dont le bras avait une longueur de 750 mm
("spectrometre 750") avait une mosai  cité nominale de 0,6°. Celui monté sur le spectrométre
1200 avait une mosai  citénominale de 0,2°. Des tests effectués lors de |’ expérience ont permis
de mesurer les valeurs réelles de mosai cité. Celleci valait effectivement 0,6° pour le cristal
du spectromeétre 750, mais vaait 0,75° pour celui du spectrométre 1200. Ceci a une incidence
sur la plage énergétique effectivement vue par les spectrometres, comme nous le verrons plus
loin.

La condition de semi-focalisation impose que les longueurs des bras soient identiques :
L, = L, = L. Le choix de la taille des bras est guidé par un compromis a faire entre
I'optimisation de la résolution et de la transmission. En effet la résolution augmente avec la
longueur de bras (voir Chap.118l1-3-d-vii) tandis que la transmission diminue. La largeur de la
fenétre énergétique étudiée guide également e choix puisqu'elle diminue lorsgue la taille de
bras augmente. L'ensemble de ces considérations a conduit au choix de construire un
spectrométre avec L = 750 mm, chargé dobserver I'ensemble des raies Bamer a du
projectile, et un autre de longueur de bras égale 21200 mm, afin de bien séparer les raies Ba,
et Bas.

Enfin les spectrométres sont utilisés en géométrie verticale (ce qui signifie que le plan
contenant les 2 bras du spectrométre est vertical) car cette technique permet de rattraper au 1
ordre I'dargissement des raies di al'effet Doppler (Despiney, 1994; Adoui, 1995). Dans cette
géométrie, le rattrapage et en effet possible en tournant le détecteur alocalisation d'un certain
angle | autour de l'axe de symétrie du bras cristal-détecteur. Lors de I'expérience, une
exploration en angle a permis d'gjuster finement la valeur de j . Celle-ci ne variant pas de
facon sensible pour les différentes raies aobserver, la valeur optimisée a été conservée pour
toute la durée de I'expérience. Elle valait 9,5° pour le spectrométre 750, et 26,5° pour le
spectromeétre 1200.
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ii) Détecteur alocalisation

Son principe de fonctionnement est le suivant : le détecteur est rempli d'un gaz dans
lequel un photon X incident crée par effet photoélectrique un électron qui est accéléré vers
I'anode portée aune haute tension (1750 V environ). 1l sen suit alors une émission d'éectrons
secondaires induisant une avalanche locale d'éectrons et, consécutivement a celle-ci, la
détection d'une charge de signe opposgé, créée par influence, sur la cathode résistive.

Cette cathode est composée de strips de cuivre reliés entre eux par des résistances, et
permet d'atteindre une résol ution spatiale propre au détecteur de I'ordre de 500 pm.

La charge se propage aors vers chacune des deux extrémités de la cathode et on peut
ains remonter a l'information localisation en mesurant les valeurs des charges Q; et Q,
recueillies de chague c6té de la cathode :

Loc=— % (155)
Q1 +Q2

Le gaz détecteur utilisé dans cette expérience est un mélange de 90% de xénon, qui a
une bonne efficacité aux énergies des X adétecter, et 10% de CH, dont le rdle est d'éviter les
claguages.

L'efficacité du détecteur dépend de la pression de gaz. Afin de saffranchir des
fluctuations d'efficacité, une régulation de pression était utilisée et stabilisait la pression de
gaz ala vaeur 1,04 Atm. Une étude précédente (Adoui, 1995) a montré que I'utilisation de
cette régulation limitait |les variations d'efficacité aune valeur inférieure a2%.

Le processus physique ala base de la déection du photon X incident étant bien connu
(effet photoélectrique), on peut évaluer I'efficacité du détecteur par larelation :

&E) =eph " F" (1- Pachap) (156)

€n = 1 — exp[-mn(E)Xgad

mn(E) est le coefficient d'atténuation de I'absorption photodectrique dans le gaz
détecteur (Xe) a la pression considérée en cm™. Pour un gaz, ce coefficient
dépend de la pression P. On le calcule apartir de valeurs tabulées de (my,/r ¢) ou
ro est la masse volumique du gaz sous une pression de 1 atmosphere. my, est
donneé par (mn/ro) ~ r(P) et en considérant que r (P) varie linéairement avec la
pression (ce qui est [égitime abasse pression), ona r (P) = r (P/Py). Le CH, éant
constitué d'atomes |égersil est |égitime de le négliger ici.

Xgaz €5t I'épaisseur traversée de gaz détecteur. Elle vaut 0,6 cm.

154



Chapitre Il : Démarche expérimentale

F = exp[-(May Xmy + M1 Xai)]
my, myy les coefficients d'absorption totale due a I'effet photoélectrique et aux
diffusons Compton, respectivement dans la feuille daduminium et de Mylar
congtituant la fenétre d'entrée du détecteur, en cmi™.
Xal € Xvy les épaisseurs de ces deux composants en cm. Xy = 10° cm «
X1 = 4,4 10" om.
Notons que le Mylar étant composé de GH;0O, nous avons calculé my, apartir
des coefficients de ses constituants en respectant chague proportion. Les
coefficients d'absorption totale et photoé ectrique pour ces ééments ainsi que pour
Xeet Al sont tabulés dans (Veigele, Briggs, Bates et al., 1971)
Pechap : probabilité d'avoir un pic d'échappement. Les pics d'échappement
apparaissent lorsgu'un photon primaire crée, par effet photoélectrique, un trou en
couche K, (L, ...) du Xe e que le photon de réarrangement Séchappe du
détecteur. Le photon X d'énergie initiale E sera alors détecté al'énergie E — Ey,
(E-E, ...), K, (E, ...) étant les énergies de liaison d'un électron K, (L, ...) du
Xe. La probabilité de cette perte est d'autant plus importante que I'énergie du
photon X incident est plus grande. Pour la couche L par exemple, elle sexprime
par (Hansen, McGeorge, Nix et al., 1973) :
Pechap = 2 m W, gl- Elngh %E‘d (157)

é a0

mt : coefficient d'absorption photod ectrique en couche L
nm e my : coefficients d'absorption totale respectivement pour les photons
incidents d'énergie E et pour les X, du gaz considéré.

w,_ : rendement de fluorescence L du Xe.

La figure 41-a montre I'évolution de I'efficacité du détecteur alocalisation en fonction

de I'énergie du photon incident, pour deux sortes de gaz détecteurs : Xe(CH,) et Ar(CH,). La

pression de gaz lors de cette expérience test est 1,15 atm, la profondeur de détection vaut

6 mm, I'éaisseur de Mylar 12 um et celle daluminium vaut 3,7 um. Les courbes sont les

efficacités calculées par la formule (156), les points sont des mesures spécifiques faites a

I’aide d'un canon aélectrons sur 2 détecteurs alocalisation. Le bon accord entre les points et

les courbes montre la validité des calculs effectués. D'autre part, on voit que le choix du gaz

détecteur Xe(CH,) plutdt que Ar(CH,) se justifie pour la gamme de photons d'énergie 3-4 keV
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car on évite adors le seuil dabsorption K de l'argon, se situant vers 3,2 keV, tout en

maximisant I’ efficacité.

La figure 41-b montre la courbe defficacité d'un détecteur a locadisation dans la
configuration utilisée lors de I'expérience : P = 1,04 atm de Xe(CH,), ains que la fenétre
énergétique des X détectés par les spectrométres. On voit que I'efficacité est quasiment
constante sur cette fenétre énergétique (et vaut » 0,73). Il ne sera donc pas nécessaire

d'effectuer des corrections d'efficacité sur les rapports d'intensités des raies Balmer a.

10 T T T T L . T |
— Efficacité théorique Xe(CH )
— — Efficacité théorique Ar(CH,)

Détecteur "Jane" Xe(CH
Détecteur "Jane" Ar(CH,

Détecteur "Surcouff" Xe(CH,)
Détecteur "Surcouff" Ar(CH,)

0.8

ompp

0.6

0.4 H

0.2

Efficacité du détecteur alocalisation

OO 1 1 1 1 1 1 1 1 | o il —

1 2 3 4 5 6 7 8910 20 30
Energie des X en keV

Figure 41-a: Evolution de |'efficacité de deux détecteurs a localisation pour deux gazdétecteurs Ar(CH,) et
Xe(CH,) et comparaison avec une expérience test pour laquelle P=1,15 atm.
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Figure 41-b : Evolution de I'efficacité du détecteur a localisation dans les conditions de I'expérience
(P = 1,04 Atm de Xe(CH,)) et fenétre énergétique observée.

iii) Test duniformité d'efficacité du détecteur

Afin de pouvoir comparer les intensités des différentes raies du spectre, il a falu
Sassurer que 'efficacité est la méme sur toute la surface de détection. Pour cela, nous avons
réalisé plusieurs spectres successifs, correspondant ala collision Kr** ® C (111 pg.cmi?), en
gardant I'angle d'incidence (ggs) constant et en faisant varier la position du détecteur autour de
I'angle de sortie (20g) : aing, une raie qui était détectée en x; va étre détectée en x,. Pour tous
ces spectres, nous avons mesuré |'intégrale des raies, et étudié le rapport (I/Far.) de l'intégrale
par la charge électrique donnée par I'intégrateur lié ala cage de Faraday de bout de ligne et
proportionnelle au nombre d'ions projectiles. La figure 42 montre les résultats de ces mesures
pour les deux détecteurs utilisés. Pour ces figures, les rapports ont été normalisés au rapport
Bays/Far. ou Bays est la somme des intensités (Ba, + Bag). Nous voyons que les efficacités
des détecteurs ne varient pas de facon notable sur la plage de détection. Nous avons
également contr6lé que la largeur des raies ne variait pas sur la plage de détection en
comparant les spectres normalisés entre eux.

Nous pouvons conclure que l'efficacité de détection et la résolution intrinséque du

détecteur ne varient pas avec la position d’ incidence du rayonnement.
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Figure42: Controledelaréponse du détecteur en efficacité en fonction dela positionsur le détecteur : a) du
spectrométre 750 mm— b) du spectrométre 1200 mm.
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iv) Etalonnage en énergie du détecteur

L'étalonnage a été réalisé en repérant la position des raies lors de I'étude décrite au
paragraphe précédent. En faisant varier la position des détecteurs par pas de 10 mm sans faire
varier le rayon lumineux incident et en repérant le canal correspondant au centroi  de desraies,
on peut ala fois vérifier que le coefficient de proportionnalité P (canal/mm) est constant sur
toute la plage de détection, et mesurer ce coefficient. En effet, cette valeur de P est nécessaire
pour identifier et simuler les raies enregistrées sur le spectre : la différence entre les positions
(en n° de canal) de deux raies sur le détecteur est donnée en fonction des angles de Bragg gs
correspondants par :

cx(2) - enx (1) = P 2L tan[qg (2) - qg ()] (158)
ou L est lalongueur du bras du spectrométre (750 mm ou 1200 mm).

La figure 43 montre le résultat de ces mesures (points) ains que la pente P des droites

obtenues par régression linéaire apartir de ces points. Les valeurs retenues pour P sont :
- spectrometre 750 : P =-6,90 £ 0,05 cnx/mm
- spectrometre 1200 : P = - 6,55 + 0,06 cnx/mm.

Précisons que I'ensemble de la plage de détection sétendait du canal 1 au canal 512.
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Figure 43 : Droites d'étalonnage en canal/mm. a) Détecteur du spectromeétre 750 mm — b) Détecteur du

spectrométre 1200 mm.
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V) Plage en énergie et réflectivité des cristaux

La plage en énergie mesurée par le spectromeétre peut étre limitée soit par le cristal, soit
par le détecteur. La figure 44 montre chacune de ces deux configurations dans le cas ou le

cristal est plan.
1S
1S
3
1
_'D
Cristal V
a1 Détecteur
- |
Détecteur A
1S
1S
3
1
_'O
Source
2L oLy

-

Figure 44 : Angles limites observés par un spectrométre a cristal plan. a) Plage limitée par |e détecteur —
b) Plage limitée par lecristal.

L'intérét de limiter la zone vue par le détecteur et non par le cristal est de saffranchir
des effets de bord de celui-ci. De plus, la plage en énergie vue par |e détecteur ne dépend alors
pas de I'angle qg (figure 44) du cristal. Pourtant, notre configuration expérimentale nous
obligeait a nous limiter par le cristal, sans toutefois que cela soit génant puisque chaque
spectrométre enregistrait une seule pose, correspondant aune seule valeur de gg . Notons que

la figure 44 est représentée dans le cas d'un cristal plan. Quand le cristal est mosai que, les
valeurs Quin €t gmax COrrespondant a une réflectivité maximale du cristal sont respectivement
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augmentées et diminuées de la valeur de la mosai cité du cristal. Les valeursgyn €t Qmax SONt

données par :

(159)

ol gg est I'angle correspondant au milieu du cristal (figure 44) et dont la valeur est donnée

dans le tableau X1V, /¢ est lalongueur du cristal, L lalongueur source-milieu du cristal et a la
mosal cité du cristal.

La mosai cité du cristal tilisé sur le spectrométre 1200 était supérieure ala valeur
nominale, ce qui a eu pour effet de réduire la plage en énergie correctement vue, par rapport a
la valeur attendue. On peut calculer la plage en énergie pour chacun des spectromeétres en
appliquant laloi de Bragg (153) pour Qin €t Omax. ON obtient les résultats suivants:

Spectrométre 750 mm :
Enmin = 3225 eV
Emex = 3397 eV
Spectromeétre 1200 mm
Emin = 3249 eV
Emax = 3289 eV

En comparant ces valeurs avec celles des X émis par le projectile (Tableau XI1), nous
voyons que le spectrométre 750 mm observe correctement I'ensemble des raies Ba, (3251 eV)
jusqu'a Bas (3388 €V), nécessaires pour extraire les rapports de population 3py,/3sy, et
3ds2/3ds,, suivant les relations (144). Le spectrométre 1200 mm, chargé d'observer Bay, Bay
et Bas et en particulier de faire un zoom sur les transitions Ba, et Bag, observe correctement
Ba, et Ba mais coupe en partie Bas : la réflectivité du cristal a l'angle correspondant a
I'énergie de Bag (3292 eV > E,5) est inférieure acelle correspondant aBa, (3282 eV).

Afin de mesurer la correction aeffectuer sur I'intégrale de Bas, nous avons effectué des
courbes de réflectivité, dont le principe est le suivant : pour une cible donnée (ici 111 pg.crm?

de carbone) nous mesurons le rapport intégrale/Faraday (proportionnel al'intensité de laraie

par projectile) d'une raie donnée (la plus intense, c'est adire Bag), en faisant varier I'angle qg
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d'inclinaison du cristal. Nous suivons cette raie d'énergie donnée (et donc d'angle de Bragg
fix€) qui se réfléchit a des positions différentes du cristal pour chague inclinaison gg. On
peut ains mesurer la réflectivité du cristal en fonction de I'angle d'incidence des photons

(figure 45).

-2 -1 0 1 2
006 N T T T . T T |

0.05 - r-

- — _.\ —e— spectro 1200
. limite d'éclairement du spectro 1200
\ —m— spectro 750 normalisé
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0.03 - /

/
0.02 - /

variation d'intensité

0.01 -

position de la Ba2
position de la Ba3

0.00 . .
-2 -1 o , 1
Décalage en inclinaison du cristal (degrés)
par rapport ala valeur retenue pour I'expérience

Figure 45 : Courbes de réflectivité des spectrométres 1200 et 750.

Nous voyons sur cette figure que le plateau de réflectivité maximale du spectrométre
750 est grand devant celui du spectromeétre 1200. Ce résultat est compréhensible puisgue la
longueur de bras L est au dénominateur dans les expressions (159) de Quin € Qmae POUr e
spectrométre 750 ce plateau sétend sur plus de 1° de part et d'autre de la position choisie pour
I'expérience, ce qui assure gue toutes les raies étaient bien éclairées (les raies Ba, jusqu'aBas
sont toutes contenues dans un intervalle de + 1° autour de la position choisie). Nous voyons
également que I'angle d'incidence de la raie Bas est situé en dehors du plateau du
spectrométre 1200. L’incertitude sur ces courbes de réflectivité est trop importante pour
pouvoir en extraire un coefficient correctif avec une barre d erreur minime. Une calibration
sur laraie hdiumoi  de (1s3p°P,® 1s2s 3S,)) entre les 2 spectrométres nous a permis d’ affiner
cette mesure et il faut multiplier I'intensité de la raie Bag mesurée par le spectromeétre 1200 par
un facteur 1,19 avant de la comparer al'intensité de la raie Ba,. Notons par ailleurs que le

contrble de la stabilité de la position des raies sur le détecteur a localisation lors de
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I’ exploration en gg nous a assuré de |’ égalité des longueurs de bras des spectrométres (L, =

Ly).

vi) Dispersion en énergie
La dispersion en énergie (€V/mm) d'un spectrometre dépend de I'énergie E_du photon
incident et vaut :

EL (eV) (160)

Disp(eV/mm) = 2L (mm)tang
B

ou gg est l'angle de Bragg correspondant a I'énergie E, et 2L la longueur totae du
spectrométre. La dispersion moyenne pour les deux spectromeétres vaut :

- Digp = 3,29 eV/mm pour |le spectromeétre 750

- Digp = 1,99 eV/mm pour le spectrometre 1200.

vii) Résolutions obtenues sur les spectrométres

Plusieurs termes contribuent a la résolution des spectromeétres. |ls dépendent des
caractéristiques du faisceau (en terme de dispersion et de géométrie), du cristal et du détecteur
a localisation. Ces termes et leur contribution sont expliqués en détail dans un travail
précédent (Adoui, 1995) que je résumeici ; les différentes contributions ala résolution sont :

- ladispersion en énergie du faisceau :

oEs (oS- DL BN

& E glispersion b(1- bcosq, )
enenergle

ou la valeur de la dispersion en énergie du faisceau est E:1,310'2 trouvée

expérimentalement s la dispersion angulaire du faisceau est nominale, et . = 30° est I’angle
de détection dans le référentiel du laboratoire.

ladispersion angulaire du faisceau :

alE § —b singy Dy
& E glisperson " 1- bcosq
angulaire

ou la dispersion angulaire Dg; (ou "straggling"), reliée ala divergence horizontale du faisceau

est donnée par :
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_4 émittancedufaisceau
p 2 largeur dufaisceau

Doy

avec Doy = 1,43 10 rad. dans notre cas, en négligeant le straggling supplémentaire induit
dans les cibles solides (Tableau V1I1). Nous voyons ici I'intérét de travailler avec un faisceau

large pour minimiser Dag.

- lahauteur de source apparente

Ce terme est une contribution importante puisque le spectrométre est utilisé en
géométrie verticale. C'est pourquoi nous avions choisi d'utiliser un faisceau en forme de
batonnet horizonta afin de minimiser sa hauteur. Ce terme sexprime par :

ng 0h _ h¢

— Thauteur T 5

e E aource 2L tanqp
apparente

hy étant la hauteur du faisceau (1 mm).

- lalongueur de source apparente
Ce terme, minimisé par le rattrapage au 1% ordre de I'effet Doppler, dépend de la

longueur de source apparente /s :

g ¢ _ s _bsinq
8 E %%Tﬁlégur 2L 1- bcosq

apparente

avec /s = (s cosq et /¢ lalargeur du faisceau (7 mm).

- larésolution spatiale r des détecteurs alocalisation :
€ E ygrecterr 2L taNQp

avec r = 500 pm.

- lamosal citéa du cristal :

2
SEq @ oa 0
e E @yigta g tangp g

ou a = 0,6° sur le spectromeétre 750 et a = 0,75° sur le spectrometre 1200.
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- lachaine d'acquisition éectronique

Ce terme a une contribution lorentzienne qui gjoute une "queue" aux raies enregistrées
sur les spectres. La nécessité d'inclure ce terme est apparue au dépouillement afin de
reproduire parfaitement la forme des raies. Une éude ultérieure a montré que c'est

I’ utilisation des Linear Gate & Stretcher (voir paragraphe suivant) qui en était la cause.

Les cing premiers termes ont une contribution gaussienne, et le sixieme, lié ala
mosal cité du cristal, est de fame exponentielle décroissante vers les hautes énergies (Adouli,
1995). La forme globae d'une raie attendue est donc la convolution de cing gaussiennes,
d'une exponentielle décroissante et d'une lorentzienne.

La résolution totale peut étre estimée par la somme des résolutions des termes gaussiens
et lorentzien plus la maitié de celle du terme exponentiel. La résolution des termes gaussiens
est donnée par la somme quadratique de la résolution de chague terme.

Le tableau XIV résume les principales caractéristiqgues du faisceau et de chaque
spectrometre. Pour ces derniers, chague terme de résolution est calculé pour l'angle
correspondant au milieu de la zone vue.

Nous voyons sur ce tableau que la principale contribution a la résolution est la
dispersion du faisceau. Comme €elle ne dépend pas de la longueur de bras des spectrometres,
les résolutions totales sont assez proches méme si les pouvoirs dispersifs des spectrométres
sont différents.

L'écart énergétique des raies Ba, et Bag est d'environ 10 eV dans le référentie du
laboratoire, et ces raies pourront donc étre séparées sur les deux spectrometres. Cependant,
c'est la mauvaise qualité du faisceau qui limite principalement les résolutions et nous n’avons
pas obtenu beaucoup mieux sur le spectrometre 1200 que sur le 750. Avant de décrire les
méthodes de dépouillement, je vais présenter la chaine d'acquisition utilisée pendant cette

expérience.
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FAISCEAU Kr3*

Energie du faisceau E (MeV/A) = 60
b =0,3433

Dispersion en énergie % =1310-2

Emittance (p.mm.mrad) =5

Largeur du faisceau /s =7 mm

Hauteur du faisceau bk = 1 mm

Dispersion angulaire dq = 1,43 mrad
Longueur de source apparente /s = 6,06 mm

SPECTROMETRE 750
q. = 30° Longuewr de bras = 750 mm
Cristal Détecteur alocalisation
2d=6,71 A Résolution = 0,5 mm
a=0,6° Surface de détection : 60~ 60 mn?

