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Introduction

NTRODUCTION

L'étude de la dissociation moléculaire induite par impact d'ion chaltijé entre dans
le cadre plus général de I'étude de l'interaction ion-matiére.

Elle peut par exemple apporter des éléments de compréhensiorractioteentre un
ion projectile et le systéme beaucoup plus complexe qu'est le solds.|® domaine des
hautes vitesses de collision (trés supérieures aux vitessetedesns de la cible), un ion
perd essentiellement son énergie par ionisation des atomes duamatéri parle alors de
pouvoir d'arrét électronique. Dans le domaine d'énergie couvert par NeLGIK pouvoir
d'arrét électronique domine trés largement le pouvoir d'arrét megléarrespondant a
I'énergie perdue par le projectile et transférée aux noyaux déléa ta relaxation de
I'énergie déposée par excitation électronique dans les cibles sobidstitue certainement
I'étape la moins bien connue du processus d'interaction entre leoimds tapides et la
matiere. On peut y distinguer deux phases. La premiére, qui suit imemédrd le dépdt
d'énergie sur les électrons de la cible, est celle du transpaettde énergie autour de la
trajectoire de l'ion sous l'effet de la diffusion des électrons.dBbutit, en un temps de l'ordre
de 10 s et dans un volume trés restreint, & la création d'une grande diosiisations. La
seconde phase est celle du réarrangement structural de la ailsld'effet des grandes
densités d'énergie déposée ou d'ionisations créées. Lorsqu'elle esdesaunte fortes
excitations électroniques, voire une ou plusieurs ionisations, une moléuople,squi peut
étre assimilée a une portion élémentaire de matériau, peuklaeerr aussi via le
réarrangement structural qu'est la fragmentation. Ainsi I'étude degladntation moléculaire
peut apporter des éléments de réponse quant a la compréhension desnmeécal@
relaxation de I'énergie déposée sur le cortége électronique et comduisa déplacement
atomique a l'origine de I'endommagement observeé.

La dissociation moléculaire peut aussi étre une informationpm@seuse dans le
domaine de la radiobiologie. Les effets biologiques (mort cellulairetagenese et
cancérogenese) des radiations ionisantes résultent en majoritifieations chimiques du
matériel génétique. Les mécanismes impliqués sont essentietleadealaires bien que des

processus d'excitation et d'ionisation moléculaires ne puissengx@&les. Deux processus
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fondamentaux sont distingués au niveau cellulaire. L'un fait interventerdction du
rayonnement ionisant avec le substrat produisant I'éjection d'un élgairarapturé par les
bases de I'ADN, les modifie. Le second mécanisme d'actionmjeti édes espéces réactives
de l'oxygene, tel que le radical hydroxyle (O-H), issues de la radidydeau. Ainsi les
cassures simples radio-induites de I'ADN proviennent de la rupture ltbisen par un
radical (réaction d'arrachement d'un atome d'hydrogéne par un radical hydroxyle). Bx@ mani
a obtenir des informations qualitatives sur la chimie de l'eau ese pinaide, il est important

de comprendre, comment a partir de I'absorption de I'énergie du rayonnenigarit, sont
créés les radicaux et autres produits moléculaires a partir d'une moléaule d'ea

L'étude de la fragmentation de molécules ionisées fait actugitetiobjet d'une
intense activité, spécialement lorsque cette fragmentationndsiteé par rayonnement
synchrotron ou par lasers femtosecondes. Cette étude peut étre suletivdse@e parties. On
peut étudier les processus intervenant lors de l'interaction qui skorigine du transfert
d’énergie a la molécule. Mais on peut également s’intéresaaretakation de cette molécule
excitée. Plus généralement, il s’agit de comprendre le couplage leatmmouvements
électronique et nucléaire régnant au sein de la molécule.

Les rayons X ont largement été utilisés pour ce type d’étude, surtpuisde
'avenement des sources intenses et monochromatiques que sont les deuagnnement
synchrotron. L'absorption d'un tel photon par la molécule peut conduire atibéjet’'un
électron de cceur vers le continuum. L’'ion moléculaire produit se retem@geun coeur excité
qui va se désexciter en éjectant un ou plusieurs €électrons pahafiat L’objectif principal
de ces travaux est la compréhension de la relaxation de I'énergigeide I'ion moléculaire,
notamment les différents états de charge produits ainsi que lesediwies de désexcitation
par effet Auger et par dissociation de la molécule. L'avantage dayonnement est que la
photoionisation est un phénomene résonnant, offrant donc la possibilité de choisir
sélectivement le site atomique que I'on va exciter.