Hauteur h =75 mm

Etalonnage : P = 6,90 cx/mm

Energie moyennedelapose: 3313,78 eV
Angle de Bragg correspondant : 33,89°

Dispersion : 3,29 eV/mm
¢ Dispersion en énergie: 1,71 10°
Dispersion angulaire : 3,48 10™
Longueur de source apparente : 9,84 10 ontribution gaussienne : 2,29 10
Résolution< Hauteur de source : 9,92 10

Résolution du détecteur : 4,96 10™

Mosal cité du cristal : 2,43 10 (exponentielle droite)
\_ Réponse du détecteur + acquisition : 4,3 10" (lorentzienne)
Résolution totale : 2,84 10°
Résolution totaleen eV : 9,42 eV

SPECTROMETRE 1200

q.=30° Longueur de bras = 1200 mm
Cristal Détecteur alocalisation

2d=6,71A Résolution = 0,5 mm

a =0,75° Surface de détection : 60~ 60 mm?

Hauteur h=75mm Etalonnage : P = 6,55 cx/mm

Energie moyennedelapose: 3269,20 eV
Angle de Bragg correspondant : 34,42°

Dispersion : 1,99 eV/mm
¢ Dispersion en énergie: 1,71 10°
Dispersion angulaire : 3,48 10
Longueur de source apparente : 6,15 10 ontribution gaussienne : 1,97 10°
Résolution < Hauteur de source : 6,08 10

Résolution du détecteur : 3,04 10

Mosal cité du cristal : 3,65 10' (exponentielle droite)
\_ Réponse du détecteur + acquisition : 3,7 10" (lorentzienne)
Résolution totale : 2,45 10°
Résolution totaleen eV : 8,0 eV

Tableau XIV : Récapitulatif des caractéristiques des spectrometres cristallins utilisés et des termes a la
résolution.
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€) Chaine d'éectronique et acquisition.
i) Electronique

s Voiesjonction

L'électronique associée au détecteur ajonction est simple (figure 46). Intégré au bloc
détecteur se trouve un préamplificateur (PA) ayant trois réles : collecter les charges et délivrer
un signal dont I'amplitude sera proportionnelle al'énergie des X détectés, donner al'impulsion
une forme compatible avec une éectronique linéaire, adapter I'impédance du détecteur a
I'impédance de I'éectronique logique (50 W). De plus, ce préamplificateur possede un circuit
de contre réaction permettant de diminuer le bruit électronique du détecteur. Le signal issu du
PA est amené par céble jusguala salle d'acquisition. Une voie d'électronique linéaire et une
voie d'éectronique logique sont associées achaque détecteur.

- Lavoielinéaire est constituée :

- d'un amplificateur linéaire (LA) ORTEC 572 amplifiant le signal sortant du PA

- d'un module "Linear Gate and Stretcher" (LGS) ORTEC 542 permettant de filtrer,
mettre en forme le signal sortant du LA et éventuellement de le retarder.

- d'un codeur analogique numeérique (ADC).

La stabilité de la voie linéaire a été vérifiée, tout au long de I'expérience en contrélant
que la position d'un signal pulseur (signal répétitif calibré en fréquence et en amplitude) entré
au niveau du PA restait constante sur les spectres.

- Lavoie logique est constituée :

- d'un amplificateur linéaire (LA) ORTEC 572.

- dun discriminateur a fraction constante (DISCRI) ORTEC 455 créant une
impulsion logique indépendante de I'amplitude du signal entrant dés lors que celle-ci
dépasse un seuil réglable.

- d'un module (REDUV) permettant d'introduire un retard adurée variable.

- d'un dstributeur (FI/FO) séparant le signal vers les différentes échelles et vers un

module adécision rapide (FDM).
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JONCTION
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Voie Iiﬁéaire Voie I%gique
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' '
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FDM VME totale

Figure 46 : Schéma de |'électronique associée a chaque jonction.
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% Voies détecteur alocalisation

Chaque détecteur a localisation possede 3 sorties : 2 pour les signaux Q; e Q,
(Chap.118I1-3-d-ii) et une pour le signal d'anode qui sert pour la voie d’ électronique logique
(voie "temps"). De plus, ce dernier est équivalent ala somme Q; + Q, indépendante de la
position d’incidence du photon X sur le détecteur a localisation mais dépendante de son
énergie, et bénéficie d'une meilleure résolution. Ce signal servira a éliminer une partie du
bruit de fond lors du traitement des données (voir Chap.118l11-1).

Le schéma d'édectronique associée a chague détecteur a localisation est présenté
figure 47, avec les mémes notations que sur la figure 46. On notera cependant que les
amplificateurs linéaires sont différents (AFP6) et que le méme amplificateur sert pour la voie

linéaire et la voie logique de |'anode.

ii) Fonctionnement de I'acquisition ; Temps mort

Le module a décision rapide (FDM) dans la chaine éectronique permet de vérifier a
chaque instant s un événement de type donné sest produit, et, dans le cas d'une réponse
affirmative, prévient le processeur qu'un événement doit étre lu sur les codeurs analogiques
numeériques (ADC) correspondants (OA : Ordre dAnalyse). Le processeur envoie aors les
données vers un ordinateur VAX qui les enregistre sur bande magnétique et permet la
visualisation des spectres "en ligne", autorisant un monitorage pendant le déroulement de
I'expérience. La bande magnétique contient donc les données de chague événement, et en
particulier nous sommes capables lors du traitement ultérieur de distinguer les événements
"physiques’ des événements artificiels provoqués par le pulseur. Cela est trés important pour
connaitre le temps mort de I'acquisition et de chaque détecteur : en effet, lorsqu'un ADC est
en train de coder un événement (de 20 &40 ps), les suivants sont rejetés. Aing, un certain
nombre de données ne sont pas enregistrées sur bande magnétique. Ceci représente le temps
mort de l'acquisition proprement dite. Chaque détecteur posséde également un temps de
réponse qui entraine lui aussi un certain décomptage, en plus du temps mort de I'acquisition.
Le décomptage est évidemment d'autant plus important que le nombre d'événements par

seconde est grand.

170



Chapitre Il : Démarche expérimentale

Voie linéaire
AFP6 <« py < A4
AFP6 ~<—| pa %\Pulseur
AFP6 ‘ PA |«— Anode

Voie lagique uT

L L| |L

G clle DISCRI

S S| |s l
REDUV

A Al A

D D| |D

C c| |C
FI/ FO

Echelle Echelle

totale VME FDM

Figure 47 : Schéma de |'électronique associée a chaque détecteur a | ocalisation
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Lors du traitement des données, nous pouvons compter le nombre d'événements
"pulseur" enregistrés par I'acquisition pendant une mesure et le comparer au nombre réel de
coups "pulseur" produits pendant cette mesure. Ce nombre rédl est donné par le relevé d'une
échelle VME reliée au générateur de pulse, enregistré sur la bande magnétique. Le rapport
obtenu est le pourcentage de détection. Comme les données écrites sur bande permettent
également de compter le nombre de coups pulseur enregistrés par chague voie d'électronique,
on peut également connaitre le pourcentage de détection (détecteur + acquisition) pour chague
détecteur.

Aing, a chaqgue spectre et pour chague détecteur correspond un pourcentage de
détection. En supposant que le temps mort re dépend pas de la nature de |'événement (coup
physique ou coup pulseur), il suffit de diviser le contenu de chaque cana du spectre par ce
pourcentage pour se ramener au cas idéal ou le temps mort est nul.

A titre dillustration, on peut voir sur la figure 48 les pourcentages de détection de
chague spectre pour les trois détecteurs utilisés, en fonction du nombre d'ordres d'anayse
(OA) par seconde. Cette figure nous a permis didentifier des spectres aberrants (pourcentage
de détection supérieur a 100% ou anormaement bas) correspondant aun dysfonctionnement
accidentel de l'acquisition.

On peut constater que nous nous trouvions la plupart du temps entre 90% et 100% de
détection. De plus, la grande similitude des pourcentages de détection entre les trois
détecteurs indique gque c'est le temps mort de I'acquisition et non le temps de réponse des

détecteurs qui est principalement responsable du décomptage.
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Figure 48 : Evolution du pourcentage de détection pour chaque détecteur en fonction du nombre d'ordres
d'analyse par seconde.
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I11- Extraction desrésultats

1°) Lecture desdonnées et construction des spectres.
a) Généralités
Ja effectué la lecture et un pré-traitement des résultats expérimentaux sur un VAX de
I''PN d'Orsay. Le programme que j'ai écrit lisait la bande magnétique événement par
événement et en tirait trois résultats :
Le relevé des échelles VME qui sert d’une part aavoir la charge collectée par la cage de
Faraday en bout de ligne et donc connaitre le nombre de projectiles correspondant a un
spectre, et d’autre part acalculer les pourcentages de détection (Chap.l18l1-3-e-ii) via le
nombre de coups pulseurs.
Les spectres des détecteurs ajonction, tout simplement en comptant le nhombre de coups
tombant dans chaque canal (nombre de coups en fonction de I'énergie des photons), mais
sans autre traitement particulier.
Les spectres des détecteurs a localisation des deux spectrométres cristallins. Cette
extraction était accompagnée dun traitement spécifique que je vais décrire dans le

paragraphe suivant.

b) Cas particulier des spectromeétres

Jai utilisé pour traiter les données des spectrometres la librairie de programmes de I'lPN

d'Orsay, et en particulier le programme"'DP2" écrit par L.Tassan-Got et J.F.Rabasse.

i) Spectres an dimensions

Avant de construire les spectres "monodim” a une dimension (nombre de coups en
fonction de I'énergie des photons, elle-méme fonction de la localisation), on passe par des
spectres "'n-dim", a7 dimensions. Ces 7 dimensions sont :

- lenuméro de run (ou numéro de spectre)

- le détecteur touché (correspondant au spectro 750 ou 1200)
- lavaleur de Q; pour le déecteur touché

- lavaeur de Q,

- lavaleur du signal d'anode
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- lasomme Q;+Q,

Q1

Q1+Q2

- lalocalisation sanstraitement sur Q1 et Q2.

On peut ensuite construire les spectres "monodims’ en localisation en projetant, pour un
numéro de run et un détecteur fixés, le spectre "n-dim" sur la direction "localisation”. L'intérét
de passer par I'objet ndim est de pouvoir y faire des coupes et enlever du bruit de fond sans
supprimer du signa physique. Par exemple, j'ai supprimé le contenu de tous les canaux "zéro"
qui correspondent adu bruit électronique. De méme, j'ai pu définir un contour dans le plan
(LOC, anode). Rappelons que le signa d'anode est sensible al'énergie du photon incident, et
gue les coups correspondant ades photons d'énergie voisine de 3 keV sont donc relativement
localisés sur I'axe d'anode. On peut donc supprimer du bruit de fond en rgetant les coups
ayant une anode trop grande ou trop petite par rapport aux coups physiques. A titre
dillustration la figure 49 représente le plan (LOC, anode) et le contour utilisé pour filtrer les
spectres du spectrométre 750. Le contour est le polygone ; nous conservons tous les points
situés a l'intérieur et rejetons tous ceux Situés a l'extérieur pour construire les spectres
monodims. Chague "tache" al'intérieur du contour représente une raie amesurer. Les taches
se trouvant en dessous ont une origine mal déterminée : comme elles correspondent a des
énergies (anodes) inférieures, nous avons pensé ades pics d'échappement (Chap.11811-3-d-ii),
mais elles ne correspondent aaucun de ceux que I'on peut prévoir apartir des X incidents et
de la composition du gaz détecteur. Il semblerait donc qu'elles soient dues aun écho dans la
chaine d'éectronique. Nous avons Vérifié que sur chague spectre, le rapport des intégrales
entre cette tache et la tache de coups physiques était constant (il vaut » 12%) et hous avons
décidé de ne pas garder ces taches (voir le contour sur la figure 49). Notons que puisque nous
faisons des mesures relatives (rapport Bay/Ba; et Bay/Bag), nous aurions pu les conserver sans
modification du résultat, maisil savére qu'elles détériorent larésolution finae.
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Figure 49 : Spectre bi-dim (LOC, anode) et contour utilisé pour filtrer les données du spectrometre 750.

Les spectres al dimension sur lesquels se fait le travail de dépouillement proprement
dit sont obtenus en projetant les spectres a2 dimensions (LOC, anode) sur |'axe de LOC.

Avant de présenter ces spectres, il faut préciser que le détecteur du spectrométre 1200
produit des "cornes' sur les bords des spectres (centrées sur les canaux » 50 et 450). L'éude
que j'ai effectuée sur ces "cornes' a montré que leur centroi  de dans le spectre bidim (LOC-
anode) se déplacait le long de I'axe d'anode d'un spectre al'autre, ce qui nous a empéché
d'utiliser un contour d'extraction pour les spectres de ce détecteur. En effet, il nous fallait
conserver |'intégrité de la forme des "cornes' pour pouvoir caler convenablement les fonds a
soustraire aux spectres (voir Chap.l18l11-2-a-i), d autant plus qu’ une raie héliumoi  de se trouve

sur le bord gauche du spectre.
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ii) Présentation des spectres bruts obtenus sur ces détecteurs.

La figure 50 présente des spectres obtenus sur les deux spectrométres dans le cas d'une
cible de carbone d'épaisseur 77 pg.cm® Les raies Balmer présentes sur les spectres sont
identifiées. On voit que le spectromeétre 1200 possede une dispersion bien supérieure acelle
du spectromeétre 750, mais que sa résolution n'est pas tellement meilleure. Notons aussi que le
rapport signal/bruit est visiblement meilleur pour le spectrométre 750 que pour le
spectrométre 1200, ce qui montre la validité du filtrage avec contour présenté au paragraphe
précédent, quand il est applicable.

Enfin, on peut observer sur le spectre du spectromeétre 750 une structure tres étalée (du
canal » 250 jusgu'ala coupure du bord du cristal, visible au canal » 460) qui vient polluer en

particulier lesraies Ba, et Bas. Je reviendrai plus loin sur ce probleme.

L'identification des raies est faite apartir des droites d'étalonnage (Chap.I18l1-3-d-iv) et
des énergies théoriques des transitions (Tableaux XII et XII1). Si les écarts énergétiques entre
les différentes transitions hydrogénoi des dine part, et hédliumoi des d'autre part, sont bien
connus, on peut émettre des réserves sur la valeur absolue des énergies de transition et sur la
position relatives des raies hydrogénoi des et héliumoi des. A partir des raies Ba
(hydrogénoi de) et®P, ® 3S, (hdiumoi de), identifiables sans ambiguii té et en prenant les
énergies hydrogénoi des comme référence, nous avons remarqué que les raies hédliumoi des
doivent étre rabaissées d'environ 2 eV par rapport aux valeurs théoriques du tableau XIl. Ce
décalage constant n'est d'ailleurs pas éonnant dans la mesure ou les calculs utilisés sont
d origine différente. La précision de ces calculs est tout de méme trés bonne (2eV sur
3000eV). Ceci explique pourquoi laraie 'P, ® 3S; se trouve entre les raies Bay et °P, ® 3S;
sur lafigure 50 alors qu'elle se situe entre les raies Bay et Bag dans les tableaux X1 et XIII.

Dans un souci de continuité et afin de respecter |’ordre chronologique dans lequel le
dépouillement a éé fait, je vais présenter maintenant |’ extraction des résultats a partir des

spectres bruts obtenus sur les spectrométres.
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enregistrées par les spectrometres cristallins 750 mm (a) avec contour (voir texte) et 1200 mm (b) sans contour
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2°) Résultats obtenus avec les spectrometres cristallins
a) Décomposition des spectres

La premiére chose a faire est de ramener artificiellement les spectres a 100% de
détection en les divisant par leur pourcentage de détection (Chap.ll8I1-3-e-ii). Connaissant
d’une part les énergies des transitions observées et d’ autre part laforme et lalargeur des raies,
on simule ensuite les spectres pour extraire I’ intensité de chague transition. Avant de procéder
acette simulation, il faut toutefois soustraire les bruits de fond de diverses origines.

i) Soustraction des fonds

Pour illustrer I'importance et la nécessité de cette procédure, nous montrons sur la
figure 51 deux spectres bruts ainsi que la contribution de fond enregistrés sur le spectromeétre
1200 et correspondant ades cibles de carbone de 3,2 pg.cm? et 111 pg.cmi® Nous pouvons
voir que pour une cible fing, le rapport signal/bruit est tres faible (I'intensité du fond
représente 91,7% de I'intensité du spectre total sur la cible C 3,2 pg.cm?) et il est primordial
de bien maitriser toutes les contributions de bruit de fond pour faire des mesures précises
dintensité. Sur le spectromeétre 750, la procédure d extraction avec contour diminue
I"importance du bruit de fond, mais celui-ci atteint quand méme 68,5% du spectre total pour la
méme cible de 3,2 pg.cmi? de carbone.

Je vais présenter maintenant les 3 types de bruit de fond enregistrés sur nos détecteurs :

le fond propre, le fond trou et le fond bremsstrahlung.

Le bruit de fond propre

Ce bruit de fond est principalement di aux microclaguages dans le détecteur a
localisation et ala radioactivité ambiante, et son intégrale est normalement proportionnelle au
temps de comptage. Des enregistrements de ce fond ont éé faits tout au long de I'expérience
(enregistrement sans faisceau). La figure 52 montre I'évolution de I'intensité des fonds propres
(nombre de coups par seconde) au cours du temps, pour les deux spectrometres. La dispersion
des mesures expérimentales pour le spectrométre 750 est faible et centrée autour de 0,833
coups/seconde. Par contre, les données du spectrométre 1200, extraites sans contour, montrent

un bruit de fond globalement plus élevé.
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Figure51 : Spectresbrutset contribution desbruits defond enregistrés sur le spectrométre 1200 mmpour les
collisionsKr** ® C a) ciblede 3,2 ug.cm®. b) cible de 111 pg.cm.
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Figure 52 : Evolution dans le temps du bruit de fond propre pour |es spectrométres 750 (a) et 1200 (b).
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Par contre la forme des fonds propres était constante sur chacun des détecteurs. Nous les
avons donc sommés (augmentation de la statistique donc diminution de I'incertitude). La
figure 53 montre ces sommes de fonds propres pour les deux spectrometres.

Nous remarquons sur cette figure la présence des "cornes' dont je parlais précédemment
(Chap.l18l11-1-a-i) sur le spectrométre 1200, et du parasite autour du cana 400 sur le spectre
de l'autre spectrométre. La présence de ce parasite sur les spectres de fonds propres
(enregistrés sans faisceau) indique qu'il sagit d'un bruit lié au fonctionnement du détecteur,
pouvant provenir par exemple d'une inhomogénéité du diametre des fils de tungsténe aurifié
congtituant I'anode de la chambre détectrice agaz, ou d'un écho éectronique dans la chaine

d'acquisition.

Soit SFP la somme des bruits de fond propre (représentée figure 53), pour un des 2
détecteurs. La proportion de fond propre que nous devons soustraire a un spectre S donné
enregistre par ce détecteur est Nip(S).SFP, ou Niy(S) est un coefficient de normalisation donné
par :

Crp(Stacq(® (161)
I(SFP)

avec G(S) le nombre de coups par seconde dii au fond propre pour le spectre S, t,4(S) le

pr(S) =

temps d'acquisition du spectre S et |(SFP) I'intégrale totale de la somme SFP.
Pour le détecteur du spectrométre 750, Gp(S) = 0,833 cps/s et pour le détecteur du
spectrométre 1200, on tient compte de la variation de G d’un spectre donné en fonction du

moment ou il aété enregistré : Ce(S) varie adors entre 1,53 cps/s et 1,90 cps/s.

Bruit du fond trou

Le fond trou est |e bruit généré par le faisceau d'ions pendant |'acquisition du spectre ; il
est principalement da al'interaction entre le "halo" qui entourait le faisceau et le support de
cible. I est donc proportionnel au nombre de projectiles intervenant dans I'expérience.

Pour I'étudier, I'équipe a enregistré des spectres avec faisceau et support de cible mais
sans cible, et pour les deux types de support de cible utilisés. Ces spectres ne représentent pas
directement le fond trou puisqu'ils contiennent une proportion de fond propre. Il a donc fallu
soustraire cette contribution de fond propre avant d'étudier les fonds trous. La proportion de

fond propre par rapport au fond trou varie en fonction de l'intensité du faisceau, de 2% pour
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des grandes intensités a environ 30% pour les faibles intensités. L'étude que nous avons
menée nous a conduit aux résultats suivants :

- La forme des fonds trous était constante le long de I'expérience pour le spectromeétre
1200, ainsi que pour le spectrometre 750 pour un type de support donné.

- Le nombre de coups moyen généré par un projectile a évolué dans le temps acause
d'une dégradation de la qualité du faisceau. Nous avons régulierement mesuré le nombre de
coups moyen et nous avons donc pu tenir compte de cette évolution lors de la soustraction de
ce fond. L'ordre de grandeur était 10”° coups de fond trou par projectile.

Suivant le méme raisonnement que précédemment, nous avons pu faire la somme des
spectres de fonds trous superposables. A titre d'exemple, la figure 54 montre cette mme
pour les fonds trous (ou le fond propre a été soustrait) de chaque spectrométre dans le cas du
support percé d'un trou circulaire de diamétre 16 mm.

Soit SFT la somme des bruits de fond trou adaptée au traitement d'un spectre S. La

proportion de fond trou que nous devons soustraire ace spectre est N«(S).SFT ou

Crr SN prj (S) (162)
[(SFT)

N (S) =

avec G=(S) le nombre de coups par projectile dii au fond trou pour le spectre S (» 10°),
Norei(S) e nombre de projectiles pour le spectre S et [(SFT) l'intégrale totale de la somme

Far(S)

SFT. i(S) est donné par ——————
"ol ¥ 35 161019

ou Far(S) est la charge récoltée par la cage de

Faraday de bout de ligne pendant I'acquisition du spectre S, en Coulomb.

Bruit de fond bremsstrahlung
Ce fond provient du "rayonnement de freinage" (bremsstrahlung) des électrons de la
cible en interaction avec le faisceau. On parle de bremsstrahlung primaire (BP) pour les
photons provenant des transitions radiatives d'éectrons libres de la cible vers les états de
continuum du projectile. La distribution en énergie de ce rayonnement est décroissante
(Bernhardi, Hang and Wiesman, 1983; Anholt, Stoller, Molitoris et al., 1986; Lamour, 1997)
et aune limite maximale dans le référentiel du laboratoire définie par :

(hn)™ = (g- Ymec2g-1(1- beosqy )L (163)
avec les notations usuelles. Dans notre cas (b = 0,3433 et g. = 30°) nous trouvons

(hn)™ = 44,2 keV .
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support de diamétre 16 mm (b).
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Il existe auss un rayonnement de bremsstrahlung secondaire (BS) qui provient d'un
mécanisme en deux étapes : au cours d'une collison binaire entre un ion incident et un
électron cible au repos ou peu lié, I'éectron peut acquérir une énergie dans le référentiel du
laboratoire comprise entre 0 et Bny=2 ofb®mc? (soit » 134 keV pour notre expérience).
L'électron est ensuite ralenti par interaction avec les constituants de la cible en émettant le BS.
Le spectre en énergie de cette composante décroit plus vite que le BP et a une contribution
beaucoup plus importante a basse énergie (Lamour, 1997). Les estimations que j'ai faites a
partir des tables de Bernhardi et d'un programme décrit dans la thése d'Emily Lamour
(Lamour, 1997) montrent que le BS est environ 30 fois plus intense que le BP pour des
photons autour de 3 keV mesurés a q.= 30°. Cependant la plage en énergie vue par les
détecteurs a localisation est telle (44 eV et 172 eV) que la variation dintensité de
bremsstrahlung attendue d'un bord al'autre du spectre est de I'ordre de 1%. Nous avons donc
négligé cette variation et soustrait un fond plat, dont nous avons gusté la hauteur a des
endroits des spectres auxquels avaient dg§jaété soustraits les fonds propres et trous et ou il n'y
a pas de raie (autour du cana 70 pour le spectrometre 750 et du canal 130 pour le
spectrometre 1200). De par ses origines physiques, ce fond doit étre proportionnel au nombre
de projectiles traversant la cible et au nombre d'atomes cibles. Nous avons donc contrdlé que
le rapport de l'intensité du fond bremsstrahlung soustrait sur la valeur de Faraday
(proportionnelle au nombre de projectiles) avait une dépendance linéaire en fonction de

I'épaisseur de cible (figure 55).
Avant de clore ce paragraphe, nous pouvons consulter sur le tableau XV la contribution

de chague type de fond en pourcentage de I'intégrale totale du spectre, pour trois épaisseurs

différentes de cible de carbone.
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Epaisseur de cible| FP/Ispectre FT/Ispectre FB/Ispectre
(Mg.cm?) (%) (%) (%)
3,2 2,2 86,6 2,9
21,6 1,2 52,5 7.1
111 31 20,1 10,5
(a
Epaisseur decible| FP/Ispectre FT/Ispectre FB/Ispectre
(Mg.cm?) (%) (%) (%)
3,2 1,7 63,3 34
21,6 0,6 25,9 8,6
111 1,0 7,2 9,6
(b)

Tableau XV : Contribution de chaquetype defond en % del'intensité total e du spectre pour troisépaisseursde
cible de carbone—(a) spectrométre 1200 — (b) spectrométre 750.

On note que la contribution de fond due aux supports de cible domine afaible épaisseur,
tandis que la contribution due au bremsstrahlung augmente entre cible fine et cible épaisse. La
contribution du fond propre reste quant a elle toujours trés faible. Nous avons pu voir deux
exemples de soustraction de fond pour le spectrometre 1200 sur la figure 51 (Chap.l18111-2-a
i). La bonne superposition du fond soustrait et du spectre sur les bords de la zone vue assure la
validité de la procédure de soustraction de fond.
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ii) Traitement du "parasite” sur le spectrométre 750

Nous avons tenté d'identifier I'origine des coups recueillis autour du cana 400 dans les
spectres du spectrométre 750. Ces coups sont génants car Situés sous la raie Bay, nécessaire
pour extraire le rapport des populations 3py,/3sy,, comme nous l'avons vu dans |'expression
(144) au début de ce chapitre. En supposant que cette origine soit physique, hous pensons :

- ades X émis par le projectile et correspondant a des raies satellites d'états
doublement excités. Ces éats sont produits & partir de I'ion Kr®" (1s) par des processus
doubles, en une ou deux étapes. Dans ce cas, l'intensité du parasite doit dépendre de
I'épaisseur de cible de fagon respectivement linéaire ou apeu pres quadratique. L'extraction de
ce parasite quej'al pu faire ne montre pas de telle dépendance, ce qui exclut cette hypothése.

- ades X émis par la cible, son support, ou plus généralement par des ééments du
dispositif expérimental. La plage énergétique sur laquelle ils sont observés correspond ala
zone [3360-3390] eV au 1* ordre de réflexion sur le cristal, [6720-6780] eV au 2°™ ordre et
[10080-10170] eV au 3™ ordre. Les @éments susceptibles de produire des X dans ces
intervalles d'énergie sont *Pa, ®“Rh, ®cd, ®Th, *Ho, Yb, “Lu, ®Nd, “W et ®TI. Aucun de
ceux-ci n'est présent en quantité appréciable dans notre dispositif expéimental, et nous
rejetons donc aussi cette hypothése.

Nous avons donc conclu quil sagissait bien dun parasite di par exemple a une
impureté dans le détecteur alocalisation, une inhomogéenété des fils d'anode ou un écho de la
chaine d'électronique.

Malgré l'origine mal connue de ce parasite, nous avons pu l'extraire de fagon
suffisamment précise pour dépouiller les spectres. Comme nous |'avons vu au Chap.118l1-3-d-
vii, nous maitrisons la forme d'une raie enregistrée par le détecteur (convolution de
gaussienne, exponentielle et lorentzienne) et cette forme est identique pour toutes les raies du
spectre. Lors du dépouillement, et apres avoir soustrait tous les fonds maitrisés (propre, trou et
bremsstrahlung), je retirais a priori la contribution du parasite des spectres (ssmulé par une
gaussienne tres large). Je procédais alors ala simulation du spectre comme expliqué dans la
partie suivante, et vérifiais en particulier que laraie Bay, trés sensible au parasite, pouvait étre
correctement simulée avec la forme de la raie appliquée atout le spectre. Si ce n'était pas le
cas, je modifiais la proportion de parasite et recommengcais, jusqu'a atteindre un résultat
acceptable. La sensibilité de cette procédure était suffisante puisque les résultats obtenus en la
répétant plusieurs fois sur le méme spectre en laissant libres les parametres de la simulation de
ce parasite se recoupent tous. Le tableau XVI donne pour trois épaisseurs de cible les

proportions de la partie du parasite localisée sous la raie Ba, par rapport aux intensités des
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autres types de bruit de fond sous la méme raie, et par rapport al’intensité de la raie Bay
"nette". La figure 56 illustre les étapes de soustraction du bruit de fond (propre + trou +
bremsstrahlung) et du parasite pour une cible de 111 pg.cm? de carbone vue par le

spectrométre 750.
Epaisseur decible| Parasite/FP Parasite/FT Parasite/FB Parasite/Ba,
(Mg.cm?) (%) (%) (%) (%)
32 1890 51 800 76
21,6 1250 31 78 9,2
111 2330 320 206 32

Tableau XVI : Proportion en % du parasite par rapport a chaque type de fond situé sous la raie Ba, et par

rapport a l'intensité nette de cette raie pour trois épaisseurs de cible de carbone -spectromeétre 750.
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Figure56: Soustraction desbruitsdefond et du parasite sur un spectre enregistré par e spectrometre 750 et
correspondant ala collision Kr*** ® C 111 pg.cmi? 860 MeV/A.
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iii) Simulation desraies
Pour effectuer cette simulation, nous avons utilisé le programme GENPLOT (Computer
Graphics Service, 1988-1990) auquel nous avons adjoint des procédures permettant entre
autre :
- L'étude et la soustraction des bruits de fond présentées au paragraphe précédent.
- La construction de convolutions de gaussiennes, lorentziennes et exponentielles de
position, largeur et intégrales gjustables, ains que leur comparaison avec les spectres

expérimentaux.

Les critéres arespecter pour simuler un spectre, une fois les fonds soustraits, sont :

- conserver |'écart entre les raies sur tous les spectres

- conserver les largeurs de lorentzienne et d'exponentielle sur chaque raie et sur chague
spectre. La largeur de gaussienne peut varier (dans les 5%) d'un spectre al'autre car elle est
liée en partie ala qualité du faisceau qui n'éait pas constante, mais jamais entre les raies d'un
méme spectre.

- bien reproduire la forme du spectre expérimental. Cela implique que la soustraction
du spectre simulé au spectre expérimental doit étre plate et son intégrale sur la zone de
comparaison doit étre inférieure ala barre d'erreur statistique.

Le respect de ces critéres nous a permis d'extraire des raies ala limite du pouvoir de
résolution des spectrometres, comme les raies Ba, et Bag, ou les raies hdliumoi des situées
dans le pied gauche de la Ba;. A titre d'exemple, la figure 57 montre la décomposition
effectuée sur les spectres de la cible de 111 pg.cmi? de carbone. Notons que laraie Bas, inutile
pour les rapports cherchés n'a pas été simul ée.
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Figure 57 : Exemples de décompositions effectuées sur |es spectres obtenus pour une cible de carbone de
111 pg.cmi” sur le spectrométre 1200 (a) et 750 (b).
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b) Extraction des résultats

Les résultats expérimentaux extraits a partir des spectrometres sont les rapports des

intensités Ry = 1(Bag) o R, _(Bag)
I(Ba3) I(Bal)

. Nous avons vu qu'ils permettront de mesurer les

rapports des populations des états de structure fine 3dz,/3ds, et 3py,/3sy, Via l'expression
(144).

i) Extraction des rapports

La simulation des spectres nous permet d'avoir I'intégrale des raies que I'on peut séparer
avec nos spectrométres. Afin d'estimer la contribution de la transition héiumoi  de 1s3p'P; ®
1s2s %S, indiscernable, ala raie Ba, (voir figure 50), nous hous sommes servis de l'intensité
de la transition héliumoi de 1s3p°P, ® 1s2s S, que nous Pouvons mesurer avec précision.
Pour cela:

- on admet gue la capture peuple de facon statistique les états 1s3p

- on tient compte des rapports de branchement (Tableau XI11) :
Intensité (1Ry) _ 3" 1,43% _
Intensité(3P,) 5~ 100%

8,5810- 3

- comme seulement une partie de cette transition est sous la transition Bay, I'autre étant
sous la transition du niveau 1s3p *P,, on ne retire que 77% de cette raie. Cette valeur Sappuie
sur une répartition linéaire en fonction de la position des raies. Bien qu'approximative, cette
méthode est suffisante pour estimer la contribution d'une raie qui est de toute facon tres faible
en proportion de laraie dont on veut extraire |’ intensité (moins de 2% de la Bay).

Afin de tenir compte de cette contribution, on retire donc 0,66% de contribution de la
transition 1s3p °P, sous la transition Ba,.

Rappelons que l'intégrale de la raie Bas mesurée par le spectrométre 1200 doit étre
multipliée par 1,19 pour tenir compte de laréflectivité du cristal (Chap.l1811-3-d-v).

Le calcul du rapport R, ne pose aucune difficulté puisgue les deux raies Ba; et Ba, sont
directement mesurées.

i) Calcul del'incertitude

Nous étudions |'évolution des rapports définis précédemment en fonction des épaisseurs
de cible traversées. Les incertitudes statistiques sur les épaisseurs de cible sont extraites des

mesures RBS et sont données dans le Tableau IX du Chap.ll8lI-2, et il faut y gouter une
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incertitude systématique (€paississement des cibles de 1ug/cm? sous faisceau, voir le méme
paragraphe).
L'incertitude sur les rapports R; et R, a plusieurs contributions:
celle due aux bruits de fond
Soit Nyong 1€ Nnombre de coups dus atous les bruits de fond mesurés sous une raie. Dans
I'hypothese ou Nng Suit une distribution normale (gaussienne), il y a 85% de chances pour

gue la vaeur réelle de Nipng Soit dans l'intervalle [Niong-DNfonds NfongtDNiong], avec

DNiond =/2Nfond = D
Notons toutefois que cette valeur est |égerement surestimeée puisgue nous connaissons la
forme du fond. Précisons également que j'ai inclus dans Nong la contribution du "parasite”
(voir paragraphe précédent), qui intervient principalement dans laraie Bay.
celle due ala statistique des raies

Soit | lintégrale d'une raie smulée sur un spectre. Comme nous maltrisons

parfaitement saforme, I'incertitude absolue sur | est donnée par /I et -

Nous nous intéressons ades rapports d'intégrales mesurées sur le méme spectre et nous
nous affranchissons ainsi de toute erreur systématique, telles que celles que I'on peut faire sur
I'angle solide de détection, |e nombre de projectiles, etc...

Soient |, et |, les intégrales des raies dont on veut étudier le rapport R=1/Iy,, et D
I'incertitude absolue sur le fond présent sous une raie (les fonds étant assez plats sous les
raies, Dr ne dépend pas de laraie). Nous avons choisi de maximiser I'erreur relative faite sur R
en additionnant linéairement les erreurs relatives provenant de la soustraction du fond et de
la statistique des deux raies :

la+Dg 5~ Dg|
DR :|Ib+DF lb- DE| . 1

1
+ +
R la la I

Iy

(164)

ou le premier terme adroite du signe éga est I'erreur sur la soustraction des fonds, tenant
compte du fait que I'on maitrise leur forme : aing, on fait simultanément la méme erreur sur la
soustraction du fond sous lesraies aet b.

Enfin nous avons choisi de ne pas rgjouter d'erreur de décomposition, car celle-ci n'est

pas estimable rigoureusement. Cependant, nous avons fait plusieurs essais indépendants de
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décomposition, et I'application de la méthode décrite au paragraphe précédent amene toujours

aun résultat trés proche, largement dans la barre d'erreur calculée par laformule (164).

iii) Résultats expérimentaux
L'annexe B récapitule l'ensemble des résultats expérimentaux obtenus sur les

spectromeétres, qui sont représentés sur les figures 58 et 59. L'étude de ces résultats et leur
comparaison avec les théories seront faites au Chapitre l11.
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Figure 58 : Evolution des rapports R, et R, expérimentaux en fonction de I'épaisseur de cible de carbone
traversée pour un ion Kr3** & 60 MeV/A.
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Figure 59 : Evolution des rapports R; et R, expérimentaux en fonction de |'épaisseur de cible d'aluminium
traversée pour union Kr3** & 60 MeV/A.
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3°) Résultats obtenus avec le détecteur ajonction placé a 120°.
a) Présentation des spectres bruts.

Il faut tout de suite préciser que seuls les spectres enregistrés par la jonction Si(Li)
placée 2120° lors des collisions d’ions Kr ** avec des cibles de carbone ont été étudiés.

La figure 60 montre un spectre brut, en échelle logarithmique, correspondant ala cible
de 111 pg/cnm? de carbone. On 'y distingue :

- la série Balmer correspondant aux transitions radiatives du Kr®" aboutissant sur le
niveau n=2.

- la série Lyman, dont on peut distinguer les composantes a, b, etg La composante d
n'est pas clairement séparée de la fin de série S(np® 1s, n>5), mais nous verrons plus loin
gu’ une bonne connaissance de la forme des raies nous a permis de |’ extraire. Ce sont aces
transitions que Nous NOUS SOMMES i NtEresseés.

- les raies REC L et REC K correspondant a la capture radiative respectivement en
coucheL et K du krypton.

Lya
10000
: Série Balmer Lyb
1000 - Lyg

a8 ]

2 ] / Lyd + fin de série REC K
@ ] REC L
©

o
€ 100 4
[} ]
Z .
10 -
T T T T T T T T T

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000

Numéro de canal

Figure 60 : Spectre X enregistré par lajonction Si(Li) &g, = 120° pour lacollision Kr®* (60 MeV/A) avec une
cible de carbone d’ épaisseur 111ug/cm?.
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b) Décomposition des spectres.

La méthode utilisée pour décomposer les spectres suivait scrupuleusement la
procédure dont la description exhaustive est donnée dans la thése dEmily Lamour (Lamour,
1997). Je préciserai donc ici seulement les caractéristiques propres a cette expérience. Ici
comme pour les spectres obtenus par les spectromeétres cristallins, nous avons tenu compte du

taux de comptage du détecteur en divisant chaque spectre par son pourcentage de détection.

i) Soustraction des fonds.

Les trois types de fonds (propre, trou et bremsstrahlung) décrits dans le chapitre relatif
aux spectromeétres sont auss visibles sur les détecteurs a jonction. La figure 61 montre
I’exemple de la soustraction des fonds sur la jonction Si(Li) placée a120° pour 2 épaisseurs
de cible de carbone.

Le fond propre était tellement faible qu' on peut parfaitement le négliger. Le nombre de

coups de fond propre intégré sur tout le spectre vaait typiquement 0,6 coups/seconde.

Le fond trou a une contribution plus importante que le fond propre, et sa forme dépend du

type de support de cible utilisé. De plus, il contient des structures dues al’ interaction entre
le halo du faisceau (voir Chap.lI8Il-1) et les supports en aluminium des cibles. Plus
précisément, ce sont des transitions Lyman provenant des désexcitations de projectiles
krypton qui pénétrent dans le support de cible. Considérons par exemple la bosse située
approximativement sous la raie Lyman a : sa plage énergétique démarre al’ énergie de la
Lyman a du Kr¥®*, et se prolonge aplus haute énergie. Les coups tombant al’énergie de

laLyman a résultent de I'excitation du projectile incident par les atomes du support de
cible. Les coups visibles a plus haute énergie sont des X émis par le projectile al’ intérieur

du support de cible. A mesure que le projectile s enfonce dans le support, il est d’ une part
ralenti et d' autre part "rhabill€" de ses électrons. Les X émis correspondent donc a des

transitions Lyman a hdliumoi  des, lithiumoi  des, etc...Ces X sont émidansleréférentiel

du projectile aplus basse énergie que ceux de laLyman a hydrogénoi de, mais acause du
ralentissement du projectile dans le support de cible et de I’ effet Doppler, on les enregistre
sur le détecteur placé a q. = 120° aplus haute énergie que la Lyman a émise par des
projectiles n’ayant pas été ralentis.

Des spectres de fond trou avaient été enregistrés réguliérement, et nous avons utilisé le
fond trou (correspondant au "bon" support de dble) enregistré aun moment le plus proche

possible de I’acquisition d’ un spectre donné pour en soustraire sa contribution, afin de
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tenir compte des fluctuations du faisceau. Cette soustraction a été effectuée en normalisant
I"intégrale du fond trou utilisé au méme nombre de projectiles que le spectre brut. Le
tableau XVII-a donne la proportion de fond trou sous les raies nettes Lyman a et d pour
les 2 épaisseurs de cible correspondant au spectre de la figure 61. Nous voyons que la
contribution de fond trou est d autant plus importante que la cible est fine d’une part, et

que I’ on observe des désexcitations venant de niveaux élevés d'autre part.
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Figure 61 : Soustraction des bruits de fond sur des spectres enregistrés par la jonction S(Li) placée a 120°
correspondant au systéme Kr***® C (60 MeV/A) pour des cibles de carbone d' épaisseurs 3,2 pg/cne et
111pg/ce.
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Le fond bremsstrahlung est a son tour simulé par une exponentielle décroissante, gjustée
sur des parties ou il n'y a pas de raie. Pour information, le seuil haut du bremsstrahlung
primaire (voir Chap.l18111-2-a) vaut 26,38 keV sur un détecteur placéa g. = 120° (on ne
voit pas ce seuil sur le spectre de lafigure 60 car il est "caché€" par la REC L), tandis que
celui du bremsstrahlung secondaire ne dépend pas de I'angle d observation et vaut
134 keV pour notre expérience et sort donc de la fenétre d’ observation du détecteur Si(Li).
Comme lors du dépouillement des spectrométres, nous avons vérifié que I'intensité du
fond bremsstrahlung dépend bien de fagon linéaire du nombre de projectiles (figure 62).
Le tableau XVII-b donne la proportion de fond bremsstrahlung sous les raies nettes
Lyman a et d pour les 2 épaisseurs de cibles correspondant au spectre de la figure 61.
Nous voyons gue la contribution de ce fond est d’ autant plus importante que la cible est
€paisse, et que laraie mesurée est peu intense.
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Figure62 : Evolution du fond d( au bremsstrahlung enregistré par lajonction S(Li) placéea 120° enfonction
de |'épaisseur decible.
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Epaisseur de cible FT/Lya FT/Lyd
(ug.cm?) (%) (%)
3,2 32,4 408
111 0,2 10
(a
Epaisseur de cible FB/Lya FB/Lyd
(ug.crr?) (%) (%)
3,2 2,7 50
111 31 247
(b)

Tableau XVII : Proportion en % dedifférentsfonds par rapport al'intensité nette desraiesLya etLydpour deux
épaisseurs de cible de carbone vues par la jonction placée a 120°. - (a) fond trou— (b) fond bremsstrahlung.

i) Simulation desraies.

Apres avoir soustrait les fonds, nous avons mesuré les intensités des raies Lyman en les
simulant par une forme constante ala fois d' une raie al’ autre sur un spectre donné, mais auss
d'un spectre al’autre. L’ éalonnage précis du détecteur et la bonne connaissance des énergies
desraies nous apermisd extraire laraie Lyman d delafin de série.

La forme de raie utiliste éait la somme d'une gaussienne et d’'une exponentielle
simulant une gqueue basse énergie due ala réponse du détecteur. La largeur ami -hauteur de la
gaussienne était de 290 eV et cele de I'exponentielle valait 115 eV. L’intégrale de
I’ exponentielle représentait une fraction constante égale a4% de celle de la gaussienne.

La figure 63 montre un exemple de décomposition effectuée sur un spectre

correspondant aune cible de 111ug/cnm? de carbone.
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Figure 63 : Exemplede décomposition effectuée sur un spectre obtenu pour uneciblede carbonede 111 pg/cm?
sur lajonction Si(Li) placéea 120°. La courbeentiret dans|’ encadré montrela simulation globale, a comparer
au spectre total.

c) Extraction des résultats.
i) Intensités absolues

S N" est I'intégrale d'une raie mesurée sur un spectre par la méthode décrite
précédemment (ou le spectre a été ramené a100% de détection), le nombre d' X émis par ion

correspondant vaut :

_N™,16010"" 35
NX/ion -
Far T

(165)

glob

ou Far est la charge recueillie par |a cage de Faraday placée en bout de ligne pour |e spectre
considéré, et Ty, est latransmission globale du détecteur égale 47,4 107 (Chap.I1811-3-c-iii).
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i) Calcul del’incertitude

L’erreur relative commise sur le nombre d'X émis par ion est la somme linéaire des
erreurs relatives liées au pourcentage de comptage, ala décomposition des raies, celle sur la

mesure de la Faraday et sur latransmission globale du détecteur.

L’erreur relative sur le pourcentage de comptage est liée ala statistique du nombre
d’ événements «pulseur » (Chap.l1811-3-e-ii). Si Nyyseur €St € nombre de coups de pulseur

enregistré par la voie de I’ acquisition consacrée au détecteur, I’ erreur relative faite sur le

pourcentage de comptage vaut ]/ N puiseur - CELtE €rreur vaut environ 1%.