Un autre moyen d’ioniser une molécule est I'absorption multi-photoniqusaumtilun
laser de forte puissance. Il ne s’agit plus alors d’'une absorptionngste car la molécule va
absorber un nombre variable de photons. L'analyse de I'énergie cinétigieaglesnts a
montré que l'ionisation se fait de facon séquentielle et que larvdee 'énergie cinétique
mesurée est environ deux fois plus faible que I'énergie de répulsion dnetora calculée
pour la distance internucléaire d’équilibre de la molécule. Aujourd’raii,plocessus
généralement admis fait appel a une augmentation de la probabdné&ation pour certaines

élongations de la molécule.
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Contrairement a la fragmentation induite par rayonnement synchrotrasegf peu
d'équipes se sont encore intéressées a la fragmentation indudespams multichargés,
surtout dans le cas ou plus de deux atomes composent cette molécule.

Lors de l'interaction entre un ion multichargé rapide et une molélulerocessus
dominant est I'ionisation. Cette interaction conduit cependant a unéiaituiférente qui
fait I'intérét de ce type d’excitation. Contrairement a la photoaiita par rayons X, ce sont
principalement les électrons de valence, a I'origine des liaisomsquies de la molécule, qui
sont arrachés. L’'ion moléculaire se retrouve alors dans un de seigrgrétats excités. La
fragmentation étant la voie principale de désexcitation des ions utatés multichargés,
son étude peut donner acces a la spectroscopie des premierkeétiasigues de cet ion. De
plus, la durée de l'interaction étant de I'ordre d& &) la relaxation s’effectue « liborement »
contrairement a ce qui se passe dans le cas des laseregrifssance ou celle-ci se produit
pendant la durée de l'impulsior {0 fs). Une meilleure comparaison impact d'ion / laser
pourra, certainement dans un avenir proche, étre faite lorsque latgégnéiienpulsions laser
attoseconde sera maitrisée.

Le travail de thése de C.Caraby a mis en évidence que des ionslai&cCO" trés
chargés, instables pour la plupart, sont créés lors de l'impact d'onuibchargé rapide sur
une molécule de monoxyde de carbone (CO). Par ailleurs, I'intensite derturbation
apportée par le projectile incident semble avoir une influence $amgleur de la distribution
d’énergie cinétique des fragments issus de la dissociation dedaut®lLa spectroscopie de
masse par temps de vol en coincidence, utilisée dans le cadrdedétade, a permis de
déterminer les sections efficaces relatives de multi-igoisale la molécule de monoxyde de
carbone lors de collisions avec des ions*X& 6,7 MeV/u, ainsi que les rapports de
branchement entre les différentes voies de fragmentation, fracdtions moléculaires non
dissociatifs comprises. Les distributions d’énergie cinétique kogaé la fragmentation, pour
chaque voie empruntée, ont été déduites d’'une déconvolution des spectreérdaceiftie
temps de vol. Ces résultats ont permis de discuter de la validitéodele de « I'explosion
coulombienne » dont les prédictions ont été largement comparées aux egpgumentales.
Ces comparaisons ont montré la nécessité d’améliorer la résaduti la mesure des énergies
cinétiques des fragments. Pour cela, la solution technique adoptéedttetaination du
vecteur vitesse de tous les fragments. Pour cela, une anode a localisation basgerstipée
de lignes a retard, développée au sein de la communauté de la sppradmpulsion

d’ion de recul a été utilisée.
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Ce mémoire de thése présente la mise en place et I'exploidaticette technique dans
le cadre de I'étude de la dynamique de la fragmentation de moléoulges induite par
impact d'ions multichargés. Ainsi, la haute résolution attendue sugdare des distributions
d’énergie cinétique des fragments, permettra d'identifier lés igtermediaires par lesquels
le systeme transite avant de fragmenter. Nous espérons pouvoireedésiinformations sur
le processus méme de collision, notamment en étudiant l'influence mkrturbation qu'il
induit sur la fragmentation, ainsi que l'influence de l'orientationadeible moléculaire par
rapport a la direction du faisceau projectile sur les sectidita@#s d’ionisation multiple.
Finalement, la mesure en coincidence des vecteurs vitessegiasrita issu d'une molécule
polyatomique, permet d'envisager I'étude du caractére corrélé (ou nanjug¢ure de deux
liaisons chimiques et ce en considérant chaque voie de fragmentation une a une.

Apres quelques rappels généraux sur la structure et la fragmentati&culaire, nous
présenterons au chapitre | quelques résultats marquants de laonisiégsociative de
molécules.

Le chapitre Il sera consacré aux techniques expérimentales enisesuvre ; leurs
principes, leurs descriptions, mais aussi les moyens de controléoleug mise en ceuvre. |
sera suivi du chapitre 11l qui expliguera comment ont été analysgéatohnées issues de ce
dispositif expérimental, ainsi que les procédures d'étalonnage emplbgésisulation du
spectrometre utilisé sera aussi présenté dans ce chapitrgugines caractéristiques qu'elle a
révélée.

Le chapitre IV présentera les résultats que nous avons obtenusignamique de la
fragmentation d'une molécule diatomique induite par un ion multichargé disteutions
d'énergie cinétique libérée au cours de la fragmentation du monoxydebdaecémolécule
choisie pour cette étude) seront présentées, ainsi que les éventiggendances des
processus d'ionisation en fonction de l'orientation de la molécule pavlegapport a la
trajectoire du projectile.