L erreur de décomposition d’ uneraie est quant aelle due a3 termes.
1 I'erreur liée ala soustraction des fonds sous la raie (nf) considérée. Cette

erreur est reliée al’ erreur statistique de chacun des fonds et dépend de I’ gjustement de

ces fonds au spectre brut. Elle est notée \/2N7, etvaut /2N +4/No +4/Ng
puisque le fond propre correspond a un processus aéatoire et que les fonds trou et
bremsstrahlung, qui ont une forme caractéristique, sont dus a des processus physiques
non aéatoires.

2 I'erreur liée ala statistique de I’ intégrale d’ un pic considéré soit W

3 les pics voisins, possédant une erreur de décomposition, peuvent influencer
I'intégrale du pic considéré et donc entrainer une erreur. Cette erreur notée /N5 o,
pour un pic voisin, est égale al’intégrale de ce pic voisin sous la raie considérée
multipliée par I’ erreur relative statistique de ce pic voisin.

L’erreur relative globale de décomposition a éé maximisée en éant déduite par la
formule: (W/ZN 0N+ \/NCéigns)/N "

En effet, les formes des smulations de raies n'éant pas totalement indépendantes,

I"erreur réelle faite sur ces décompositions ne peut étre gqu’inférieure ou égale ala somme

ainsi calculée.

L’erreur relative sur la mesure de Faraday est généralement tres petite (moins de 1%),
mais peut devenir importante ponctuellement. En effet il arrivait que I’ acquisition s arréte
de facon impromptue, et nous avions aors 2 valeurs différentes de Faraday (une

enregistrée sur bande, et I'autre sur les relevés des échelles VAX imprimés lors de
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I’ expérience). Dans ce cas, hous avons attribué comme incertitude la différence entre les 2

valeurs. Nous avons trouvé achaque fois une incertitude relative de I’ ordre de 20%

L'erreur relative sur la transmission globale du détecteur est due essentiellement a
I"incertitude sur I’angle solide délimité par le collimateur placé devant et vaut 4%
(Chap.l1811-3-c-iii).

i) Résultats expérimentaux obtenus sur lajonction &20°.

Les résultats expérimentaux sont récapitulés dans I’ annexe B, et sont portés sur la figure
64. L’ étude de ces résultats sera faite au Chapitre 1.

- Lya (I

L - E
c 1&25- H“_"“" P _
g : . Lyb .
s osl .y . " ¥
> UE e L - E
k) 3 re LYD o E ]
© I B - ]
£ 1e4l e - TE 1

- SRR »—@-\_-‘ & ' Lyd ]

le-5 L L TN T S B I I T R S N R A i
1 10 100
Epaisseur de cible (ug/cm2 )

Figure 64 : Evolution du nombre d’ X issus des états 2p, 3p, 4p et 5p par ion émis par un projectile Kr®*

(60MeV/A) en fonction de |’ épaisseur de carbone traver sée.
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CHAPITRE 111

RESULTATSET DISCUSSION

Dans ce chapitre je présenteral des résultats expérimentaux tirés de plusieurs campagnes
d'expériences, celle décrite dans le chapitre Il qui concerne le transport des ions Kr*®* ® Cet
Al av = 47 ua (E = 60 MeV/A) dont les états excités sont initialement peuplés par
excitation, plus deux études précédentes effectuées sur les systémes Kr¥®* ® C av =356 u.a
(E = 332 MeV/A) et Ar'® ® C av = 23 ua (E = 13,6 MeV/A) et qui Sintéressent au
transport d'états initialement peuplés par capture. Les résultats sont présentés par type
d'observables et comparés aux diverses approches théoriques développées au chapitre 1. Je
présenterai d'abord |'évolution des populations n, ¢ absolues en fonction de |'épaisseur de cible

traversée, puis celle des rapports de populations de structure fine de lacouche n = 3.

| — Evolution des populations absolues n¢ en fonction de |'épaisseur de cible

traver sée

1°) SystémeKr¥**® Cav=2356u.a. (E=332MeV/A)

Ces résultats sont issus de I'expérience décrite dans (Despiney, 1994) et (Vernhet,
Rozet, Bailly-Despiney et al., 1998). Cependant, ils étaient alors présentés en valeur relative
(intensité d'une raie Lyman particuliére sur la somme des intensités Lyman) et normalisés ala
valeur en gaz (c'est adire al'épaisseur 0). L'intérét de cette présentation réside dans la faible
valeur des barres d'erreurs expérimentales mais en revanche la discussion des résultats est

rendue plus compliquée. Je présente donc ici les intensités Lyman absol ues.
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a) Présentation des résultats expérimentavux

La figure 65 montre I'évolution des intensités des raies Lyman (n £ 5) par ion en

fonction de I'épaisseur de cible traversée, pour le systtme Kr*** ® Cav =356 u.a
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Figure 65 : Evolution desintensitésdesraies Lyman (n£ 5) par ion enfonction del'épaisseur decibletraversée,
pour le systéme Kr*** ® Cav= 35,6u.a.

Nous ne pouvons pas mesurer les désexcitations venant de I'éat 2s pour un projectile
krypton car le temps de vie de cet éat est trop court. En effet la méthode consiste
normalement a effectuer une mesure de déclin radiatif de I'éat métastable 2s, a une certaine
distance derriére la cible pour laguelle toutes les transitions Lyman ont déaeu lieu. Mais pour
le krypton &35,6 u.a. le libre parcours moyen radiatif de I'état 2s est de seulement 3 mm ce
qui rend ce genre de mesure extrémement difficile.

Il est intéressant d'évaluer la contribution des cascades au signal recueilli. Lafigure 66
montre cette contribution en pourcentage des Lyman absolues, en fonction de I'épaisseur de
cible traversée et calculée par le programme collisionnel seulement (sans effet de champ de
sillage) décrit au chapitre 1.8A-V-1. Nous verrons que ce programme décrit correctement

I'essentiel de I'évolution pour ce type d'observable, et son utilisation est donc justifiée ici. Le
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rapport représenté est la part de la raie Lyman exclusivement due aux cascades al'extérieur de
lacible (quand il n'y a plus de transport) apartir des niveaux supérieurs, sur l'intensité totale
de cette raie Lyman. Ce rapport peut secrire:

np

& Sne(@ "t
n'>n n'’
CASCpp (d) = L=l
w0 =7 o RY,
NRnpSnp(X)dx +spp(d) + @ Sn'f'(d)RM
0 n'>n n'e
r'=1#1

avec les mémes notations que celles utilisées au chap.18A-V-1-b lors de la description du
modele collisionnel. Cette expression est valable pour décrire les désexcitations venant d'un
état np. Notons qu'en ce qui concerne la raie Lyman a, il faut ajouter la contribution des
photons (de méme énergie) provenant de la désexcitation M1 de I'état 2s aceux provenant de
I'état 2p, au numérateur et au dénominateur du rapport. Les niveaux considérés sont jusqu'a
n=10, et méme n> 10 approximativement (loi de peuplement en 1/r’, voir Chap.I8A-V). Les
sections efficaces de capture (processus initial) sont calculées par CDW. Elles amenent aune
contribution des cascades aépaisseur nulle (donc sans transport) respectivement égale a’55%,

33%, 22% et 15% pour lesLyman a, b, g et d et qui atteint 26%, 10%, 8% et 7% apres
transport dans 220 pg.cm? de carbone. De plus, la contribution des cascades pour la raie
Lyman a venant du niveau directement supérieur n=3 représente environ 30% de la
contribution totale. (On peut se référer alafigure 14 du chapitre | ace sujet.)

Nous voyons que les cascades sont importantes principalement pour la Lyman a, et
donc que la population de I'état 2p est sensible aux populations des états de n supérieur. On
note que pour cette raie, la contribution de cascade est croissante jusgu'a une certaine
épaisseur de carbone (»15 pg.cm?). Cette augmentation peut sexpliquer par les excitations
vers des états de moment angulaire élevé lors du transport et les désexcitations Yraast vers le
niveau 2p. Apres avoir atteint une épaisseur de cible suffisante, I'effet de I'ionisation apartir
des niveaux de n élevé devient important et la contribution des cascades diminue fortement.
Pour les autres Lyman, les cascades ont une importance moindre et les Lyman get d sont peu

sensibles aux popul ations des niveaux supérieurs.
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Figure 66 : Contribution des cascades aux intensités des raies Lyman lors de la collision Kr*** ® C,
v = 35,6 u.a. (E = 33,2 MeV/A) en fonction de |'épaisseur de cible, calculée par |e modele collisionnel.

b) Comparaison avec les résultats théoriques

Je rappelle que le modéle dit "collisionnel" traite les états en base n,¢ et ignore donc la
structure fine des niveaux. De plus, il ne tient pas compte du champ de sillage ni de
I'évolution d'aucune cohérence. Les niveaux jusgu'an=10 sont traités, et les niveaux au dessus
sont simulés par un loi d'échelle en 1/n® (voir Chap.I8A-V-1). Le modde dit "d'équation
pilote" traite les états en base n,/,j,m jusqu'a n=6 et calcule I'évolution des cohérences sous
I'effet du champ de sillage et du dépeuplement (radiatif et collisionnel) des niveaux.

La figure 67 montre la comparaison des résultats expérimentaux avec les valeurs
théoriques données par e modéle collisionnel seul (figure 67-a) et le modéle d'équation pilote
(figure 67-b). Les conditions initiales sont données par CDW. Dans le modéle d' équation
pilote, la fréquence plasma du milieu vaut 29,1 eV (1,07 u.a.) et la dépendance spatiale du
champ est prise en conpte.

Nous ne pouvons pas faire de comparaison avec un modele classique de transport car le
krypton est un projectile trop lourd pour étre traité par un tel modéle (Chap.I8B), et nous
n'avons pas a I'heure actuelle de valeurs données par un modéle Monte Carlo de type

quantique pour les observables auxquelles je m’intéresse dans ce paragraphe.
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La premiére constatation que nous pouvons faire est que I'effet principal du transport est
correctement reproduit par une évolution collisionnelle. Nous nous attendions ace résultat au
moins pour n = 2 car dans cette couche le Lamb-shift est trop important pour que le champ de
sillage mélange de facon efficace les états 2s,/, et 2p.,» séparés de 1,72 eV pour un couplage
Stark ws = 0,26 eV (et afortiori les états 2s,/, et 2ps, Séparés de 77,9 eV par le couplage spin-
orbite).

De plus, le couplage au champ de sillage entraine un mélange entre les éats d'une
couche de n donné : ce mélange tend arépartir statistiquement les populations d'une couche
entre les états n, ¢. Plus le nombre d'éats n, ¢ disponibles est grand (c'est adire quand n
augmente) et plus I'effet du champ de sillage sur un état n,p est donc visible (Chap.I8A-V-3-
€). Les mélanges dus au champ se compensent d'une certaine facon quand on observe des
sommes de niveaux de structure fine: par exemple les mélanges 3sy>-3py, €t 3p3-3ds
agissent de fagon contraire sur la population totale 3p. On observe ainsi que le désaccord entre
les points expérimentaux et le modée collisionnel augmente avec n.
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Figure67-a: Evolution desintensités Lyman (n£ 5) par ion en fonction del'épaisseur de cibletraversée, pour
le systéme Kr®** ® C av = 35,6 u.a. (E= 33,2 MeV/a). Comparaison entre |'expérience et le modéle
collisionnel
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Figure67-b: Evolution desintensités Lyman (n£ 5) par ion en fonction del'épaisseur de cibletraversée, pour
lesystémeKr®*** ® Cav= 35,6u.a.(E= 33,2 MeV/a). Comparaison entrel'expérience et lemodéle d'équation
pilote.

Le modéle déquation pilote présente un tres bon accord avec les vaeurs
expérimentales. Le champ de sillage est correctement pris en compte et le modéle reproduit
trés bien I'évolution des Lyman get d. Enfin, les conditions initiales en termes de population,
c'est adire les sections efficaces de capture CDW ne sont pas mises en défaut pour ce
systéme, mais il faut souligner que nous ne possédons pas de valeur expérimentale en dessous
de 12 pg.cm? de carbone, épaisseur pour laquelle le transport a d§a commencé a agir.
Précisons que la contribution des cascades provenant des niveaux de n>6, non prise en
compte dans ce modele, alaraie totale vaut 14% pour laLyman a et 11% pour lesLyman b a
d pour ce systéme collisionnel et aépaisseur nulle, valeurs qui diminuent respectivement a6%
et 1% apres transport dans 100ug/cn? de carbone. Ces considérations valident
I’ approximation de ne prendre les éats que jusqu’ an=6 dans le modéle d’ équation pil ote pour
traiter ces observables.

Pour visualiser I'influence du transport (collisionnel et d0 au champ de sillage) sur ces
observables, nous pouvons les comparer figure 68-a aux intensités produites par des collisions
ion-atome, sans transport. Ces derniéres sont bien entendu représentées par des droites, de
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pente unité sur une échelle log-log. Nous voyons que le transport joue un réle certain sur
I'évolution des Lyman produites par le projectile krypton, et particulierement quand n
augmente. Cependant, ce role est prédit plus important sur un projectile argon (figure 23-b), et
c'est pourquoi I'équipe a démarré I'éude expérimentale du transport de ce projectile. Nous

allons donc étudier en détail ce systéme dans |e paragraphe suivant.
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Figure 68 : Evolution desintensités des Lyman ou des populations absol ues np en fonction de |'épaisseur de
cible, et comparaison avec une évolution type ion-atome pour les systémes Kr*** ® Cav= 356 u.a. (33,2
MeV/A) et Ar'®* ® Cav=23ua. (13,6 MeV/A).
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2°) Systéme Ar'®*® Cav=23u.a (E=136MeV/A)

Ces résultats sont issus de I'expérience décrite dans (Lamour, 1997) et (Lamour,
Vernhet, Rozet et al ., 2001).

a) Présentation des résultats expérimentaux

La figure 69 montre I'évolution des populations des niveaux np (n £ 4) et 2s, extraites a
partir des intensités des raies Lyman et 2E1, comme expliqué dans les références ci-dessus.
Du fait de la grande stabilité du niveau 2s pour I'argon (libre parcours moyen radiatif de
174 mm), les désexcitations provenant de cet état ont pu étre mesurées. Cela est important car
on peut aors soustraire la contribution de transition M1 ala Lyman a sans hypothese
théorique autre que les valeurs des rapports de branchement qui sont assez bien connus. Les
populations présentées sur la figure 69 sont donc purement expérimentales. Notons qu'il n’est
pas possible d extraire la population expérimentale de I'état 2s pour le cas d'un projectile
krypton a60MeV/A, c'est pourquoi la figure 65 présente des intensités de raies Lyman plut6t
gue les populations np.

La contribution des cascades présentée sur la figure 70 suit la méme évolution que pour
le systéme Kr*® ® C (E= 33,2 MeV/A). Rappelons que les populations 2s, 3p et 4p sont
directement proportionnelles respectivement alaraie 2E1, Lyman b e Lyman g et donc que la
proportion de cascade est exactement la méme entre population et raie correspondante. Par
contre, 3% de la population 2s se désexcite par une transition M1 donnant un photon de méme
énergie que ceux de laLyman a, et cette raie ne dépend donc pas uniguement de la population
2p. Cependant, comme I'état 2s est environ 10 fois moins peuplé que I'é&at 2p (cf figure 69),
I'erreur faite en assimilant laLyman a ala population 2p lorsqu’on calcule la contribution des
cascades est de |'ordre de 3%o. La contribution des cascades ala Lyman a donne donc une
excellente approximation de la contribution des cascades ala population 2p. Les cascades
représentent alors respectivement 47%, 31%, 23% et 19% des populations 2p, 3p, 4p et 2s
pour une épaisseur de cible nulle, et 28%, 17%, 12% et 10% aprés le transport dans
220 pg.cm? de carbone, ce qui est du méme ordre de grandeur que ce que nous avions calculé
pour le systéme Kr¥* ® C (E= 33,2 MeV/A). Nous pouvons donc conclure que s les
observables expérimentales sont directement représentatives du peuplement et du transport
des populations 2s et 4p, la population 2p (et 3p dans une moindre mesure) est aussi sensible
aux conditionsinitiales et au transport intervenant dans les niveaux supérieurs.
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Figure 69 : Evolution des populations expérimentales np et 2s de I'Ar '™

Systéme Ar'®* ® Cav=23u.a. (E= 13,6 MeV/A).

en fonction de|'épaisseur decible.
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Figure 70 : Contribution des cascades aux intensités des raies Lyman et 2E1 lorsdela collision Ar'®*® C,
v =23 u.a. (E = 13,6 MeV/A) en fonction de |'épaisseur de cible, calculée par e modéle collisionnel.

b) Comparaison avec les résultats théoriques

Dans ce paragraphe, nous allons comparer les résultats expérimentaux aux deux types
de formalisme décrivant le transport, a savoir celui s appuyant sur la résolution d’équations
différentielles, et celui utilisant une méhode Monte Carlo. Ceci va en particulier nous
permettre d’'une part de les comparer entre eux, et d autre part de discuter des conditions
initiales de peuplement des états excités.

La figure 71 montre la comparaison entre les résultats expérimentaux de la figure 69 et
les modéles sappuyant sur le formalisme d'équations différentielles, décrits au chap.I8A-V.
La fréquence plasma du carbone est égale a29,1 eV et les conditions initiales sont données
par CDW. Nous voyons ici aussi, comme dans le cas du paragraphe précédent que les
principal es caractéristiques de |'évolution sont décrites par le modéle purement collisionnel.
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Figure 71 : Evolution des populations np et 2sdel'Ar
Ar'®* ® Cav=23u.a. (E= 13,6 MeV/A). Comparaison des points expérimentaux avec | es cour bes théoriques

données par le modéle collisionnel et le modéle d'équation pilote.
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Ici encore, I'effet du champ de sillage sur les populations np augmente avec n, mais
reste relativement faible sur ces observables puisqu’ elles correspondent a une somme d'éats
de structure fine 1/2 et 3/2. Il est par contre important sur I'éat 2s,, qui est un éat de
structure fine. On constate nettement que le modéle purement collisionnel sous-estime le
mélange 2s-2p par rapport aux points expérimentaux.

Comme pour le systéme précédent, la contribution des cascades depuis les états n>6 est
relativement faible sur les observables, et la limitation ang =6 du modée d’ équation pilote
est sans conséquence notable. Nous voyons que l'introduction du champ de sillage dans ce
modéle favorise le mélange r/-n/', et mene aun excellent accord avec I'expérience en ce qui
concerne I'évolution de la population 2s. L'accord est moins bon pour les populations np, et ce
particuliérement pour les cibles fines (£ 10 pg.cmi®) pour lesquelles les populations sont sous-
estimées. Nous voyons aussi sur cette comparaison que l'action du champ de sillage se
manifeste essentiellement pour les petites épaisseurs. En terme de dynamique du transport,
I'effet cohérent du champ est rapide puis il est brouillé par les processus collisionnels plus
lents qui deviennent prépondérants. Le désaccord a faible épaisseur est peut-ére di aux
conditions initiales. Les sections efficaces de capture calculées par une méthode Monte Carlo
sont plus élevées et on peut sattendre ace qu'elles conviennent mieux. Nous ne disposons pas
dun jeu complet (sections efficaces + cohérences) de conditions initialles Monte Carlo
utilisable dans nos programmes basés sur la résolution d'équations dfférentielles, mais nous
pouvons utiliser un programme de résolution de transport classique basé sur une méthode
Monte Carlo (CTMC voir Chap.I18B). La figure 72 montre la comparaison entre les points
expérimentaux, les résultats du modéle collisonnel dé§a montrés sur la figure précédente
(conditions initiadles CDW), ceux du modéle CTMC collisonnel seulement avec des sections
efficaces de capture CDW, et enfin ceux du méme modéle avec des sections efficaces de
capture Monte Carlo. Rappelons que le modéle CTMC utilise une description classique de
I'on hydrogénoi de, tandis que le modéle appelé "modéele collisionnel” est basé sur des
équations différentielles décrivant I'évolution du systeme dans I'espace des phases quantique.
Les deux modéles donnent des résultats tres proches quand les mémes conditions initiales
sont utilisées (ici, CDW), du moins pour les faibles épaisseurs (jusqu'a »10 pg.cni?) pour
lesquelles les modeles théoriques présentés sur la figure 71 sous-estiment les populations np.
L'utilisation de conditions initiales Monte Carlo pour décrire la capture améliore beaucoup
I'accord expérience-théorie dans cette gamme d'épaisseurs pour les populations np, mais
Savére moins satisfai sante pour la population 2s.

219



Chapitrelll : Résultats et discussion

le-2

population /ion

=
P
w

le-4

le-2

population /ion
o
w

: m Expérience
— - "Modéle collisionndl", capture CDW

- CTMC, callisionnel, capture CDW i
. « « CTMC, collisionnel, capture Monte-Carlo

le-4 ! Lo ! [ T B N !
1 10 100

Epaisseur de carbone (ug/cm?)

Figure 72 : Evolution des populations np et 2s pour le systéme Ar'®" ® C (E = 13,6 MeV/A). Points
expérimentaux, model ed'éguationsdifférentielles" collisionnel seulement” avec desconditionsinitialesCDW,
modéle CTMC avec les mémes conditions initiales (Gervais, 2000), et modéle CTMC avec des conditions
initiales CTMC (Reinhold, Arbo, Burgdorfer et al., 2000).
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La figure 73 montre findement la comparaison des points expérimentaux avec le
modéle d'éguation pilote (d§amontré sur lafigure 71) avec des conditions initiales CDW, et
le modéle CTMC prenant en compte cette fois le champ de sillage avec des conditions
initiales de capture Monte Carlo. Il faut bien noter que non seulement les conditions initiales,
mais égaement les modeles de transport sont ici différents. Nous pouvons voir que les deux
modeles de transport prévoient des évolutions semblables pour les populations np. De plus,
les conditions initiales CTMC semblent mieux adaptées a la description de ces
observables Ce n'est pas le cas par contre pour la population 2s, dont les conditions
initiales de capture sont bien décrites par CDW, et sur-estimées par un calcul CTMC.
De plus, I'évolution de cette population prédite par une méthode CTMC n'est pas satisfaisante
a grande épaisseur. Cela pourrait provenir de I'impossibilité de distinguer des états de
structure fine dans ce calcul, lors de la projection de I'espace des phases classique dans
I'espace des phases quantique (voir Chap.I8B). Notons que ce probléme n'apparait pas pour
les populations np qui par nature ne font pas cette distinction.

Enfin nous voyons sur le point atres faible épaisseur (3,2ug/cm?) que la population 2p
expé&rimentale est supérieure a celle prévue par les simulations, y compris avec la capture
décrite par CTMC. Afin dexpliquer cet écart, nous pourrions penser a l'influence d'un
mélange cohérent collisionnel (décrit par I'expression (124) du chapitre 1) non pris en compte
dans les modéles, mais I'ordre de grandeur des cohérences collisionnelles montre que ce
phénomene ne peut pas avoir lieu auss rapidement. L'hypothése d'un mélange Stark sous-
estimé par les modéles nest pas satisfaisante car l'augmentation du couplage Stark
augmenterait certes la population 2p, mais diminuerait les populations 3p et 4p, qui ne
semblent pas du tout surestimées par les modéles acette épaisseur. |l reste I'hypothése d'une
ereur de mesure systématique sur le point expérimental correspondant a I'épaisseur
3,5 ug.cmi La réaisation d'une campagne d'expérience (mai 1999) sur le méme systéme,
bien que visant ala détermination d'observables beaucoup plus fines (structure fine de la
couche n=2, et Lyman jusqu'an = 12), permettra une confrontation avec ce point e sera

capable de le confirmer ou de I'infirmer le cas échéart.
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Figure 73 Evolution des popul ations np et 2s pour lesystéme Ar¥* ® C (13,6 MeV/A). Points expérimentaux,
modeéle d'éguation pilote avec capture CDW, modele CTMC avec champ de sillage et avec capture CTMC
(Reinhold, Arbo, Burgdorfer et al., 2000).
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3°) SystémeKr**® Cav=4695u.a (E=60MeV/A)

Ces résultats sont issus de |'expérience décrite dans le Chapitre 11.
a) Présentation des résultats expérimentaux

Les résultats expérimentaux ont été présentés pour ce systeme collisionnel sur la figure
64 du Chapitre I1. IIs concernent I’ évolution en fonction de I’ épaisseur de cible de carbone des
intensités par projectile des transitions Lyman a a d. La contribution des cascades sur les
Lyman est beaucoup plus petite pour ce systéme peuplé par excitation apartir de 1s que pour
les systémes précédents: la contribution maximale des niveaux supérieurs représente
respectivement environ 14% ,12%, 9%, et 7% des intensités des Lyman a ad (voir figure 74)
lorsgu’ on utilise des conditions initiales PWBA, et des résultats sensiblement identiques sont
obtenus avec des conditions initiales provenant d'un calcul d éguations couplées. Ces
intensités sont donc tres directement représentatives de I'évolution des populations des

niveaux 2p abp respectivement, et dépendent trés peu de I’ évolution des niveaux supérieurs.
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Figure 74 : Contribution des cascades aux intensités des raies Lyman lors de la collision Kr** ® C,
v = 46,95 u.a. (E = 60 MeV/A) en fonction del'épaisseur de cible, calculée par le modéle collisionnel utilisant
des conditions initiales PWBA.
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b) Comparaison avec les résultats théoriques.

La figure 75 présente les intensités absolues des transitions Lyman obtenues
expérimentalement pour plusieurs épaisseurs de cible, ains que la comparaison avec 3
modeles théoriques utilisant des conditions initiales PWBA : Le modée collisionnel pur
(ligne continue), les droites prévues par une succession de collision ion-atome sans transport
(points), et le modéle d’ éguation pilote dans lequel |a fréguence plasma du carbone est prise
égale 29,1 eV et la dépendance spatiale du champ de sillage est prise en compte (tirets).
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Figure75: Evolution desintensités Lyman (n£ 5) par ion enfonction del'épaisseur decibletraversée, pour le
systeme Kr®* ® Cav= 46,95u.a. (E = 60 MeV/a). Comparaison entrel'expérience et lemodéle collisionnel,
le modéle d’ éguation pilote, et une évolution sans transport.

De ces comparai sons, nous pouvons déduire plusieurs résultats :

- L’effet du transport, visible par comparaison des points expérimentaux et des droites
(en pointillés) correspondant aux intensités sans transport, croit rapidement avec le nombre
quantique principal de la transition Lyman observée. Pour n = 2, on ne note en effet

guasiment aucune différence entre les deux évolutions sus nommées sur la gamme
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d’ épaisseurs de cible explorée, tandis que pour n = 5 |'écart atteint presgue un ordre de
grandeur 2250 pg/cmz.

- L’ effet principal du transport est correctement reproduit par e modéle collisionnel pur.

- Les intensités observées deviennent sensibles au champ de sillage a partir de n = 4,
comme on peut le constater en comparant les courbes du modéle collisionnel et du modele
d équation pilote. Il faut noter ici que les cascades provenant de niveaux n > 6, non prises en
compte dans le modele d’équation pilote, sont négligeables puisque leur contribution reste
toujours inférieure a2%. Pour un projectile krypton, les écarts énergétiques dans la couche n
= 2 sont trop importants pour autoriser un mélange Stark efficace, comme nous I’avons vu
lors de I’ éude du systéme initialement peuplé par capture. De plus, ici encore, les mélanges
dus au champ de sillage se compensent en n=3. L’effet de transfert vers les hauts moments
angulaires d0 au champ de sillage se manifeste dors apartir den = 4.

Ces conclusions sont tres similaires a celles tirées des observations des Lyman
enregistrées lors des collisions Kr¥ ® C av = 35,6 ua (E = 332 MeV/A), mais d une
certaine fagon plus directes puisgue les états np sont moins peuplés par cascade. |l en résulte
d’ailleurs que, pour une épaisseur de cible donnée, les Lyman enregistrées sur le systéme
Kr® ® C av = 46,95 ua (E=60MeV/a) sont moins sensibles au transport. L’écart
énergétique entre les niveaux de I’argon étant moins grand, les populations np du systeme

Ar'¥ ® Cav =23u.a (E=13,6MeV/A) sont, eles, plus sensibles au champ de sillage.

Afin de tester I’influence des conditions initiales sur ces observables, nous avons tracé
sur la figure 76 ces mémes observables, mais ou I'on peut comparer les données
expérimentales avec les résultats du modele d équation pilote utilisant d’'une part les
conditions initiales PWBA, et d'autre part celles données par un calcul d’ éguations couplées.
Nous constatons que les deux calculs sont en treés bon accord avec les valeurs expérimental es,
méme s les conditions initiales PWBA (C.I. PWBA) donnent un résultat |égérement meilleur.
Le changement des conditions initiales se traduit sur ces observables par un décalage constant
d’ environ 12% des courbes sur toute la gamme d'épaisseurs de cible. Dans le cadre de
I"analyse de ces observables, les deux types de calcul semblent donc donner des résultats tres
satisfaisants pour décrire le processusinitia d’ excitation.
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Figure 76 : Evolution desintensités Lyman (n£ 5) par ion en fonction del'épaisseur decibletraversée, pour le
systéme Kr®* ® Cav= 46,95 u.a. (E = 60 MeV/a). Comparaison entre I'expérience et |e modéle d’ équation
pilote ou des conditions initiales PWBA et provenant d'un calcul d’ éguations coupl ées sont successivement
utilisées.
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Il — Evolution desrapports de populations des états de structure fine de n=3

du projectile Kr®** pendant son transport en cible solide.

1°) SystémeKr¥**® Cav=356u.a (E=332MeV/A)
a) Présentation des résultats expérimentavux

L'éude de ce systeme est décrite dans (Despiney, 1994) et (Vernhet, Rozet, Bailly-
Despiney et al., 1998). Le processus initial de peuplement est ici la capture. La méthode
expérimentale est la méme que celle décrite dans le chapitre I1. L'utilisation d'un spectromeétre
ahaute résolution a permis de mesurer les rapports R; = Ig/lgas €t Ry = Igadf/Iga des intensités
des composantes de structure fine des raies Balmer. On peut alors calculer les rapports de
populations correspondants en utilisant les expressions (144). Lors d'études précédentes
(Despiney, 1994; Vernhet, Rozet, Bally-Despiney et al., 1998; Rozet, Vernhet, Bailly-
Despiney et al., 1999), nous avions utilisé des rapports de branchement non relativistes (Bethe
and Salpeter, 1977). Les rapports de populations des niveaux de la couche n=3 étaient aors
donnés en fonction des rapports expérimentaux R; et R, par :

i3

i 3I01/2 - oiL77(Rz - 03)

I si2 0, (166)
13d3/2 _

(g,

t 3ds;2

Nous avons dgavu au chapitre | que les vaeur s relativistes de rapports de branchement
sont peu différentes des valeurs non reativistes. Cependant, le fait que nos observables
expérimentales soient des rapports dintensités entraine qu'elles sont assez dépendantes de
certains rapports de branchement, et en particulier celui de I’ état 3s, qui se désexcite vers
2p12 €t 2psp. En utilisant les résultats relativistes (Pal'chikov, 1998), les rapports de
populations sont donnés par :

13
1Py2 . 1 R, 04347)
135, 01789

(167)

|
}?’dﬂ = 6,1697 R,
1 3ds/2
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Le tableau XVIII donne les valeurs des rapports de branchement non relativistes (Bethe
and Salpeter, 1977) et relativistes (Pal'chikov, 1998) nécessaires pour extraire les populations
relatives 3p1/2/381/2 et 3d3/2/3d5/2 .

Rapports de Rapports de
Transition branchement non branchement
relativistes (%) relativistes (%)

Ba;: 35, ® 2p3/2 66,67 69,90
Bay: 3d3>® 2psp» 16,67 16,19
Bas: 3d5/2 ® 2p3/2 100 100
Bas: 3p12® 25, 11,80 12,47
Bay : 3512® 2py 33,33 30,30

Tableau XVIII : Rapports de branchement non relativistes(Bethe and Sal peter, 1977) et relativistes(Pal'chikov,

1998) des composantes de la transition Balmer a (3¢ ® 2¢') de Kr®",

La figure 77 montre les deux séries de populations expé&imentales selon gqu'on les
extrait avec (166) ou (167). Nous voyons que la différence est minime sur le rapport
3ds2/3ds,, mais est loin d'étre négligeable sur 3py./3sy,. Pour ce dernier, I'écart entre les
valeurs données par (166) et (167) vaut 12% quand R, = 1 (ce qui correspond aune variation
de 3py,/3sy, » 2,8 a3) et 16% quand R, = 0,82 (3pyo/3sy, » 1,8 a2,1). Lesexpressions (167)
étant normalement plus appropriées, ce sont celles que nous retiendrons dans la suite. 11 n'en
reste pas moins que ces vaeurs sont tres dépendantes du type de calcul utilisé pour les
probabilités de transitions qui sont des calculs complexes devant prendre en compte les effets
relativistes et d’ électrodynamique quantique. A notre connaissance, seul Pal’chikov a publié
des données exploitables pour les désexcitations du niveau n=3 du krypton et nous les
retiendrons donc dans la suite des discussions.

La figure 78 présente le schéma de désexcitation du krypton hydrogénoi de pour les
niveaux n = 1, 2 et 3, avec les valeurs des rapports de branchement que nous avons utilisées

pour extraire les populations expérimental es.
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Figure 77 : Comparaison des rapports de popul ation expérimentaux 3ps,/3sy, et 30,/30k, pour lesystémeKr®*
® Cav= 356u.a. (33,2 MeV/A) selon qu'on les détermine avec des rapports de branchement relativistes
(Pal'chikov, 1998) ou non (Bethe and Salpeter, 1977).
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Figure 78 : Niveaux d'énergie et schéma de désexcitation del'ion Kr ** j

usqu'an= 3. Energiesen eV (Detlaux,

1991) et rapports de branchement relativistes(Pal'chikov, 1998) pour les Lymana et Balmer a (Cheng, Berry,

Dunford et al., 1993) pour les désexcitations de 2s,,.
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b) Comparaison avec les différentes approches théoriques
i) Résultats obtenus précédemment.

Ces résultats ont été obtenus dans des travaux précédents (Despiney, 1994; Vernhet,
Rozet, Bailly-Despiney et al., 1998; Rozet, Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999).
L’introduction dans le modéle collisonnel des sections efficaces d excitation intercouche
jusqu’an = 10, effectuée depuis, ne change rien aux conclusions qui avait été tirées aors. La
figure 79 présente les résultats expérimentaux et théoriqgues (modéles "Stark seul" et
"collisionnel seul" dans sa version actuelle) concernant |'évolution des rapports de populations
des états de structure fine, 3py,/3sy, €t 3ds,/3ds, en fonction de I'épaisseur de carbone
traversee.

Remarquons tout d'abord que les rapports de populations illustrent bien I'évolution due
au trangport dans la matiére ; en effet, les graphes représentant ces rapports dans le cas d'une
collision binaire (sans transport) seraient des droites horizontales, d'ordonnée indépendante de
I'épaisseur et égale al1,3 pour le rapport 3py/3sy,, €t 0,67 pour le rapport 3ds/3ds,. L'écart
des points expérimentaux par rapport a cette évolution montre sans ambigui  té I'influence du
transport.

Les deux modéles alors disponibles ne reflétaient pas bien I'évolution observée. En
particulier, le modéle collisionnel ne prévoit pas d'évolution sélective en j (moment cinétique
total), ce qui Sillustre par une droite horizontale pour le rapport 3ds,/3ds,. Le modéle
Sappuyant sur le mélange Stark montre une évolution pour ce rapport, mais I'accord avec
I'expérience est au plus qualitatif. On arrivait néanmoins a reproduire les résultats
expérimentaux en gjustant les phases des cohérences CDW utilisées pour décrire le processus
de peuplement initial.

Les conclusions que I'on avait tirées de cette confrontation sont :

Il existe durant la phase de transport un mélange entre les états supplémentaire au méange
collisionnel. Ce mélange est sélectif en j et semble étre di au couplage Stark entre I'ion
hydrogénoi de et le champ de sillage.

Dans le cadre du modéle smplifié traitant uniqguement le mélange par effet Stark, on peut
reproduire les résultats expérimentaux en modifiant artificiellement la phase des
cohérencesinitiales CDW.

La valeur du champ de sillage permettant de reproduire les données expérimentales dans
le cadre du modéle "Stark seul" correspond a l'implication des éectrons de valence

seulement pour les cibles de carbone (fréquence plasma w,, » 25 eV sur la couche n=3 du
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projectile), mais il est 5 fois plus grand que celui di aux éectrons de valence dans une
cible de cuivre (w, » 48 eV). Ce résultat a motive des developpements théoriques qui ont
depuis montré qu'on peut reproduire cette valeur en prenant en compte les éectrons de
caar des atomes de la cible (Fuhr, Ponce, Garcia de Abgjo et al., 1998). Dans le cas des
cibles de carbone, la prise en compte de tous les électrons amene aune fréquence plasma
de 29,1 eV au niveau du noyau projectile, mais la dépendance spatiale du champ réduit
cette valeur a25 eV (égale ala fréquence plasma des électrons de valence) au niveau de la

couche n = 3 du projectile.

i) Confrontation avec le modéle d'équation pilote

La figure 80 montre la comparaison entre les populations expérimentales et les valeurs
obtenues par le modéle d'équation pilote sans aucun gustement (calcul "ab initio"). Les
conditions initiales utilisées dans le modéle sont données par le calcul CDW, la fréguence
plasma du carbone vaut 29,1 eV et la dépendance spatiale du champ de sillage est prise en
compte comme expliqué Chap.I8A-I11-2-b, expressions (98) a(102).

Nous constatons que |'évolution de ces deux observables est tres bien prédite par le

modele d'équation pilote.
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Figure 79 : Evolution desrapports 3py, /3sy, et 3ds/, /3ds, enfonction del'épaisseur decibletraversée. Systeme
Kr¥* ® Cav=356u.a. (E= 332MeV/A). Expérience, modéle collisionnel seul, et modéle collectif (" Stark
seul™).
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Sur le rapport 3py2/3sy, hous pouvons voir gque la pente d'évolution générale aprés
I'épaisseur 50 pg.cmi? est bien reproduite, ce qui n'était pas le cas pour les modéles purement
collisionnel et purement collectif (voir figure 71). En particulier, sur cette gamme d'épai sseurs
(3 50 pg.cm?), le fait que la pente soit supérieure a celle prévue par le modée uniquement
collisionnel montre que le champ de sillage joue un réle non négligeable, méme s |'essentiel
de I'évolution est d0 aux collisions binaires. Les 2 effets "s additionnent" et favorisent encore
plus la population des grands ¢ soit ici 3py, au détriment de 3sy,, comme on |’ a constaté sur
le systéme Ar’®* ® C a13,6 MeV/A (Reinhold, Arbo, Burgdorfer et al., 2000). L'évolution &
faible épaisseur (£ 50 pg.cmi®) qui est trés sensible au terme de cohérence du processus initial
de peuplement est bien reproduite par le modéle. La cohérence 3s0p0 CDW et le terme de
couplage Stark qui agit sur celle-ci sont bien décrits. On peut remarquer toutefois que le
modéle sous-estime |égérement (écart maximum expérience-théorie de 13%) et pratiquement
sur toute la gamme d épaisseurs de cible le rapport 3pyJ/3sy,, dors gu'il a tendance a
surestimer le rapport 3ds,/3ds, a faibles épaisseurs (écart de 5% au maximum entre
expérience et théorie pour les épaisseurs inférieures a 50ug/cm?). Plusieurs points peuvent
étre discutés pour expliquer ce léger désaccord ; citons les approximations faites dans le
modéle, les conditions initiales utilisées, la sensibilité de nos observables aux rapports de
branchement utilisés pour déterminer les populations a partir des intensités des raies émises,

et la valeur du champ de sillage effectif sur un niveau 3¢; donné (extension spatiale du

champ).
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Figure 80 : Evolution desrapports 3py, /3sy, et 3ds/, /3ds, enfonction del'épaisseur decibletraversée. Systeme
Kr** ® Cav= 356u.a. (E=33,2MeV/A). Expérience et modéle d'équation pilote.
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Approximations faites dans le modéle d’ équation pilote.

Une de ces approximations peut se révéler importante puisque nos observables 3¢; sont
sensibles aux cohérences, ¢'est le fait que le modée ne prend pas en compte les phénomenes
cohérents collisionnels. Etant donné que les cohérences et les sections efficaces
collisionnelles sont du méme ordre de grandeur, ces transitions collisionnelles cohérentes
pourraient se manifester, mais principalement pour les épaisseurs a partir desquelles on voit
une nette influence des processus collisionnels clest a dire autour de 40 pg.cm® pour
Kr¥* ® C aE = 33,2 MeV/A (rappelons que cette influence des processus collisionnels se
manifeste dans le modée par I'amortissement du battement Stark). Elles pourraient donc étre
en partie responsables du désaccord visible sur e rapport 3ds,/3ds, entre les épaisseurs 35 et
50 pg/cm?.

Une autre approximation est la limitation du modéle a nn. = 6, qui empéche de tenir
compte en particulier des cascades provenant des niveaux de n > 6. L’ é&ude en n, effectuée
au Chap.I8A-V-3-b a montré cependant que les rapports 3py./3sy, et 3d3,/3ds, sont peu
sensibles al’introduction de niveaux de n > 6 dans le modéle, comme on peut le voir sur la
figure 25 du Chapitre |. En effet le passage de nnax = 5 anna = 6 avait aors entrainé une
variation maximale de 2% sur le rapport 3py/3sy, pour un temps de transt de 660 u.a
(correspondant aune épaisseur de 250ug/cm? de carbone), et de 2% également sur le rapport
3d32/3ds/, pour un temps de transit de 130 u.a. (correspondant aune épaisseur de 50ug/cm? de
carbone). L’ approximation de limiter n,. a6 est donc justifiée pour étudier ces observables,
et les cascades depuis les niveaux de n > 6 ne peuvent pas expliquer I écart expérience-théorie

observé.

Conditionsinitiales utilisées (en termes de sections efficaces).
Nous avons dga présenté dans la partie théorique (Chap.I8A -V-4-c) et discuté dans le
présent chapitre, pour |’ évolution des populations np et 2s,, de I’ Ar*™ 13,6 MeV/A dans du

carbone, la dépendance vis avis des sections efficaces n/ décrivant le processus de capture.

Nous avons effectivement constaté une différence significative de la distribution en 7 entre les
sections efficaces CDW qui sont celles utilisées ici et les sections efficaces obtenues par un
calcul Monte Carlo (notons que ces 2 méthodes donnent par contre des termes de cohérence
tres proches (Reinhold, Arbo, Burgdorfer et al., 2000)). A ce titre, la méthode CDW pourrait,
dans le cas Kr¥* ® C av = 35,6 ua comme pour Ar'™* ® C av = 23 ua (13,6 MeV/A),

sous estimer la capture en couche p et la prédire correctement en couche s. La correction des
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sections efficaces de capture en couche p entrainerait alors une trandation vers les valeurs
plus élevées du rapport 3py,/3sy, sur toute la gamme d' épaisseurs de cible sans affecter
I’autre rapport. Ne disposant d’aucune autre théorie pour décrire la capture dans le cas du

Kr***, nous ne pouvons pas al’ heure actuelle chiffrer et vérifier cette possibilité.

Rapports de branchement utilisés pour extraire les populations expérimental es.
Rappelons qu’' une incertitude sur les calculs relativistes des rapports de branchement,
tout particulierement pour I’ état 3s,,, entraine elle aussi une translation compléte de la courbe
sur toute la gamme d’ épaisseurs de cible (figure 77). Si on utilise des rapports de branchement
plus proches de ceux provenant d’un calcul non relativiste, on améliore |’ accord expérience-
théorie pour le rapport 3py./3sy,. Par contre on le détériore |égerement en ce qui concerne le
rapport 3dz,/3dg.

valeur du champ de sillage effectif sur un niveau 3¢; donné.