Au chapitre V, nous présenterons nos résultats sur la dynamique dgrteefitation
de la molécule de dioxyde de carbone {®rsque plusieurs liaisons covalentes sont
rompues. Nous regarderons alors quel type de dynamique est assoceingsexies de

fragmentation.
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CHAPITRE | : | NTRODUCTION A L 'IONISATION
DISSOCIATIVE D "UNE MOLECULE

Le but de ce chapitre est de présenter au lecteur des élémmoisos de l'ionisation
dissociative d'une molécule qui seront utiles lors de l'analyseédakats. Pour cela, nous
ferons, dans un premier temps, quelques brefs rappels a propos de tlaesteticde la
fragmentation moléculaire. Puis nous détaillerons quelques résuiz@ats concernant
I'interaction d’'une molécule avec différents types de rayonnemegtsoé@gnétiques et/ou
particules (autres que des ions multichargés). Notre volonté n&stebiendu pas d’étre
exhaustif, mais de nous focaliser sur des résultats marquan@nimett évidence des
similitudes ou différences fondamentales avec le cas des ionghargeés ou sur des
expériences utilisant les mémes techniques expérimentales dgee roedes en oeuvre au
cours de ce travail. Finalement, aprés avoir fait un bref étalielesdans le domaine des
collisions ion multichargé rapide — molécule, je motiverai le choixsgegemes de collision
gue nous avons étudiés.

I Données élémentaires relatives a de petites
molécules : de la structure a la fragmentation

Ce paragraphe a pour but de présenter la fragmentation lorsqu’une meki@demise a
une excitation électronique bréeve. Avant de traiter de la rupture daisen chimique et de
ses conséquences, nous allons dans un premier temps rappeler quelquesdadbiass
concernant la structure de petites molécules. Pour cela, nous allmsner dans le cas de
molécules diatomiques. Les concepts présentés sont bien entendu ap(igabdigue plus
compliqués) dans le cas de molécules polyatomiques.

I.1 Rappels de la structure d'une molécule simple

[.1.a Approximation de Born-Oppenheimer

Du fait de la grande différence entre les masses des noyaux éked#ens, il est
raisonnable de considérer les noyaux comme fixes et de traiterreieénqg@pproximation le
mouvement électronique seul, avec des noyaux gelés dans l'espace. Laidiganaéaire
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"R" (distance séparant deux noyaux M et N) apparait alors danguasofis du mouvement
comme un parameétre plutét que comme une variable. Les électrons paumgertccuper
plusieurs états & une distance internucléaire donnée et le sys@mprendre différentes
énergies potentielles. Puis lorsque la distance internucléairei® b@nergie du systéme
varie. Les électrons sont considérés comme étant a |'équilibre ghague distance
internucléaire (adaptation adiabatique). Cette démarche est appel@ximation de Born-
Oppenheimer. On peut ainsi par exemple découpler les mouvements vibratieanel
rotationnels des noyaux du mouvement électronique.

I.1.b Les états électroniques

Il existe deux grands types de liaisons chimiques formant des molédegelaisons
de type ionique, et les liaisons de type covalent. On ne s'intéresspra ce dernier cas. On
appelle liaison covalente une liaison dans laquelle les électrovalatece des atomes sont
partagés entre les noyaux. Comme ['électron d'un atome est déanitepémnction d'onde
représentant une orbitale atomique, I'électron d'une molécule egt pciune fonction
d'onde représentant une orbitale moléculaire. Pour obtenir I'approximatioe afbitale
moléculaire, on forme la combinaison linéaire des orbitales atomidegsélectrons de
valence des atomes de la molécule. Cette approximation est ap@AéeMO (Linear
COmbination of Atomic Orbitals - Molecular Orbitals) [Mulliken 1966].

C CO O

Figure |- 1 : Diagramme
; des orbitales moléculair
2000 occupées dans la molédeu

,_@ﬂ OOH2P de monoxyde de carbo
FA%S AT ¥ L'oxygéne est pli
i //‘\ kY ‘..f A A i
FON 46 électronégatif  que
5 D carbone.
S _Hp—h )2 Les couches internes de
molécule sont trés proct
5. des couches intern
D atomiquegBenndorf 1999
1
S @20

—@ﬂ @ls
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Ainsi dans le cas de molécules diatomiques, on peut définir une orkdtialle appelée
orbitale liante, et une orbitale d'énergie supérieure appelée eraitalliante. La figure I-1
représente les orbitales moléculaires du monoxyde de carbone CO.aleoabimique de
I'atome d'oxygéne est plus électronégative que celle du carbone. L@itxygene a alors
une participation plus importante dans l'orbitale liante, ce qui sggife les électrons de
l'orbitale liante auront une probabilité de présence plus élevée au voisinage de I'oxygene qu'a
voisinage du carbone (Fig I-2). Cette dissymétrie est inversée pour les orbitidiEstesnt

Figure |- 2 : Orbitales
moléculaires d'une métule M}
ou N est plus électronégatif ¢
M. [Suard 1981

. ]
16 F ]
[ ]
14 1 Figure | 3 : Courbe:
: C'(P)+O('SH d'énergie potentielle des ét
12 L ] électroniques de I'ic
- cep+o'(sy]  moléculaire CO.
> | 1
2 10k C'CP+O(Dy
> | ]
£ i T o]
o 8t C'(P)+O( Py
0 [ ]
£ of :
e} L
%’ - ]
& 4FXE -
2| ]
of ]
TSN NN B EPE A AT AIVIN RN UNT SN RN ST UNY RN NN R A ]

1.0 1.2 14 16 18 20 22 24

Internuclear separation A)
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On peut représenter I'évolution de I'énergie des orbitales électrsréguenction de
la distance séparant les noyaux. La figure I-3 représente un exegtpls électroniques
possibles pour I'ion moléculaire CO

Sur ce type de diagramme, on peut trés nettement distinguer tebadiist et les états
anti-liants. Les états liants présentent un puits de potentiel ¢piéger" les noyaux M et N.
Cet état ne sera donc pas dissociatif ; c'est le casatesAdll et BZ" de I'ion moléculaire
CO" (Fig. 1-3). D'autres états électroniques ne minimisent leurgingotentielle qu'en
accroissant la distance internucléaire. Ce sont des étatsigifsale la molécule ; c'est le cas
des étatsi?y, et Z*y de CO (Fig. I-3).

C'est principalement ce type de diagramme qui sera utile am@réhension de la
dynamique de la fragmentation.

I.1.c Les niveaux vibrationnels

Nous avons vu précédemment que pour qu'une molécule puisse étre stablequbf
I'état électronique forme un puits de potentiel piégeant les noyauxfot@s de rappel
s'exercant sur les noyaux vont faire que ces derniers vont vibreréridegies correspondant
a ces mouvements de vibration des noyaux sont quantifiés. Le fond du puitsrdielpodet
étre représenté, en premiere approximation, comme un potentiel harmonique.

Soit deux atomes MN séparés de la distance r et liés par unigladentappel V(r). Ce
potentiel est dit harmonique s'il est de la forme suivante :
V(r) = 3k (o2

ou f est la distance internucléaire d'équilibre, et k est une congtasitéve, analogue a la
raideur d'un ressort (cf. tableau I-A). Les deux noyaux M et N vont akx#ler a la

pulsationw avec : w= 5 (1.2)

. L R my, My,
ou u est la masse réduite du systéeme=. ———

mM +mN .

Les solutions de I'équation de Schrodinger dans le cas d'un potentiel prensoint
représentées sur la figure I-4. Les niveaux d'énergies sont tougssipaméme intervalle :
hw. Par ailleurs, I'énergie fondamentale du systéme ne peut pag@trdes atomes dans
une matrice ou des molécules n'auront jamais zéro énergie vibragéonmé&me a la
température du zéro absolu.

Les niveaux vibrationnels de l'oscillateur harmonique sont désignés par I'entier n.

Nous nous intéresserons en particulier a I'état fondamental despnivibgationnels

: . Ho )t -1y
dont la fonction d'onde associée gstvec : Yo = (ﬁj e 2
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Dans l'état fondamental, la position du systéme dans le puits de @otsttidonc
distribuée selon une loi gaussienne :

_(po)? -y
Ye? = ) € B : (1.2)

Figure |- 4
Représentation d
niveaux d'énerg
de l'oscillateu
harmonique et de
fonctions  d'onde
associees.

La variable a es

: . definie par :
v, \Jet (r-r0) Y, _ ufw
"~ Harmonic oscillator

SO\ it potential E}nd 1\ »
w wavefunctions Ip
0

Les niveaux vibrationnels d'une molécule sont désignés par le nombre quantique
vibrationnelv (équivalent au "n" de l'oscillateur harmonique). La figure I-5 remtésun
diagramme de niveaux d'énergie vibrationnelle pour deux états électrodiguesnolécule ;
niveaux vibrationnels de I'état fondamentd) gt d'un état excité/). On remarque que plus
le nombre quantique vibrationnel est élevé, plus I'écart énergétique deuix niveaux
consécutifs diminue. Ceci est di a I'écart a I'harmonicité destfms liant les noyaux de la
molécule. Les lignes verticales représentent les transitionsblessentre différents états
vibrationnels lorsqu’un rayonnement extérieur est absorbé.