Enfin, nous pouvons examiner la sensibilité de nos observables ala valeur du champ
dectrique effectif sur un niveau 3¢; donné. Lors dune éude précédente (Rozet, Vernhet,
Bailly-Despiney et al., 1999) a partir de ces mesures expérimentales et du modéle collectif
(Stark seul), nous avions trouvé que I'accord optimum expérience-théorie éait donné pour des
valeurs de champ de sillage agissant sur les cohérences 3s0p0, 3p0d0 et 3pldl respectivement
égales a0,178 + 0,018, 0,175 + 0,019 et 0,171 + 0.017 unités atomiques, aors que les calculs
théoriques des expressions (92) a(102) prévoient 0,179, 0,197 et 0,163. Nous voyons donc
que les valeurs tirées de la confrontation entre |'expérience et le modéle collectif en ce qui
concerne 3p0dO et 3pldl sont trés proches contrairement aux prévisions théoriques. Si nous
prenons les premiéres dans le modele plus complet d'éguation pilote, I'évolution du rapport
3pya/3sy, reste inchangée et I'accord théorie-expérience sur le rapport 3ds,/3ds, est amélioré
aux faibles épaisseurs (E50 pg.crm?), tout en restant comprise dans les barres d'erreurs pour
les grandes épaisseurs (figure 81). Donc, si la dépendance spatiale en n semble bien prédite
par les formules (98) a (102), on peut éventuellement émettre un doute sur la validité de

différences auss marquees en /; que celles qui sont prédites par lathéorie.
En conclusion pour I'étude de ces observables, nous pouvons dire que le modée

d'équation pilote montre un trés bon accord avec les points expérimentaux. Méme s tous les
processus susceptibles d'intervenir ne sont pas pris en compte (c'est a dire les processus
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collisionnels agissant sur les cohérences autres que le dépeuplement des cohérences via la
largeur collisionnelle des niveaux) ce modéle traite correctement d'une part le mélange Stark
prédominant a faible épaisseur, et dautre part le mélange collisonnel non cohérent,
prédominant aux grandes épaisseurs. La bonne prise en compte de ces processus

prépondérants est suffisante pour décrire le transport sur toute la gamme d'épaisseurs étudiées.
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Figure81: Evolution desrapports 3py, /3sy, et 3ds, /3ds, enfonction del'épaisseur decibletraversée pour le
systéme Kr®* ® Cav= 35,6 u.a. (E=33,2 MeV/A). Expérience et modél e d'équation pilote, ol la dépendance
spatiale du champ de sillage est prise en compte ou non.
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2°) Systéme Kr**® Cav=46,95u.a. (E =60 MeV/A)

Les résultats relatifs ace systéme sont issus de I'expérience décrite dans le chapitre I1.
On obtient les rapports de population 3pyo/3sy, et 3d3,/3ds, apartir des rapports dintensités
expérimentaux (Chap.Il) en utilisant les expressions (167). Le processus initial de peuplement
est ici I'excitation de I'ion hydrogénoi de Kr®" initidlement dans son éat fondamental. Le
choix de ce processus initial plutot que la capture est guidé par plusieurs raisons :

- || permet de tester une comparaison expérience-théorie avec un processus différent, or

nous avons vu au Chapitre | que les modéles prédisent une grande sensibilité en termes

de sections efficaces et de cohérences.

- L’excitation est un processus plus "simple" adécrire théoriquement que la capture car

I’électron actif ne change pas de centre. On peut donc s attendre a une meilleure

fiabilité des données théoriques, et on peut plus facilement disposer de plusieurs types

de calculs. Ainsi nous disposons pour le systéme étudié ici de conditions initiales

PWBA et provenant d'un calcul d’ éguations couplées.

- Il permet auss un traitement du transport de type Monte Carlo plus facile car ce

processus peut étre assimilé de facon naturelle a un processus de transport. Nous

pourrons donc faire ici un test de ce type de modéle et le confronter aux autres

prédictions théoriques.

a) Comparaison de nos théories avec les résultats expérimentaux.

La figure 82 montre I'évolution des rapports de populations expérimentaux extraits en
utilisant (167) et leur comparaison avec le modéle purement collisionnel d'une part, et le
modele d'équation pilote d'autre part. Les conditions initiales utilisées dans les deux modéles
sont issues d'un calcul PWBA (Chap.I8A-II-2), et dans le modéle d équation pilote la
fréguence plasma du carbone vaut 29,1 eV et la dépendance spatiale du champ est prise en
compte. |l est évident que le modéle collectif &2 états qui est un modele d'étude trés simplifié
n'apas lieu d'apparaitreici.

Nous voyons que la forme de I'évolution est tres bien décrite par le modéle d'éguation
pilote. La prise en compte du champ de sillage dans le modele d'équation pilote améliore
énormément la description du transport de ces observables par rapport au modele purement
collisionne :
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Figure 82 : Evolution des rapports des populations de structure fine 3py, /3sy, et 3dy,/3ds;, enfonction de
|'épaisseur decibletraversée. SystémeKr*** ® Cav=46,95u.a. (E=60 MeV/A). Expérience,modéle purement
collisionnel et modéle d'équation pilote, utilisant tous deux des conditionsinitialesissues d'un calcul PWBA.
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- sur le rapport 3pyJ/3sy, le modéle collisionnel prévoit une premiére phase
décroissante jusqu'a environ 25ug/cm?, en contradiction avec la nette croissance du rapport
expérimental trés bien reproduite en revanche par le modéle d'équation pilote qui tient compte
du couplage Stark. Cela démontre I'existence d'un champ de sillage dont nous maitrisons la
contribution sur les éats excités de I'ion hydrogénoi  de. Notons que les cascades des niveaux
de n > 6 ne jouent pratiquement aucun réle sur nos observables. L'écart visible sur la figure 82
entre les valeurs initiales du rapport 3py./3sy, du modéle purement collisionnel (traitant les
états jusquan=10 et avec une loi d'échelle en 1/n® au deld d'une part et le modéle d'équation
pilote (traitant les états jusgqu'an=6) d'autre part, montre que ce role est en effet négligeable.
Le désaccord entre I’ expérience et le modéle d’ égquation pilote se situe agrande épaisseur et
vaut au maximum 18% entre la courbe théorique et la valeur expérimentale mesurée et 13% si
I’ on tient compte de la barre d’ erreur sur cette mesure, pour la cible d’ épaisseur 166 pg/cmz.

- Sur l'autre rapport, qui concerne 2 populations de la méme couche n,/, le modée
collisionnel ne prévoit pas d'évolution, en contradiction avec les mesures expérimentales. Le
modele d'éguation pilote, Iui, montre une évolution et prédit correctement en particulier la
valeur asymptotique du rapport. Par contre, ce rapport est [égerement surestimeé dans le cadre
de ce modéle pour les épaisseurs intermédiaires (50 a 100ug/cm?), comme on l'avait d§avu
dans une moindre mesure sur le systéme Kr¥® ® C a33,2 MeV/A dans le paragraphe
précédent. Le désaccord vaut ici 13% au maximum entre la courbe théorique et la valeur
expérimentale mesurée et 10% s |’on tient compte de la barre d’ erreur sur cette mesure, pour

lacible d’ épaisseur 46,6pg/cm?.

Comme dans le paragraphe précédent, nous alons examiner I’influence des différents

points qui pourraient expliquer ces |égers désaccords :

Approximations faites dans le modéle d’ équation pilote.

Les cohérences collisionnelles, non prises en compte pendant le transport dans notre
modele pourraient jouer un rdle sensible au delade 50ug/cm? environ, puisque ¢’ est I’ ordre de
grandeur des libres parcours moyens minima des processus collisionnels dans la couche n=3
(voir Tableau VI du Chapitre I1). Cette épaisseur correspond en partie ala zone intermédiaire
ou se situe le désaccord expérience-théorie du rapport 3ds./3ds, €t il N'est pas exclu que la

prise en compte de ces cohérences puisse diminuer ce désaccord.
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Afin de chiffrer I'importance de la limitation du modele an, = 6, nous avons évalué la
différence entre les résultats donnés par le modele d' équation pilote lorsque Ny passe de 5 a
6. La variation maximale engendrée par cette opération sur le rapport 3py/3sy, est de 2%
pour une épaisseur de cible de 250 pg/cnm?, comme pour le systéme collisionnel étudié
précédemment ou le peuplement initial se faisait par capture. Celle sur le rapport 3ds/»/3ds2,
est maximale a100 pg/cm? et vaut alors 2% également. Lorsque Ny = 6, Nous sommes donc
trés proches de la convergence et nous prenons donc en compte la trés large mgjorité de la

contribution des cascades sur les popul ations relatives observéesen n = 3.

Conditionsinitiales utilisées.

Contrairement au systéme collisionnel du paragraphe précédent ou le processus initial
était la capture, nous disposons pour le systeme actuel de sections efficaces et de cohérences
(Martin, 1998) calculées par une méthode d’ équations coupl ées présentée au Chap.I8A-11-1-a,
en plus des valeurs PWBA utilisées pour la figure 82. Nous avons donc pu évaluer pour ce
systeme I'influence de I’ utilisation de ces conditions initiales différentes. Précisons que les
sections efficaces intervenant dans le transport sont par contre inchangées. La figure 83
montre la comparaison entre les points expérimentaux et les résultats donnés par le modele
d équation pilote utilisant successivement les deux types de conditions initiales a notre
disposition (les courbes en tiret utilisant les conditions initiales PWBA sont donc identiques &
celles de la figure 82). Nous voyons que |’effet principal de ce changement ce conditions
initiales est un décalage des courbes pratiqguement constant sur toute la gamme d’ épaisseurs
decible.

Sur le rapport 3pyJ/3sy,, le décalage observé est dii au changement de conditions
initiales en termes de population, et plus précisement aleur distribution en ¢. En effet, les
sections efficaces issues du calcul des équations couplées prévoient une population relative
3p/3s moins importante que le calcul PWBA, comme on I'a d§avu au Chapitre | (figure 8 et
tableau I1). Le décalage observé représente 5,4% de la vaeur "PWBA" de 3py./3sy, a
250ug/cn?, et le calcul PWBA méne aun meilleur accord sur ce rapport. Par contre la phase
de la cohérence 3s0p0 passe de —90° (PWBA) a — 98° (équations coupl ées, voir tableau IV du
chapitre I) et cette faible modification n’entraine qu’ une trés |égere modification du battement

guantique visible aux faibles épaisseurs sur lafigure 83.

242



Chapitrelll : Résultats et discussion

Population 3p,,/3s,,

e Expérience
1 . . — — C.I. équations couplées
—— C.I. PWBA
094 _
N T
e e — T — — — —
=°
o™ 1
c
2
B
-]
)
a8
0.5 1
0 50 100 150 200 250

Epaisseur (ng/cm?)

Figure 83 : Evolution des rapports des populations de structure fine 3p, /3sy, et 3ds, /3dg, en fonction de
I"épaisseur de cible traversée. Systéme Kr*** ® C & v=46,95 u.a. (E=60 MeV/A). Expérience et modéle
d’ équation pilote, utilisant tour a tour des conditions initiales issues d’un calcul PWBA et d’ une méthode
d’ équations coupl ées.
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Sur le rapport 3ds./3ds/, entre 2 états de méme moment cinétique orbital en revanche, le
décaage et di au changement des cohérences du processus de peuplement initial. Le
changement de phase des cohérences entre 3p et 3d, et en particulier celui sur la cohérence
3p0d0 qui passe de —90° (PWBA) a —140° (équations couplées) entraine un décalage de
3d3,/3ds, dans les premiers pg/cm? qui se répercute sur toute la gamme d épaisseurs et
représente 1,1% de la valeur de 3d3./3ds, a 250ug/cm?2. Sur ce rapport contrairement au
précédent, la méthode des équations couplées conduit & un meilleur accord expérience-

théorie, et I’ on peut penser qu’ elle décrit plus correctement |es phases des cohérences.

Rapports de branchement utilisés pour extraire les populations expérimental es.

De la méme maniére que ce qui avait é&é observé pour le systéme Kr¥* ® C a33,2
MeV/A dans le paragraphe précédent, une incertitude sur les valeurs des rapports de
branchement utilisés entraine une trandation des courbes sur toute la gamme d’ épaisseurs de
cible. A titre d'exemple, nous avons tracé sur la figure 84 les évolutions des populations
relatives expérimentales extraites en utilisant des rapports de branchement relativistes ou pas
(expressions (167) et (166) respectivement), ainsi que les prévisions du modéle d'équation
pilote utilisant successivement des conditions initiales issues d'un calcul PWBA d'une part,
puis d'équations couplées dautre part. L’écart observé entre les 2 séries de points
expérimentaux provient principalement de la différence des rapports de branchement de I’ état
3sy; entre le calcul relativiste de Pal’ chikov et le calcul non relativiste (voir tableau XVII1).
En ce qui concerne le rapport 3py,/3sy, , cet écart séleve a16% pour la cible la plus fine et
8% pour la cible la plus épaisse. Pour le rapport 3ds/3ds/, I'écart est constant et vaut 3%. Ces
valeurs sont du méme ordre de grandeur que pour le systéme Kr® ® C &332 MeV/A du
paragraphe précédent (voir Chap.ll18lI-1-a et figure 77). La comparaison avec les modeles
théoriques montre que la variation des populations expé&rimentales due aux différentes valeurs
de rapports de branchement utilisées recouvre I'écart observé selon qu'on prend des conditions
initialles PWBA ou d'équations couplées dans |le modéle déquation pilote (en particulier sur le
rapport 3py/3sy,, 0N observe un trés bon recouvrement aux faibles épaisseurs de cible entre
les valeurs expérimentales utilisant des rapports de branchements non relativistes et les
valeurs théoriques utilisant des conditions initiales d'équation couplées). Cela illustre bien le
fait que nos observables expérimentales sont tellement sensibles qu'il est impossible al'heure

actuelle de faire des comparai sons amoins d'environ 15% avec les théories.
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Valeur du champ de sillage effectif sur un niveau 3/; donné.
Pour le systéme Kr** ® C a60 MeV/A comme pour celui du paragraphe précédent, on
peut étudier I'influence de la variation en ¢; du champ de sillage dans la couche n = 3. Ici

encore, la prise en compte d un champ uniforme sur la couche n = 3 améliore I’ accord
expérience-théorie sur le rapport 3ds»/3ds, sans changer de fagon significative I’ autre rapport
(figure 85). Encore une fois donc, la dépendance spatiale en n du champ de sillage semble

bien décrite tandis que la dépendance en /; pourrait ére mise en defaut.
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Figure 84 : Comparaison desrapports expérimentaux 3py, /3sy, et 3ds, /3ds,, obtenuspour lesystémeKr ®'® C
av=46,95 u.a. (60 MeV/A) selon qu'on les déter mine avec desrapports de branchement relativistes (Pal‘chikav,

1998) ou non (Bethe and Sal peter, 1977).
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Figure 85 : Evolution des rapports 3py/, /3sy, et 3ds, /3ds, obtenus pour le systémeKr***® Cav=46,95u.a.
(60 MeV/A). Expérience et modéle d’ équation pilote, ot la dépendance spatiale en/; du champ de sillage est
prise en compte on non.
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b) Comparaison avec un modéle s appuyant sur une méthode Monte Carlo.

Nous avons vu au Chap.l8B qu'un modéle de ce type donne des résultats trés
satisfaisants pour décrire I’évolution des états de Rydberg et de caar d’un projectile Ar ' &
13,6 MeV/A traversant des cibles de carbone. Le développement d’un calcul quantique basé
sur une méthode Monte Carlo est actuellement en cours pour décrire I'évolution des
populations relatives de structure fine de la muche n = 3 du systéme Kr®'® C 460 MeV/A
(calculs effectués par C.O. Reinhold et J. Burgdorfer, (Vernhet, Fourment, Lamour et al.,
2001)) et nous alons présenter ici des résultats préliminaires qui s avérent étre trés

prometteurs.

i) Comparaison expérience-théorie

La figure 86 montre la comparaison entre les mesures extraites a partir de I’ expérience
décrite au chapitre |1 en utilisant les rapports de branchement relativistes (expressions (167))
et les résultats théoriques du modéle Monte Carlo quantique. Dans sa version actuelle, le
nombre d' états traités par ce modéle est limité ano = 4, mais le transport est décrit de facon
completement cohérente, y compris pour les processus collisionnels.

Nous constatons que ce type de modéee reproduit de facon satisfaisante I’ évolution
générae des rapports de populations. Ici, comme nous I'avions vu précédemment pour le
modéle d'équation pilote, la prise en compte du champ de sillage améliore sensiblement
I"accord expérience-théorie sur le rapport 3py,/3sy, et reproduit en particulier le battement
guantique visible a faible épaisseur tandis que sur I'autre rapport, un traitement purement
collisionnel ne prévoit aucune évolution.

Il est intéressant de remarquer I’incertitude du modele théorique inhérente ala méthode
Monte Carlo, et qui se traduit par des fluctuations sur les résultats prédits. En effet, les
sections efficaces mises en jeu pour étudier ces observables (de I’ ordre de 10% cm?) sont
extrémement petites, et a faible épaisseur en particulier, il faut accomplir un nombre de
réalisations énorme avant d’ atteindre une convergence convenable.

On peut noter la grande similitude du comportement général avec les résultats du
modele d'équation pilote, et nous allons dans le prochain paragraphe comparer ces deux

approches.
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Figure 86 : Evolution des rapports 3py/, /3sy, et 3ds, /3ds, obtenus pour le systémeKr***® Cav=46,95u.a.
(60 MeV/A). Expérience et modéle Monte Carlo limitéan,,,,=4 avec et sans champ desillage (C.O. Reinhold et
J. Burgdorfer dans (Vernhet, Fourment, Lamour et al., 2001)).
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ii) Comparaison des deux approches théoriques

Sur la figure 87 sont portées, en plus des points expérimentaux, les prédictions du
modéle basé sur une méthode Monte Carlo et du modéle d équation pilote, pour lequel nous
avons fixé successivement n,, égal a3 puis ab.

Nous constatons que les prévisions des deux types de modéles sont de facon générale
trés semblables. Les deux présentent un bon accord avec les valeurs expérimentales. Le
modéle d’'équation pilote est plus proche de I'expérience que I’autre, mais cela provient
uniqguement de la limitation en n,, du modéle Monte Carlo. Nous voyons en effet un
recouvrement presque parfait pour les deux rapports et sur toute la gamme d’ épaisseurs
étudiée entre les valeurs prédites par ce modéle limité any., = 4 €t celles provenant du modéle
d équation pilote quand celui-ci est limité ang = 3. Nous constatons donc un décalage de 1
en Ny entre les deux modéeles, et ce fait est al’ &ude actuellement.

Un autre fait intéressant qui ressort de cette comparaison est que les processus
collisionnels cohérents, normalement pris en compte dans le modéle Monte Carlo ne semblent
jouer aucun réle sensible sur ces observables, ce qui rejetterait donc les hypothéses faites aux
paragraphes précédents sur la possible implication de ces processus pour expliquer le léger
désaccord visible entre | expérience et |a théorie aépaisseurs "intermédiaires’.

Rappelons que tres peu de tests ont éé effectués pour I'instant sur le modéle Monte
Carlo qui est toujours en cours de développement. | devrait étre étendu trés prochainement au
traitement des états jusgu’ ang = 7, ce qui devrait améliorer |’ accord entre ces résultats et les
données expérimentales. Néanmoins |’ accord remarquable déja obtenu entre les prévisions
des deux modéles issus de deux approches trés différentes est un argument de poids pour
assurer lavalidité des traitements effectués.
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Figure 87 : Evolution des rapports 3py, /35y, et 3ds, /3ds, obtenus pour le systémeKr***® Cav=46,95u.a.
(60 MeV/A). Expérience et comparaison entre le modéle Monte Carlo et |e modéle d’ équation pilote.
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En conclusion de cette partie consacrée al’ étude des populations relatives 3pyo/3sy, et
3d32/3ds, du systéme Kr™® C 460 MeV/A, nous pouvons rappeler qu'il est impossible &
I” heure actuelle de faire des comparaisons expérience-théorie amieux que 15% environ sur le
rapport 3py,/3sy,, essentiellement a cause de la sensihilité de ce rapport aux rapports de
branchement de I'état 3sy,. De plus, nous avons rencontré de nombreux problémes de
faisceaulogie au cours de I’ expérience (voir Chap.l18I1) et les barres d’ erreurs expérimental es
pourraient étre |égérement sous estimées malgré nos efforts pour les maitriser. Dans le cadre
de cette limite néanmoins, nous disposons maintenant d'outils théoriques extrémement aboutis
gue ce soit en termes de conditions initiales ou de transport, qui reproduisent parfaitement les
résultats expé&rimentaux. Le modele d'éguation pilote, bien quiincomplet au niveau des
processus collisionnels cohérents, inclut les effets prédominants pour bien reproduire

|’ évolution des observables.

3°) Systéme Kr*>"® Al av=46,95 u.a. (60 MeV/A)

Des cibles d’aluminium ont également été utilisées lors de |'expérience décrite au
chapitre |1. Le choix de cette nature de cible obéit aux considérations suivantes :

- lors de I’ éétude du transport du projectile Kr®" 33,2 MeV/A initidlement peuplé par
capture (Despiney, 1994), quelques cibles de cuivre avaient été utilisées. Ces mesures avaient
montré I"importance du réle des électrons de caar de la cible dans la valeur effective du
champ électrique de sillage qui mélangeait les états 3sy, et 3py» d’'une part, et 3ps;, et 3ds»
d autre part. |l était donc intéressant de renouveler ce genre de mesure avec des cibles
d auminium dont la fréquence plasma des électrons de valence (égale a16 eV) et différente
de celle déduite de mesures de pouvoir d’ arrét par les expressions (87) et (100) du chapitre |,
et qui vaut 28,8 eV.

- d’autre part, la collision Kr®" 260 MeV/A sur Al s écarte du domaine perturbatif par
rapport al’utilisation d’une cible de carbone, et on s attend a constate r un abaissement des
amplitudes d oscillations (la phase des cohérences s écartant alors d’une valeur purement

imaginaire) lors de’ utilisation de cibles d’ aluminium.
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a) Discussion des résultats expérimentaux.
i) Cibles utilisées.

Les mesures ont été effectuées sur 6 épaisseurs de cible différentes. Parmi celles-ci, 3
étaient trop cassantes du fait de leur faible épaisseur (respectivement 4,8, 10,6 et 20,4 pg/cm?
d’ aluminium). Ces cibles éaient donc supportées par une fine couche évaporée de carbone.
Rappelons que les cibles étaient positionnées de maniere a ce que le faisceau rentre par la
couche de carbone, afin de favoriser le transport dans I’'auminium. Le faible nombre
d’ épaisseurs de cible utilisées s explique :

- d'une part par le fait que ces cibles ne sont pas faciles afabriquer et encore moins a
faire tenir sur un support qui pour des raisons d’ optimisation de la résolution faisait au
minimum 12 mm de large.

- d'autre part on ne pouvait pas, afin d augmenter le nombre d' épaisseurs de cible,
incliner les cibles supportées par une couche de carbone car alors I’ épaisseur de celle-ci aurait
également varié, ce qui aurait rendu |’ exploitation des résultats trés compliquée.