&
‘ Figure I-5: Exemple d
f diagramme de nivea
) T d'énergie vibrationnell
Excited l 5 de I'état fondament
State v =0
b E (V") et d'un état exci
: ! b , (V). Le spectr
3 ‘ d'absorption résonna
2 entre ces niveaux ¢
Ground ' représenté dans
Al i partie inférieure d
schéma.
Spectrum
v'=0-=> v =0 1 2 3 4 5 6
Energy -
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Figure |- 6: Diagrammt 6.0
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Souvent, les niveaux d'énergie électronique et vibrationnelle d'une molidulesont
représentés sur le diagramme d'énergie potentielle du systenomaiorf de la distance
internucléaire R. Le fond du puits de potentiel se situe a la déstanmus probable entre les
deux noyaux M et N, couramment appelée « distance internucléaire d’équildeela
molécule MN. Les lignes horizontales du diagramme de la figurep@sentent la distance
internucléaire occupée au cours d'une vibration (amplitude de vibratigny ;le niveau
vibrationnel est élevé, plus I'amplitude de la vibration est grande.

Figure |- 7: Représentation d
probabilités de distan:
internucléaire pour chaque nive
vibrationnel de [I'état électroniq
fondamental de la molécule de.

Pour v=0 la distance internucléai
est une distribution gaussier
autour de la distance d'équilibre.r

—— ASTouy] —

Internuclear distance R ——w»

On peut aussi représenter sur ce type de diagramme la distributiprolobilité de la
fonction d'onde vibrationnelle (%% de la molécule diatomique (Fig.l-7). On y remarque que
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pour les états autres que le fondamental, les distances intemrascliés plus probables
correspondent "aux bords" du potentiel électronique, la ou les noyaux ont e agsus
faible au cours de leur vibration. Pour ce qui est de I'état fonddndnte molécule
diatomique, on peut appliquer l'approximation de l'oscillateur harmonique. stanck
internucléaire est alors distribuée suivant la gaussienne déateome(1.2). Si I'on prend
I'exemple de la molécule de monoxyde de carbone (CO), la distribution stenadi
internucléaire de I'état fondamental est une loi normale d'espégaetd'écart type @& =

I oy R =1,128 A est la distance internucléaire d'équilibre de |C,-McMo_= 6 86
Hw Mc+Mmo

g/mol est sa masse réduite, ® = 4,087 x10'* rad/s est sa pulsation de vibration,
correspondant & une énergie de 2169,7% 6m269 meV.

La figure 1-8 représente la distribution de la distance internueléde ['état
fondamental de la molécule de CO.

700+

600
Figure |- 8 : Distribution de ¢
distance séparant les noyau:
et O de la molécule de (
dans son état fondamental
partir de ['approximation d
l'oscillateur harmoniqu
(obtenue par tirage
aléabires). La courbe contint
est I'ajustement gaussien de
04— T distribution dont le

0,95 1,00 ' 1',05 ' 1,10 ' '1,15' '1,20' 1,25 1,30 N .
. : o parametres sont affiche
Distance internucléaire (angstrom)

500+

Centre : 1,128

400 FWHM : 0,079

3004

[Po(]? (Unit. Arb.)

200+

100

D'autre part le tableau I-A [Hyper_Phys] nous montre que I'échefigdrelle typique
associée aux états vibrationnels de molécules diatomiques éstdile tle la dizaine de
femtosecondes.

Molécule Fréquence |Période K

x102¥ Hz  |(S) N/m

1147 Tableau |- A: Exemple de fréquenc

HF 8,72 ' 970 de vibration moléculaire. La raideut
HCI 8,66 11,55 480 de la liaison chimique est déduite
HBr 7.68 13,02 410 des fréquences f par :
HI 6,69 14,95 320 k =y (27f)2
CO 6,42 15,58 1860
NO 5,63 17,76 1530
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.1.d Les niveaux rotationnels

En mécanique classique, on associe a un corps en rotation libre une énergieotie rotati
qui dépend du moment angulaire et du moment d'inertie du corps.

Pour une molécule, qui est un corps quantique, I'énergie de rotatign &
guantifiée, et dépend du nombre quantique de moment angulaire J :

Erot = J(J’Z’-Ph - J(J+1)B (1. 3)

ou B la constante rotationnelle et | le moment d'inertie du systema. #he molécule

diatomique, on a aing® = et | =pre?2 oup est la masse réduite de la molécule (composée

2I
des masse fnet my) et p sa distance internucléaire d’équilibre (Fig. 1-9).

Pour une molécule décrite par le modele du «rotateur rigide», legitranentre
niveaux rotationnels sont autorisées phili-+1. Le spectre d'absorption rotationnel est donc
constitué de lignes également séparées de 2B.

Centre de mas

_> ) ;
"\Viangn  Figure I 9: Schéma d'ur
molécule diatomique
rotation libre.

Pour fixer les ordres de grandeurs associés a la rotation malécplanons I'exemple de la
molécule de CO :

avec p= 1,128 A = 6.8562 u.a= 1,1385.10°kg et | = 1,4494.10°kg.m2,
on trouve une énergie rotationnelle associée :

JJ+1h s JAHDRZ _ JJIH)R2
Eor= S 2 0,239 .3(3+1) mev 4 1? dron 1wz = I~ (HZR)4 .
On obtient ainsi les grandeurs caractéristiques suivantes :
- la période de rotation de CO est alors deTfTe2= 8,63 ps;

J(J+1)

- la vitesse tangentielle (Fig. I-9) du carbone est alors de

o)
Mo —_ Mo =
Viange= W0 e R = ermo IR Y1) . 46,9 m/s.
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On remarque que le temps caractéristique de la rotation detdoraé® de 13" seconde.
Plus généralement, on peut estimer que I'échelle de temps datigcie de la rotation de
molécules se situe entre et 10° s.

La structure énergétique d'une molécule peut étre représentéa figure 1-10. On y
distingue les transitions possibles entre les différents niveaux aquiomposent. Les
transitions, et donc les temps caractéristiques de transitian @r@que niveau n'ont pas les
mémes ordres de grandeurs. Le tableau I-B résume ces quantlitéswpifaudra garder a
I'esprit dans la suite de ce travail.

Tableau I- B: Tableau récapitulat
des ordres de grandeur tempor

transition électronique 107 a'ssomes aux divers mouvem
d'une molécule.
vibration moléculaire 10 - 1072
rotation moléculaire 102 -10°
A
Electronic —
transition \ =

(in optical Excited electronic
or LE)V) X@/ state

|
3 Figure |- 10 : Diagramm
o Ground state récapitulatif de la structu
5 éenergétique d'une moléc
Vibrational Rotational diatomique.
o transition
transition

(in microwave)

(in I.R.) rI>

Internuclear separation

.2 Données de base concernant la fragmentation

[.2.a Transitions de type Franck Condon

Nous verrons un peu plus loin dans ce chapitre que la durée d’interactemirendn
lourd multichargé rapide et une molécule est de I'ordre dé<dtonde, temps court comparé
au temps caractéristique du mouvement des noyaux (et donc de dissocidiaonadiecule).
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Ainsi peut-on considérer qu’'une molécule peut étre ionisée sans que sa distancdéategnuc
n‘ait eut le temps de changer. On a alors affaire a une toandite verticale, ou de type
Franck-Condon, représentée par une ligne verticale sur la figure I-11.

Sur la figure 1-11, les transitions considérées partent toutesé@d fondamental. Le
diagramme A représente le cas ou I'état fondamental etd¥éataé ont les mémes distances
d'équilibre. Dans ce cas, a cause des probabilités des distaecesdldéaires (cf chapl. 8I-
1.c.), c'est la transition a partir de I'état fondamental0) vers I'état vibrationneMEQ) qui
va étre privilégiée. C'est ce qu'on observe sur le diagramme aefaés le spectre
d'absorption de la molécule : la raie 0-0 est la plus forte. Slidésnces d'équilibre entre les
deux états électroniques ne sont pas confondues, alors ce n'est phies @aOr qui est
préedominante (diagrammes B et C). Enfin, si la transition se pr@duine distance
internucléaire telle qu’elle aboutisse au-dessus de la limitedidgociation de [I'état
électronique final, il peut se produire une dissociation de la molégul&ge. Le diagramme
D représente ce cas de figure ou le spectre d'absorption devient alors continu.

(D)

——— ABIOUY] —

0o—n n—2 on—2
S 0—1 0—1 0—1|0—3 _,/
apecira 0—3 e
0—2 0—uo EZ{Q‘
0—o l 0—4 0—4 “Continuum
1 0 —3 | . | L A,
I ——- Crm = ) i~ cm L

Figure |- 11: Représentation de transitions verticales dans différents cas de figures Xter te
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[.2.b Regles de sélection des transitions électroniques

Lors d'une interaction avec une molécule, on pourra appliquer l'approximation

dipolaire électrique si les deux conditions suivantes sont réunies :

on peut traiter l'interaction comme une perturbation (cas d'un champ
électromagnétique faible) ;

les dimensions de la molécule sont trés inférieures a la longlende
associée a la perturbation, ce qui signifie que le champ élecimidwié sur la molécule est le
méme en tout point de cette derniére.
On rappelle que dans la nomenclature moléculaire des état®idiigosrs d'une molécule, la
dénomination adaptée a la valeur de la projection du moment orbitasudé la molécule
est:

A= 0 1 2 3

> L A

Si l'interaction est dipolaire électrique et est du type Frarmmoid@n (approximation de Born-
Oppenheimer respectée) alors seules sont autorisées lesamask = 0, +1. Par ailleurs
pour des raisons de symétrie, les transit®bhs. 3 sont aussi interdites. De méme, dans le
cas de molécules homonucléaires, pour des raisons de parité, l@onans> - |u> et
|g> ~ |g> sont aussi interdites.

En ce qui concerne les niveaux vibrationnels et rotationnels, le @@ract
anharmonique du potentiel entre les deux noyaux permet toutes les transitions.