- enfin, le temps de faisceau anotre disposition était limité, et la priorité éait donnée
aux mesures sur cible de carbone.

Nous allons néanmoins tenter d’ exploiter les résultats obtenus.

i) Comparaison avec les résultats obtenus avec des cibles de carbone.

La figure 88 montre les populations relatives expérimentales 3py,/3sy, et 3ds2/3ds» du
Kr®" 260 MeV/A obtenues en utilisant des cibles de carbone et o' aluminium. Magré le peu
de points expérimentaux dans ce dernier cas, on voit que I’ évolution du rapport 3py,/3sy/, est
nettement moins marquée pour des cibles d’auminium que pour celles de carbone. Les
battements quantiques dus au couplage Stark avec le champ de sillage sont bien moins
visibles dans le cas de I’auminium. L’importance relative des phénomenes collisionnels par
rapport aux phénomeénes collectifs semble donc supérieure dans I’auminium. C'est ce que
nous attendions a I’ étude des valeurs des libres parcours moyens associés aux processus
collisionnels et de mélange Stark dans les deux types de cible, données dans le tableau VI du
chapitre I1. Nous voyons avec ces valeurs que le mélange collisionnel est 2 a 3 fois plus
rapide dans I’auminium que dans le carbone, tandis que le mélange Stark est |égerement plus
lent. Le battement quantique est donc trés vite brouillé par les effets collisionnels dans

I aluminium.
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Kr¥®" sur C 260 MeV/A Kr3%* sur Al 360 MeV/A
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Figure 88 : Comparaison des populationsrel atives expérimental es 3py;, /3sy, et 3dg/, /3ds, duUKr=* 260MeVIA

obtenues en utilisant des cibles de carbone et d’ aluminium.

iii) Estimation du réle du support de carbone pour les cibles fines d’ aluminium.

Rappelons que les trois cibles les plus fines d’ aluminium étaient supportées par une fine
couche de carbone. L’ épaisseur de cette couche a éé mesurée par RBS en méme temps que
I"épaisseur d’aluminium (voir Chap.ll) et vaait pour chacune de ces trois cibles
respectivement 13,6, 14 et 13,2 pg/cm? (voir le tableau 1X du chapitre 11). Les épaisseurs de
ces couches de carbone ont été choisies les plus proches possible afin de ne pas compliquer
I"interprétation des mesures. Dans wn souci de simplification, je retiendrai dans la suite une
méme épaisseur (13,6 pg/cm?) de carbone pour les trois cibles. Cela est |égitime car cette
valeur (qui est bien sOr la valeur moyenne des épaisseurs de carbone mesurées) se situe dans
la barre d'erreur de chaque épaisseur mesurée (environ 6%), comme on peut le constater en
consultant le tableau I1X du chapitre II. Afin d’ é&udier I’influence de ce support de carbone je
vais m'appuyer sur le modéle d'équation pilote. De plus pour discuter cet effet, nous
admettrons comme le suggérent les mesures précedemment effectuées sur des cibles de

cuivre, gue la fréguence plasma a considérer pour calculer le champ de sillage est celle
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donnée par le pouvoir d’'arrét du projectile (expressions (87) et (100) du chapitre |) qui vaut
28,8 eV dans I’aluminium. Enfin, nous tiendrons compte de la dépendance spatiale du champ
de sillage, calculée selon les formules (98) a(102) du chapitre .

Le but est de pouvoir tracer une évolution théorique des rapports de populations de
structure fine en fonction de I'épaisseur d’aluminium traversée, en tenant compte du support
de carbone. Il suffit donc d’ utiliser comme matrice densité décrivant le projectile entrant dans
I’aluminium la matrice densité obtenue par notre programme apres transport dans 13,6pg/cm?
de carbone. Lors de cette opération, il faut évidemment utiliser les conditions initiales
décrivant le processus initial de peuplement (excitation a partir de 1s) données par le méme
type de calcul aussi bien dans le carbone que dans I’duminium. C’est ce que nous avons fait
en utilisant successivement des conditions initilles PWBA et provenant d'un calcul
d’ équations couplées. Paralélement acela, nous avons effectué des simulations sans couche
de carbone (qui pourront étre directement comparées aux points expérimentaux des cibles
d auminium auto supportées). La comparaison de ces deux types de calcul met donc en
évidence I’ effet de la couche de carbone.

La figure 89 montre I’évolution des rapports de population 3py»/3sy, et 3ds/3ds, en
fonction de I'épaisseur d'aluminium traversée, obtenue par le modéle d' équation pilote
utilisant des conditions initiales provenant d'un calcul d éguations couplées. La courbe
continue concerne le cas ou le projectile traverse uniquement une feuille d’auminium, celle
en tirets correspond au cas ou le projectile traverse 13,6 pug/cm? de carbone avant de pénétrer
dans I’aluminium. Pour cette courbe, I’ épaisseur Opg/cm? correspond donc a 13,6ug/cm? de
carbone. L’ effet de la couche de carbone est important jusqu'a une épaisseur de 15 pg/cm?
d aluminium environ pour le rapport 3py./3sy, et de 30 pug/cm? environ pour le rapport
3d3,/3ds,, épaisseurs a partir desquelles I'évolution due au transport reste sensiblement
identique, car dépendant exclusivement de I’aluminium. On notera néanmoins que méme pour
des épaisseurs supérieures a 20 pg/cm?, la présence de la couche de carbone méne a un
décalage vertical constant du rapport 3py2/3sy,, bien qu’elle n’influe plus sur son évolution.

La figure 90 montre les mémes rapports dans le cas ou le processus initial de
peuplement est décrit par un calcul PWBA. Nous observons des caractéristiques tres proches
du cas ou le calcul des conditions initiales est effectué par une méthode d’ équations coupl ées.
Afin de comparer les résultats expé&imentaux aux modéles théoriques, nous prendrons en
compte la contribution du support de carbone présent devant les trois cibles les plus fines

d’auminium bien gu’ elle soit relativement faible.
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Figure89 : Evolution desrapportsde population 3py, /3sy, et 3ds, /3ds, enfonctiondel’ épaisseur d’ aluminium
traversée, obtenue par |e modéle d’ équation pilote utilisant des conditions initiales provenant d’un calcul
d’ équations couplées. Systéme Kr¥**® Al (E=60 MeV/A).
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Figure 90 : Evolution desrapportsde population 3p,, /3sy, et 3ds, /3ds, enfonction del’ épaisseur d' aluminium
traver sée, obtenue par le modéle d’ équation pilote utilisant des conditionsinitiales provenant d’ un calcul

PWBA. Systéme Kr¥**® Al (E=60 MeV/A).
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b) Confrontation des résultats expérimentaux aux model es théoriques.

Dans ce paragraphe, nous allons comparer les résultats provenant de |'expérience aceux
obtenus par nos modeles théoriques, collisionnel seul et d'équation pilote. Avant toute chose,
il faut préciser que les courbes théoriques sont tracées jusqu'a une épaisseur de 40 pg/cm?
dauminium en prenant en compte la couche évaporée de carbone, comme décrit dans le
paragraphe précédent, aussi bien dans le modéle collisionnel que celui d'équation pilote. Nous
avons choisi cette valeur particuliere d'une part parce que nous avons vu que l'influence de la
couche de carbone ne se fait plus sentir acette épaisseur, et d'autre part car c'est apartir de
cette valeur que les cibles dauminium éaient auto supportées. Cette maniere de procéder
explique le petit décrochement visible sur les courbes théoriques al'épai sseur 40ug/cmz.

La figure 91 montre la comparaison entre les points expérimentaux extraits des rapports
dintensités R1 et R2 en utilisant des rapports de branchement relativistes suivant I'expression
(167), et les courbes théoriques utilisant des conditions initiales données par un calcul PWBA.

D'un point de vue théorique, I'évolution du rapport 3py/3sy, donnée par les deux
modéles est similaire dés 10ug/cm? environ. La prise en compte du champ de sillage dans le
modele d'équation pilote sexprime par une évolution différente avec le calcul purement
collisionnel jusgu'a cette épaisseur, puis par un décalage quasiment constant au dela Les
points expérimentaux présentent le méme type d'évolution, ce qui confirme le fait que les
processus collisionnels dominent tres vite I'évolution de ce rapport. L'écart entre |'expérience
et le modéle d'équation pilote est apeu pres constant et séleve a23% par exemple pour la
cible la plus épaisse de 103ug/cmz.

En ce qui concerne le rapport 3ds,/3ds/,, NOUs voyonsici aussi que le modéle d'équation
pilote prévoit une évolution essentiellement dominée par des processus collisionnels
(évolution "plate") dés I'épaisseur de 20 pg/cm2. Comme nous |'avions dgavu dans le cas de
cibles de carbone, ce modéle est mis en défaut en ce qui concerne I'évolution de ce rapport
dans la zone des épaisseurs intermédiaires. En effet, les mesures correspondant aux cibles les
plus fines sont bien reproduites et 1a valeur asymptotique est correcte. Cependant, on observe
un écart de 13% avec les mesures effectuées sur les cibles de 40 et 72 ug/cmz.

Nous alons dans la suite discuter des points qui pourraient expliquer ce désaccord,
comme I’ influence des conditions initiales, d’ une incertitude sur les rapports de branchement,
lavaleur du champ effectif pris en compte et la contribution des électrons internes de la cible,

et enfin les approximations faites dans notre modele.
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Utilisation de conditions initiales différentes.

L'utilisation dans notre modele d équation pilote de conditions initiales différentes,
données par une méthode d’ égquations couplées, mene aux résultats montrés sur la figure 92.
Ici encore, comme pour le cas des cibles de carbone, le principal effet est une trandation des
courbes. L'accord du modéle d'éguation pilote avec les mesures expérimentales en est
amélioré en ce qui concerne les valeurs de 3ds»/3ds),, tandis que la prédiction théorique de
3pya3sy, est dégradée. Le désaccord séléve a 30% pour 3p1o/3sy, a103 pg/en?, et a10%
pour 3ds2/3ds/, pour |'épaisseur 72 pg/cm?. Par contre, |'utilisation de ces conditions initiales
ne change pas de facon notoire laforme de I'évolution des observables dans les cibles.

Le fait que des conditions initilles PWBA ménent a des résultats plus proches des
mesures expérimentales que celles provenant d'un calcul d'équations couplées est d'autant plus
étonnant que I'emploi d'une cible daluminium (Z. = 11) plutét que de carbone correspond
davantage au domaine dutilisation d'un cacul d'éguations couplées qui est de type non
perturbatif. Nous pouvons donc encore une fois nous interroger sur la possibilité d'une erreur
systématique non sur la position relative des points expé&imentaux les uns par rapport aux

autres, mais sur leur valeur absolue.

Sensibilité aux rapports de branchement utilisés pour extraire les populations
expérimental es.

Afin d'illustrer cette sensibilité, nous avons porté sur la figure 93 les points
expérimentaux extraits avec les rapports de branchement relativistes d'une part et non
relativistes d'autre part (expressions (167) et (166) respectivement). Sur cette figure sont
également portés les résultats théoriques du modéle d'équation pilote utilisant les conditions
initiales PWBA, puis provenant d'un calcul d'équations couplées. Nous voyons que la faible
différence sur les rapports de branchement (voir tableau XVIII) entraine ici auss une
différence sensible et systématique sur les résultats expérimentaux, et particuliérement sur
3py2/3sy,. Cette différence séléve a 14% pour ce rapport al'épaisseur de cible la plus fine
utilisée, et 11% pour I'épaisseur de cible la plus épaisse. La modification entrainée sur
3d3/3ds, est évidemment toujours la méme et vaut 3%. L'utilisation de rapports de
branchement non relativistes améne aun bon recouvrement entre les données expérimentales
et les résultats prédits par le modele d'éguation pilote utilisant des conditions initiales PWBA.
Cette breve étude nous amene donc a des résultats identiques quant a la sensihilité de ce

systeéme aux rapports de branchement utilisés aceux observés sur les 2 systémes précédents,
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et la possibilité d'une erreur systématique liée aux incertitudes sur ces valeurs est

envisageable.
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Figure 92 : Evolution desrapportsdes populations 3p,, /3sy, €t 3ds, /3ds,, enfonction del’ épaisseur decible
traversée. Systéme Kr **® Al (E=60 MeV/A). Expérience et modéle d’ équation pilote, utilisant tour & tour des
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Valeur du champ de sillage effectif

Nous ne pouvons pas tester |a dépendance du champ €électrique effectif en ¢ acause du
failble nombre de points expé&imentaux dont nous disposons. Mais nous alons cependant
discuter ici de la valeur du champ de sillage en terme de fréquence plasma du matériau, afin
de déterminer quels sont les électrons qui y sont impliqués. La figure 94 montre les valeurs
expérimentales extraites avec les rapports de branchement relativistes selon I’ expression
(167), ans que les résultats du modéle d éguation pilote utilisant des conditions initiales
PWBA, et dans lequel |a fréquence plasma du milieu a été successivement fixée a 28,8 eV
(valeur tirée du pouvoir d’ arrét du projectile dans la cible et correspondant aun calcul faisant
intervenir les électrons de caar du matériau comme celui décrit au chap.I8A -IlI-1-b), et
16 eV (vaeur due aux éectrons de valence uniquement). Précisons que dans les deux cas la
dépendance spatiale du champ électrique est prise en compte.

Nous remarquons que comme attendu, la variation entrainée sur la forme de I’ évolution
théorique par le changement de fréquence plasma n'est visible que pour les tres faibles
épaisseurs (en dessous de 10 pg/cnm?), ¢'est adire avant que les processus collisionnels, tres
importants dans le cas de cible d’auminium, ne brouillent I’évolution cohérente due au
couplage avec le champ de sillage. Passée cette épaisseur de 10 pg/cmz, les évolutions sont
essentiellement régies par les processus collisionnels et les courbes représentant les deux
calculs sont sensiblement identiques ; seul un décalage constant les différencie alors.

Sur le rapport 3ds./3ds,, ce décalage mesuré al’ épaisseur 120 pg/cm? représente 3%, et
I’utilisation de la fréguence plasma incluant les électrons de caar de la cible présente un
meilleur accord sur la valeur asymptotiqgue mais un écart plus prononcé avec les valeurs
expérimental es aux épaisseurs intermédiaires.

Sur le rapport 3py,/3sy,, | effet est plus important et vaut 8% a120 pg/cm?. Cette fois,
I’utilisation de la fréguence plasma prenant en compte I'implication des électrons de coar
dans le champ de sillage améne nettement a un mellleur accord expérience-théorie que
I'utilisation de celle représentant uniquement les éectrons de valence, et ce sur toute la
gamme d’ épaisseurs de cible.

Ces observations sont en accord avec les résultats trouvés pour une cible de cuivre: le
champ éectrique effectif sappliquant sur le projectile est produit non seulement par la
polarisation dynamique des électrons de valence, mais auss par I’implication de tout ou partie

des électrons de caar delacible.
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Approximations faites dans le modél e d’ équation pilote.

L’ épaisseur a partir de laquelle les cohérences collisionnelles non prises en compte
pendant le transport dans notre modéle pourraient jouer un role sensible est d'environ
30 pg/cm? d'auminium (voir tableau VI du chapitre I1). Bien que la comparaison précédente
entre le modéle d’équation pilote et le modele Monte Carlo qui, lui, prend en compte les
cohérences collisionnelles démontre que ces processus n'ont pas d effet important dans les
cibles de carbone, il pourrait en étre autrement a priori dans le cas de cibles d’ aluminium. En
effet, nous avons vu tout au long de ce paragraphe que cette nature de cible favorise
I'influence des effets collisionnels. Dans le cas de cibles d’auminium, le peuplement des
cohérences par les processus collisionnels autres que le processus initial de peuplement
pourrait donc avoir un role sensible sur le rapport de populations 3ds/3ds/,, Soit directement,
soit indirectement via le couplage Stark au champ de sillage des niveaux 3ds, €t 3ps..

L’importance de la limitation du modéle a un nombre d éats tel que N, =6 est
sensiblement la méme que pour le cas des cibles de carbone. Afin de I’ évaluer, nous avons
comme précédemment chiffré |’ écart entre les valeurs obtenues par le programme en prenant
en compte successivement tous les éats jusqu’a Ny €égal a5 puis a6. Nous avons mesuré
I’écart maximum obtenu dans la gamme d' épaisseurs étudiée, et celui-ci vaut 2% pour le
rapport 3py./3sy, al’ épaisseur 120 pg/cm? et 0,3% pour le rapport 3ds./3ds, aune épaisseur
de 60ug/cnm?. Cette derniere valeur extrémement faible s explique d une part par le fait que
les états de ce rapport ont les mémes nombres quantiques n et ¢ et donc la proportion de
cascades qu’ils recoivent est trés proche, et d’ autre part les effets cohérents dus au champ de
sillage n'ont que trés peu le temps de se manifester dans les cibles d’a@uminium. Pour ce
systeme collisionnel donc, comme pour les précédents, nous pouvons en conclure que la prise
en compte de tous les états jusgu’ a N = 6 amene a une description correcte des effets des

états supérieurs sur les états de lacouche n = 3.

En conclusion de I’ étude de ce systeme, nous pouvons dire qu'il n'est pas exclu qu'une
erreur systématique, principalement due ala sensibilité aux rapports de branchement utilisés,
entache nos résultats expérimentaux. Rappelons que dans ce cas, la position relative de ces
points les uns par rapport aux autres, caractéristique du transport ne serait pas modifiée,
contrairement ala valeur absolue des rapports, caractéristique en particulier des conditions
initiales. Toutefois, il faut garder al'esprit que le désaccord observé entre I'expérience et la

théorie est de I'ordre de 20 % sur ces valeurs absolues, ce qui reste tout afait raisonnable
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particuliérement lorsqu'on traite des populations de structure fine. Les niveaux 3ds, €t 3ds»
gppartiennent a la méme sous-couche n¢ ce qui rend le rapport de leur population
extrémement sensible aux processus cohérents intervenant dans le transport, et il n'est pas

exclu non plus que dans I’'auminium les cohérences collisionnelles aient un effet sur ce

rapport.
Enfin la comparaison entre |'expérience et le modéle d éguation pilote montre un
meilleur accord lorsgue la fréquence plasma utilisée prend en compte les électrons de caar de

la cible, ce qui confirme les observations précédemment faites sur le systéme Kr®¥* ® Cua

33,2 MeV/A.
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CONCLUSION

Cetravail de these sarticule autour de I'éude théorique et expérimentale de I'interaction
entre un ion lourd rapide hydrogénoi de et une cible solide, en termes de transport des états
excités de I'ion. Ce theme trés vaste fut I'objet de nombreux travaux dans I'équipe dont on
pourra trouver une vision assez compléete dans (Despiney, 1994; Lamour, 1997; Vernhet,
Rozet, Bailly-Despiney et al., 1998; Rozet, Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999; Vernhet,
Rozet, Lamour et al., 1999; Vernhet, Rozet, Lamour et al., 2000; Lamour, Vernhet, Rozet et
al., 2001). Nous avons réalisé ici de nouveaux développements théoriques, ains que
I’amélioration de ceux dga existants. D'un point de vue expérimental, une nouvelle
expérience a été effectuée et analysée. Ce travail de thése permet de faire un bilan sur la
compréhension actuelle du transport d’ions hydrogénoi des rapides dans des cibles solides
(Vernhet, Rozet, Lamour et al., 2000; Vernhet, Fourment, Lamour et al., 2001).

Les processus intervenant lors de la dynamique du transport sont classés en deux types :
collisonnel binaire d'une part, ou les atomes du solide répondent comme des atomes isolés, et
collectif d'autre part pour décrire la polarisation dynamique des électrons de lacible. Il savere
gue les deux types de processus interviennent simultanément lors du transport, et qu'on ne
peut pas reproduire la totalité des observations expérimentales hors d'un traitement théorique
les prenant tous deux en compte. Une éude préliminaire d' un tel calcul avait été présentée

(Dubé, Despiney, Rozet et al., 1995) et se montrait trés encourageante.

L'éude théorique de ce manuscrit présente en détail les modeéles mis au point pour
comprendre et smuler les phénomeénes intervenant lors du transport des états internes d'un ion
hydrogénoi de rapide. On dispose de codes traitant séparément le transport purement
collisionnel d'une part, purement collectif d'autre part, et dorénavant d’un troisieme présentant
un traitement unifié des deux types de processus. Ces trois modéles Sappuient sur la
résolution de systemes d'équations différentielles issus de I'équation de Liouville décrivant
I'évolution de la matrice densité de I'ion hydrogénoi de, adifférents degrés d'approximetion.
Précisons que ces codes sont construits sans aucun parametre libre. Les processus

collisionnels ont été calculés apartir de plusieurs théories décrivant I’interaction ion-atome,
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citons les approximations Plane Wave Born Approximation (PWBA), Continuum Distorted
Wave (CDW), et la méthode des équations couplées. Le champ de sillage est calculé al’aide
d'une loi empirique qui tient compte de ses variations al’ échelle des orbites é ectroniques de
I’ion projectile (Rozet, Vernhet, Bailly-Despiney et al., 1999), et qui permet de reproduire les
résultats d'un calcul incluant les inhomogénéités de la densité éectronique dans les cibles
solides (Fuhr, Ponce, Garciade Abgjo et al., 1998; Ponce, 1998).

Le programme smulant le transport purement collisonnel traite maintenant
explicitement en base n,/ les états jusqu'a n=10, et de fagon approchée, gréce a des lois
d'échelle, les états supérieurs. Ce nombre d'états est suffisant pour traiter les populations
d'états internes (n=2 a5 typiquement) en incluant la tres large majorité des cascades arrivant
sur ces niveaux. Le transport est traité dans le cadre de la Random Phase Approximation
(RPA), c'est adire gu'aucun phénomene cohérent n'est pris en compte.

Le programme traitant le transport purement collectif est construit sur un modée tres
smplifié a2 niveaux. Il permet de mettre en évidence la possibilité d'un mélange Stark entre
deux niveaux atomiques suffisamment proches et vérifiant certains criteres de sélections qui
sont détaillés. Ce mélange est responsable d'un battement quantique visible lorsque I'on éudie
I'évolution, en fonction de I'épaisseur de cible traversée, de rapports de populations de
structure fine. Le modéle permet de caractériser ce battement en fonction des paramétres
décrivant le systéme : la fréguence du battement dépend de l'intensité du champ de sillage,
son amplitude et sa pente a l'origine éant déterminées essentiellement par les termes non
diagonaux (cohérences) de la matrice densité initiale (avant transport) de l'ion.