[.2.c Energie et produit de dissociation

Lorsque la molécule est excitée dans un état autorisé pagles d& sélection et dont
I'énergie est au-dessus de la limite de dissociation, on ditfdeglaentation qu'elle est une
dissociation optique. Les figures I-12.a et I-12.b représentent deux facansigexcitation
électronique E de conduire a une dissociation optique. Ces deux cas de figures conduisent a
des spectres d'absorption différents.

La figure 1-12 présente le cas ou la longueur de la liaison dedlétaronique excité est plus
longue que celle dans I'état fondamental. Les énergies de dissodatiétat fondamental et
celle de I'état excité sont respectivement appefeeDy (chacune mesurée a partir de |'état
v=0, donc il faudra ajouter I'énergie de vibration de ce niveau pour obémeirdie de liaison
De). L'énergie des produits de dissociation (i.e. des atomes ou des ioriaeiement
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excités) venant du niveau supérieur est plus élevée\feque celle des fragments qui
seraient issus du niveau fondamental. Le spectre d'absorption d'urteatedion présente
donc une partie structurée correspondant aux niveaux vibrationnels deslbétabnique
excité stable, et une partie continue correspondant a la conversiémetgi€ absorbée en
énergie cinétigue des fragments (et aussi en excitation interne).

a b

uum
|
Lor

continy
dissociat
limit

D [1] structure ‘ —

| i
vibrational l N

— 4ARrouy] —»

Ee

Internuclear distance

Figure |- 12 : Dissociation optique provenant de la transition entre deux ni\
électroniques stables (a). Le spectre d'absorption comporte deux pantiesstructures
et une continue causée par la dissociation (b).

La figure I-13 représente le cas ou le niveau excité de la meléstildissociatif (la
courbe n'a pas de minimum). Des que la molécule a atteint teélét&ronique, elle se
dissocie, transformant l'exces d'énergie absorbée en énergie cinddisjufeagments. Le
spectre d'absorption n'a alors qu'une partie continue au-dessus de ladimitsd=D

Il y a prédissociation lorsqu'un état excité stable peuplé en dessass lieite de
dissociation croise (en X sur la figure I-14), un état dissoclatifexemple est la transition
depuis I'état fondamental de la moléculg rs I'état électroniqués,. La dissociation
optique conduirait & deux atomes de soufre, I'un dans son état fondalResttétautre dans
I'état excité’D. Cependant, une transition non radiative peut se produire au point Xatle I'ét
%%, vers l'état dissociatiill,. Cette prédissociation produit alors deux fragments atomiques S
dans leur état fondamental.
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—— AGrauy] —»

Figure |- 13 : Dissociation optiqu
provenant de la transition entre I'é
fondamental et un état électroni

AE dissociatif.
---¥

Internuclear distance

Figure |- 14 : Exemple d
prédissociation. Sur
diagramme des éte
électroniques de .S le
point de croisement

entre les étatsx, et *17,
autorise la dissociation ¢
la molécule, méme

I'excitation n'était pa
supérieure a la limite ¢
dissociation de I'état>,

T « |

= ! \

T .
i
g “ "|
= |
= |
g |
P

| | |II

Interatomic distance (nm) —»

[.2.d Modele de I'explosion coulombienne

Dans le cas d’'une transition de type Franck Condon depuis I'état fondarngnts
dans un premier temps, formation d’'un ion moléculaire multichargé éventeet excité
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sans modification de la distance internucléaire d'équilibre delécoie MN (p). Puis, dans
un second temps, fragmentation de la molécule et émission de deuxrfragmnéues M*

et N'2*. Une estimation de I'énergie cinétiqgue moyenne emportée parde®efits peut alors
étre réalisée en considérant ces derniers comme deux charges |fEmn(dquet ¢) subissant

. : . 4 . . - 092 €2
une répulsion purement coulombienne. L'énergie potentielle emmagagt;naa\e—\_‘:—drnE “Ro
0 0

est alors intégralement transformée en énergie cinétique (Fig. I-15).

>

Figure I 15 : Schéma c

* 1 > principe du modele «
MN MN @™ Mat+ +Naz* I'explosion coulombienne.

\/

DA PN

Energie potentielle

Ve

\
Yl .

Kinetic Energy Release

fo Distance internucléaire R

Nous avons vu au paragraphe 1.1.c que la distance internucléaire derétemental
n'est pas une valeur unique, mais une distribution gaussienne autour tenieedi&quilibre
Ro. Cette distribution va alors créer, suivant une méthode dite de xioafle une
distribution d'énergie cinétique centrée gpn E

Pour illustrer ces propos, étudions lI'exemple de la double ionisation d’'une malécule
CO dans son état fondamental, conduisant a la fragmentatioh €T La distribution de
distance internucléaire du niveau fondamental de CO est donnée phatitanr(1.2) et est
représentée sur la figure I-Ba distribution de I'énergie cinétique libérée au cours de la
fragmentation (que nous appellerons par la suite KER pour Kinetic ERetggse) attendue
par le modele de I'explosion coulombienne est représentée figure I-1@istrdution
d'énergie cinétique libérée est alors prédite ayant une valewslanabable d’environ 13 eV
avec une largeur a mi-hauteur d'environ 1 eV.
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1200+

1000

800
centre 12,75

FWHM : 0,90
600

coup:

400

200+

11,0 11,5 12,0 12,5 13,0 13,5 14,0 14,5
KER (eV)

Figure |- 16 : Distributions du KER de la voie de fragmentatidnGC de CO calculé selon
modele de I'explosion coulombienne.