Le programme traitant simultanément les deux types d'effets (modele appelé "d'équation
pilote") prend en compte les phénomeénes collisionnels et collectifs jusqu'an=6. Parmi tous les
processus collisionnels, les cohérences sont introduites uniquement pour celui peuplant
initialement les niveaux excités de I'ion hydrogénoi de. Cette smplification n'a pas d'effet aux
treés faibles épaisseurs de cibles ou le phénoméne cohérent dominant est le mélange par effet
Stark agissant sur les cohérences du processus initial de peuplement, effectivement prises en
compte. Elle n'a pas beaucoup d’importance non plus pour des grandes épaisseurs de cible ou
tout phénoméne cohérent devient négligeable par rapport aux transferts de population
collisionnels.

Enfin une description différente Sappuyant sur une résolution stochastique par une
méthode Monte-Carlo du transport est succinctement présentée. Si le systeme éudié sy préte

(i.e. I'ion n'est pas trop lourd) cette méthode peut étre appliquée dans le cadre d’ un espace des
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phases tant classique que quantique. Dans le cas du systéme Ar'®*® C (E=13,6 MeV/A)
I'évolution des populations des états np (n £ 5) en fonction de |'épaisseur de cible traversée
prédite par cette méthode est semblable a celle donnée par notre modele d'équation pilote.
Notons que ces états sont la somme de 2 éats de structure fine npy» + nps,. Par contre ils
montrent une différence quant a I'évolution de I'éat de structure fine 2sy,. Le traitement
quantique du systéme Kr¥'® C (E=60 MeV/A) est actuellement en cours. L'évolution des
populations relatives des états 3py, et 3sy, d'une part, et 3ds, et 3ds, d'autre part montre une
grande similitude avec les résultats de notre modéle d'équation pilote (Vernhet, Fourment,
Lamour et al., 2001). Bien que ces calculs soient trés récents et nécessitent encore un certain
nombre de vérifications, la comparaison des résultats provenant de 2 méthodes complétement

différentes est encourageante quant ala validité des traitements théoriques effectués.

L'expérience présentée a été réaisée au GANIL avec des ions hydrogénoi des K"
dénergie 60 MeV/A entrant en collison avec des cibles de carbone et daluminium de

différentes épaisseurs. L'évolution des transitions Lyman (np® 1s) et des composantes de

structure fine de la transition Balmer a (3/,® 2/';) en fonction de I'épaisseur des cibles a été
déterminée. La séparation de ces dernieres nécessite l'utilisation d'une technique de
spectroscopie X ahaute résolution, mise en aavre par les spectrométres cristallins modulaires
élaborés dans I'équipe. La gamme des épaisseurs utilisées permet une étude alant du régime
de collision unique jusqu'al‘équilibre des populations.

Le systeme collisionnd utilisé est tel que les états excités du projectile sont peuplés par
le processus de simple excitation. Les conditions initiales avant transport sont aors
différentes de celles obtenues avec un peuplement par voie de capture sur un ion incident nu,
qui était le choix effectué lors d'études précédentes (Despiney, 1994; Lamour, 1997), et les
résultats obtenus sont donc completement inédits. De plus la smple excitation est un
processus a priori plus smple a décrire théoriguement. Enfin, ce processus s inscrit
naturellement dans les collisions intervenant lors du transport de I'ion dans la cible et se
trouve de ce fait mieux adapté ala description du transport par une méthode Monte Carlo dont
nous avons compare les résultats avec ceux issus de notre modele d’ équation pilote.

Ces mesures nous ont permis d'étudier:

- L'évolution des intensités absolues des transitions Lyman provenant des niveaux np
pour n alant de 2 a5 en fonction de |'épaisseur de cible de carbone. Cette évolution est moins

sensible au transport que celles observées lors des études expérimental es précédentes sur les
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systémes Ar'®*® C (E=13,6 MeV/A), et Kr*®® C (E=33,2 MeV/A), mais présente néanmoins
des caractéristiques similaires.

- L'évolution des rapports des populations relatives des états 3py, et 3sy, d'une part, et
3ds, et 3ds, d'autre part avec |'épaisseur de carbone et d'aluminium traversée. Cette évolution
compléte et confirme la seule mesure de ce type déja effectuée (Despiney, 1994), mais qui
différait dans le choix du systéme collisionnel (le projectile était initialement peuplé par
capture). Dans le carbone, I'évolution des rapports de ces populations montre un battement
guantique mettant en évidence |'écrantage dynamique du projectile par les électrons de la
cible. Dans I'aluminium les processus collisionnels sont beaucoup plus importants que dans le
carbone, aors que le champ de sillage est du méme ordre de grandeur. L'évolution due a
I'écrantage dynamique est donc moins marquée. En revanche, cette nature de cible nous
permet de tester le réle des électrons internes de la cible dans I’ établissement du champ de

sillage.

La comparaison expérience-théorie recouvre I'ensemble des résultats propres a cette
thése provenant de I'expérience décrite précédemment, et de ceux concernant la production et
le transport des états de caar des études antérie ures qu’il est intéressant de confronter aux
nouveaux développements théoriques. Dans un premier temps nous avons étudié les
évolutions des populations absolues des niveaux np (n£ 5) du projectile Kr®* des systémes
Kr¥*® C (E=33,2 MeV/A) et Kr*™'® C (E=60 MeV/A), ainsi que des niveaux np (n £ 4) et
2s,, de Ar'®*® C (E=13,6 MeV/A). Les résultats originaux issus de ces études sont les
suivants :

- Si I’essentiel de I’ évolution est reproduit par un modéle collisionnel pur, I’ introduction
du champ de sillage en plus des processus collisionnels dans la description théorique améne a
un accord expérience — théorie remarquable. Le modéle déquation pilote convient
parfaitement pour décrire ces observables.

- L’ effet dO au champ de sillage est d’ autant plus visible que |’ observable est "pure”. Par

exemple, la population de I’ état de structure fine 2s,, du projectile Ar'™

est plus sensible que
les populations np qui sont des sommes d'états de structure fine (Npy, + NPsw). Sur les
populations np, I’ effet du champ augmente avec le nombre quantique principal n.

- Dans le cas ou un calcul de transport Classical Tragectory Monte Carlo (CTMC) est

l7+) ’

possible (projectile Ar cette méthode classique donne des résultats sensiblement

identiques a ceux du modéle d éguation pilote, lui purement quantique, en ce qui concerne
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I’évolution des populations np, mais présente des différences de comportement quant a
I’ évolution de la population de I’ état de structure fine 2sy,.

- Ayant acquis une bonne compréhension des phénomenes intervenant lors du transport
proprement dit, nous sommes en mesure de tester les sections efficaces des processus
peuplant initialement les éats excités du projectile. Un calcul CDW décrit correctement la
capture d'un électron dans les éats np lors de la collision Kr*®*® C (E=33,2 MeV/A). Elle
décrit trés bien la capture en 2s;,, pour le systéme Ar'®*® C (E=13,6 MeV/A), mais sous-
estime la capture en np pour ce systeme. A I'inverse, un calcul CTMC semble plus correct
pour décrire la capture en np mais surestime la capture en 2s. Dans le cas de | excitation, les
méthodes PWBA et d’ équations couplées donnent toutes les deux des résultats en accord avec
I’ expérience pour les populations np absol ues.

L’ évolution des populations relatives des sous états de la couche n=3 des systemes
Kr¥® C (E=332 MeV/A) e Kr¥® C (E=60 MeV/A) présente de facon générale une
meilleure sensibilité au champ de sillage. Le trés bon accord observé lors de la comparaison
expérience — théorie montre que le modéle d équation pilote traite correctement le mélange
Stark (prédominant afaibles épaisseurs de cible) d'une part, et le mélange collisionnel non
cohérent (prédominant aux grandes épaisseurs) d’ autre part. La bonne prise en compte de ces
processus majoritaires s avere suffisante pour bien décrire le transport de ces observables sur
toute la gamme d’ épaisseurs étudiée. De plus un calcul quantique s appuyant sur une méthode
de transport Monte Carlo qui décrit les mémes phénomenes physiques mais d’une maniére
nettement différente mene a des résultats trés proches, ce qui confirme la robustesse et la
validité des développement théoriques. En ce qui concerne la comparaison quantitative
expérience — théorie, un probleme subsiste compte tenu de la grande sensibilité de nos
observables aux valeurs des rapports de branchement qui pour un projectile krypton sont
soumis a des effets relativistes. Nous avons pu néanmoins établir un certain nombre de
résultats :

- En ce qui concerne le champ de sillage, nous avons éabli que non seulement les
électrons de valence mais aussi une partie des électrons de caar de la cible sont impliqués
dans I’ onde de polarisation dynamique. De plus, la variation spatiale du champ al’ échelle des
couches éectroniques du projectile a éé étudiée: la dépendance du champ par rapport au
nombre quantique principal n de la couche est maitrisée, mais nous pouvons mettre en doute

la dépendance vis avis des nombres quantiques / et j.
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- En ce qui concerne les conditions initiales du transport, nous avons vu que la théorie
CDW semble décrire correctement les cohérences de capture lors de la collision Kr¥® C
(E=33,2 MeV/A), tandis que les sections efficaces de capture en couche p pourraient étre
sous-estimées. Pour le processus d’ excitation lors de la collision Kr*®'® C (E=60 MeV/A), le
calcul PWBA donne de trés bons résultats pour prédire les populations mais les phases des
cohérences données par un calcul d’ égquations coupl ées sont plus correctes.

Enfin, nous avons maintenant une bonne connaissance de la sensibilité de diverses
observables vis avis des processus intervenant dans | e transport:

- la distribution d'états de charge peut étre décrite correctement par un modéle purement
collisonnel traitant peu d'états et sans aucun effet cohérent, comme le montrent les succés du
code ETACHA (Rozet, Stéphan and Vernhet, 1996).

- I'évolution des états de Rydberg d'un ion hydrogénoi de dans des cibles solides peut
aussi étre traitée dans le cadre d'un modéle purement collisionnel, mais il est important
d'introduire un grand nombre d'états (par exemple, au moins jusgqu'a n=30 pour la collision
Ar'®*® C aE=13,6 MeV/A).

- L'évolution des états np de caar montre une sensibilit é peu marquée au champ de
sillage, essentiellement parce qu'il s agit de la somme d'états de structure fine npy, € Npa,.
Cette sensibilité augmente néanmoins amesure gque n augmente, et que le méange Stark peut
"vider" le niveau np au profit des autres niveaux n, /.

- Enfin les états de structure fine montrent une grande sensibilité au champ de sillage, et
sont donc des observables privilégiées pour mettre en évidence et caractériser |'écrantage

dynamique du projectile par les électrons de lacible.

Nous avons effectué une expérience en mai 1999 auprés du GANIL sur le systéme Ar'®*
al13,6 MeV/A en collision avec des cibles de carbone en phase solide et gazeuse (CH,). Ce
systéme (qui permet un recouvrement des données enregistrées lors d'une expérience
antérieure (Lamour, 1997)) autorise entre autre une comparaison entre les traitements
théoriques classiques et quantiques. Le travail effectué tant sur les systémes de détection que
sur la faisceaulogie nous a permis de mesurer toutes les populations de structure fine de la
couche n=2 de l'argon, les raies Lyman a héliumoi des et les raies Lyman hydrogénoi des
provenant des niveaux jusgu'an=12. Nous attendons beaucoup de ces mesures puisque d une

part les états de structure fine montrent une grande sensibilité au champ de sillage, d'autre
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part les états héliumoi des ont des écarts énergétiques et des termes de couplage au champ
différents des états hydrogénoi des, et enfin on s attend apouvoir éudier le role spécifique des
électrons externes des atomes de la cible via I’éude des populations np avec n grand. En
particulier, on peut sinterroger sur |'effet de I'onde de polarisation sur les processus
d écrantage et d antiécrantage intervenant lors des collisions. Enfin la mesure effectuée en
cible gazeuse donnera une valeur expérimentale directe des conditions initiales en termes de
populations. L 'étude de ces nombreux résultats feral'objet d'une thése future.

D’un point de vue théorique, la comparaison dans le cadre de cette étude entre les
approches classique et quantique reste d actudité. Il s'agit de mieux définir les limites de
validité du modéle classique; en particulier, le probléme concernant I'évolution de la
population 2s,,, dans le transport CTMC est-il d( al’ aspect classique du traitement ou pas ?

D’ autre part, le développement de I’ approche quantique Monte Carlo du transport est en
cours, et il reste de nombreux aspects a vérifier et analyser. La confrontation de ce type
d approche avec nos modéles et nos expériences est intéressante pour bien des raisons :

- dle utilise une description des conditions initiales différente, ce qui enrichit la
discussion ace sujet.

- le transport est traité différemment: d'une part il contient tous les phénomenes
collisionnels et dus au champ de sillage alors que dans notre modéle d’ équation pilote nous
avons choisi de traiter les processus prédominants, et nous pourrons en particulier éudier le
réle des cohérences collisionnelles. D’autre part, contrairement a ce qui est fait dans nos
modéles, I’environnement d'un atome au sein du solide est pris en compte (de facon
approchée) dans le potentiel utilise pour décrire I'interaction de cet atome avec I'ion
projectile. La comparaison des sections efficaces issues des deux approches pour tous les
processus collisionnels devrait s avérer riche d enseignement. A titre d’exemple, on pourrait
étudier I'effet de I'onde de polarisation dynamique sur les processus collisionnels (en
particulier sur lestermes d’ écrantage et d’ antiécrantage).
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ANNEXE A

Calcul général desfacteursdeformepour lesétatsliés

d'un ion hydrogénoi de (Dubé, 1998)

Nous cherchons acalculer numériquement
15i(K)© oo £ (7) €K7 (7) (A-1)
ou f est I'éat fina (n',¢',m’) centre sur la charge Z,
| est I'état initial (n,/,m) centré sur lacharge Z,
et f (r) est unefonction d'onde propre hydrogénoi de.

Il est commode de passer en coordonnées paraboliques, définies par (Bethe and
Salpeter, 1977) :

IX=r+z

}_h:r- z (A-2)
|

i

ot r =|F|,j estl'azimut et z la coordonnée de I'axe de quantification.

Onaadors

dT:%(x+h) dx dhdj . (A-3)
Le développement de chague état (n,/,m) sur les fonctions d'ondes paraboliques f n,n,m

n-1- |m|

fm(F) = é. Cn, (n,Z,m) f nlnzm(?) (A-4)
n,=0

ou larelation ny+ny =n-|m| -1 est toujours vérifiée, et les coefficients sont donnés par

(Dubé, 1984) :
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& (n-1)/2 (n-1)/2 AN
cn (N2, m) = (- Hn+(m-m)/2 o771 > (A5
& g(n- 1/2-ny ng+ml- (n-D/2 - |m; (A-5)
Lecalcul de I+ (K) seraméne donc &:
- n-1-|m] n-1- |m| _
1K) = A cq(n,esm) & cn (nf,m)Gyi(K) (A-6)
n,=0 n,=0
avec
Gri(K)=¢if fr, . (P KT f o () (A-7)
Pour calculer (A-7) on peut passer par une intégrale auxiliaire :
_ N __eliKF-1r) ~
Hei (K,1)° Gjrfni,né,m-(r)ffnl,nz,m(r) (A-8)
telle que
Gyi (K) =- 1Hfi(R,') (A-9)
T“ | =0

Je ne donnerai pas plus d'éapes de calcul. Lerésultat final est, apresintégration (A-8) et
dérivation par rapport al (A-9) :

I\ln'l,n'z,m"\lnl,nz,m

n, n,
C(Om) & & Fyj(n2.nzw)

C':‘n',n' ,m;n..n ,m(R) =
e i'=0 j=0 (A-10)

R
a Fek (n,ng;wy) (A +B)
k'=0 k=0
avec
3
Z+m 1
N Z5 . ny! nyl 02 (A-11)
= & i
M2 f n2+m g(ng +|m)! (ny +|m)!g
o [omg/Pm
7 C(Dm) = 2pilom| giDmj ( = —ortho
G(|Dm|+1)
Dm=m-m'
(A-12)

j k I'angle azimutal de K

et Kotno l@ Nnorme de la composante de K dansle plan orthogonal al'axe de
\- quantification
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. L4 4
[ Ry, mw) =ag(n',|m)) aj(n,|m) a/ af%
o (n+mht 1
aj(n,\m) = (- 1)J . ——
il (n- PH(m+j)!
Z Z Dm| +|m|+{m'
< aj=— ; a; :—'? ; m:| | |2| | |:sup(|m|,|m'|,|Dm|)
N n (A-13)
wzl(a-+a +iKpga) § W :w*+—Kgrtho
o\ f para/) - 1 A
\_ avec K, la composante de K suivant I'axe de quantification.
A:1§m+1+i'+j+m+1+ k""k%__ Kgrtho%
23 W Wy 8 Aw2 aé
’ 2F10Dm|- m- j'-j,m+k'+k+1,|Dm|+],-X)
5. 16@; +ag)X (m [Dml+ i) (me Ktk +1)0
2% W W, IDm|+1 H
< ’ 2F10Dm|- m- j-j+1,m+ k'+k+2,|Dm|+2;X)
£ @ub), X! (A-14)

b,gX)=3
2F1(a,b,g X) ;’::lo @, 7

qui est une série hypergéométrique et un polyndbme s a ou b est un entier
négatif
(@), = Qa+i) za(@+l...a+r-13
G(a)
2
K X = K &rtho
4w wq
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ANNEXE B

Résultats expérimentaux obtenus sur le projectile Kr*>* (60 MeV/A)

Les incertitudes + Deyaisseur POrtées dans les tableaux suivants sont statistiques. Lors du
passage sous faisceau, il apparait en plus un épaississement systématique de 1jug/cm?.
Dans tous ces tableaux, |'astérisgue signifie que cette épaisseur de cible est atteinte avec

une cible plus fine, mais inclinée par rapport au plan perpendiculaire au faisceau.

Spectrométre 750 mm et cible de carbone :

EPASSA | Dgasr | o _B% | DR (o) | g, B2 | IRs (o
(ng.cm?) (ng.cm?) Bag Ry Bay R>

3.2 0,25 0,094 18,7 0,836 2.7
7.0 0,26 0,125 20,0 0,756 4.9
7.0 0,26 0,105 16,9 0,837 36
9,9 0,36 0,108 6.7 0,817 24
14+ 0,51 0,108 6.8 0,870 24
15 0,66 0,105 6.3 0,847 23
216 12 0,106 33 0,857 14
22 0,98 0,118 31 0,891 17
323* 18 0,101 41 0,840 2.2
35 5 0,112 41 0,887 2.2
46,6~ 7 0,108 37 0,882 2.2
77 3.7 0,111 52 0,923 41
111 43 0,116 45 1,00 36
166 * 64 0,128 43 116 36
200 10 0,121 35 1,19 2,6
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Spectrometre1200 mm et cible de carbone

Epaisseur |  Dapaisseur _Ba, | DR;
(gen) | ugemd | R Bgy | Ry
3,2 0,25 0,119 22
15 0,66 0,115 7,9
21,6 1,2 0,117 8,6
21,6 1,2 0,117 6,9
22* 0,98 0,115 6,3
111 4,3 0,121 6,3
111 4,3 0,119 7,3
166 * 6,4 0,124 6,3
200 10 0,121 6,8

Cible d'auminium (spectrométre 750 seulement)

SPASAY | D Ba, | DR, Ba, | DR,
dauminium (g.cn™ Ry = B_a3 R_l (%) | Ry = B_al R—2 (%)
(Hg.cm?)

48% 0,28 0,116 5,2 0,875 2,3
10,6 ** 0,54 0,112 4.8 0,846 2,7
20,4 0,99 0,109 39 0,893 2,3

40,0 18 0,101 4,6 0,857 30
72,0 33 0,102 41 0,924 30
103 * 47 0,118 31 0,993 2,4

La double astérisque signifie que cette épaisseur d'aluminium est précédée de

13 ug.cmi? de carbone (cible non autosupportée).
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Jonction Si(Li) placée a120° et cible de carbone :

Nombre d' X par ion pour lestransitionsLyman a et b :

Epaisseur | Dgpaisserr DN DN 2 ton

(gom?d | qgem®d | NYa, | NRE | NgR | NRR
(%) (%)
3,2 0,25 8,01 ¢* 7,0 1,11¢€* 6,0
7,0 0,26 1,77 ¢* 6,7 2,51 ¢* 7,6
7,0 0,26 1,62 € 7,0 2,31¢* 8,0
7,0 0,26 1,67 ¢* 7,0 2,49 e* 8,0
15 0,66 2,90 ¢® 6,4 3,95¢* 7,6
21,6 1,2 4,06 €° 7,0 5,52 e* 8,0
22 * 0,98 431¢° 7,0 5,39 ¢* 8,0
32,3* 1,8 6,02 €° 7,0 7,76 €* 9,0
35 5 5,76 ° 6,5 7,39 ¢* 7,7
46,6 * 7 8,10 €° 8,0 1,03¢® 9,0
77 3,7 9,80 e° 8,0 1,10 € 9,0
111 4,3 1,45 e? 8,0 1,56 e° 9,0
166 * 6,4 2,09 g2 26 2,17 ¢® 31
200 10 3,25 ¢ 8,0 340¢° 10
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Jonction Si(Li) placée a120° et cible de carbone :

Nombre d' X par ion pour lestransitionsLyman get d :

Epal wr Dépa' sseur D\I l)_(y/ igon D\I I;(y/ id()n
(Ug-cm-z) (Ug-Cm-Z) N>L(y/ igon N I;(); igon N>L(y/ idon N )L<>; id‘)”

(%) (%)
3,2 0,25 3,30¢° 16 147 e° 18
7,0 0,26 747 e® 10 322¢e° 17
7,0 0,26 753¢° 14 258¢° 19
7.0 0,26 7,29 ® 14 3,23 ¢e® 19
15 0,66 1,13 e 9,6 3,85¢° 18
21,6 1,2 1,50 * 12 4,83 ° 19
22 * 0,98 1,50 ¢* 12 5,05¢° 19
32,3* 1,8 1,92 ¢* 14 6,60 e° 15
35 5 1,93 e* 11 6,99 ° 19
46,6 * 7 255¢e* 14 8,10 ¢e® 19
77 3,7 250¢* 14 9,05¢° 19
111 4,3 331¢e* 14 9,30 e® 19
166 * 6,4 4,05 e* 36 1,14 ¢* 41
200 10 6,56 e* 14 1,37 ¢* 23
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