I.2.e Le cas de la fragmentation de molécules triatomiques

Jusqu'a maintenant, en ne considérant que des molécules diatomiques Méomsus
introduit la dissociation moléculaire induite par la rupture d'une $@iden. Dans le cas de
molécules polyatomiques, les couplages entre les ruptures des difédraisions deviennent
alors des parametres supplémentaires intervenant dans la dynamitpuératgnentation.
Pour notre étude, nous nous limiterons au cas d'une molécule triatomique MNO .

On peut donc discerner deux schémas extrémes de fragmentation de emolécul
triatomiques ; la fragmentation séquentielle ou deux dissociationsxacdgps se succedent,
indépendantes l'une de l'autre, et la fragmentation concertée owpaseas de liaisons
chimiques sont couplées et/ou simultanées [Maul 1997].

Prenons I'exemple d'une triple ionisation dissociative de la molkt(@, conduisant
a la production de trois fragments simplement chargés (bien entenduves’awvies de
fragmentation sont possibles comme nous le verrons plus loin dans ce manuscrit) :

MNO** =2 M*+ N + O

La fragmentation est définie comme étant (purement) séquentiedigue les deux
liaisons chimiques se rompent successivement. C'est a dire que la fragmeietda seconde
liaison se produit a une distance telle, que l'influence du prenaigmént ne se fait plus
ressentir et que le temps séparant les deux ruptures de Mdisoit plus grand que le temps
caractéristique de la rotation libre de l'ion moléculaire in&shaire1,,; (Voir au moins un
ordre de grandeur plus grand). La répulsion coulombienne entre deux fragmesés ioni
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demande environ 100-200 ps pour que la portée du potentiel coulombien emir&8&*
devienne négligeable [Siegmann 2002]. La réaction sera ainsi considérée urement
séquentielle si
A/t > 1 4.1)
ce qui se traduit dans le cas de notre exemple par :
MN03+—> Iv|+ + N02+—> 100 ps_, M+ + N+ + O+.

Ce cas peut donc étre défini par défaut: tout autre mécanisme getanisme
séquentiel est appelé concertéABi,: < 1 la fragmentation est concertée. On peut cependant
distinguer différentes sous-catégories a cette fragmentation concertée :

- la fragmentation concertée synchronelle correspond au cas ou les liaisons entre
les noyaux M et N sont rompues strictement simultanément. Cesnkaipeuvent étre
symeétriques et libérer ainsi chacune la méme énergie lorsideujgture, ou asymétriques.
Cette simultanéité peut se résumer par :

At/Tror - O 4.2
ce qui se traduit dans le cas de notre exemple par :
MNO* — M* + N" + O;

- la fragmentation concertée asynchrgnelle correspond a une fragmentation qui
s'effectue en deux étapes tres fortement corrélées. Ellequapldonc un étirement
asymétrique de la molécule et un temps de vie de l'ion molécidrenédiaire inférieur a
guelques picosecondes. Le critére peut s'écrire :

0 <At/tir< 1 (4.3)
ce qui se traduit dans le cas de notre exemple par :
MNO3+—> |\/|+ + N02+—> <10 pS_, M+ + N+ + O+.

On voit ici l'intérét d'utiliser une technique expérimentale basédes corrélations
vectorielles entre fragments afin de discriminer entre cdérelifts cas et ainsi révéler la
dynamique de la fragmentation.

Il lonisation dissociative de molécules par différents
types de rayonnement

L'intérét grandissant pour I'étude de la dynamique de la fragmentatianoticules
soumises a une excitation électronique induite par différents typeaydanement est
d’autant plus important que ce theme profite du développement rapide alesques
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d’'imagerie basées sur des mesures de temps de vol et de fmralisapoint d'impact des
fragments sur des détecteurs sensibles en position.

Avant que de rentrer dans le détail de la thématique propre alwetterelative a la
dynamique de la fragmentation de molécules induite par collision aveordesiultichargés
de haute vitesse, nous allons ici présenter quelques résultatiéristigaes relatifs a la
dissociation induite par d’autres types de particules et/ou rayonnemherdst bien entendu
pas question d’étre ici exhaustif, mais simplement de présentgugeeiesultats marquants
et récents soit basés sur des techniques analogues a celles casonsusises en ceuvre, soit
importants dans le cas ou ils pourraient enrichir la discussiorsdiaté ou développements
évoqués dans la suite de ce manuscrit.

1.1 Fragmentation induite par photons X

Il.1.a L'ionisation résonnante

Le processus majoritairement a I'origine de I'ionisation par desmhot produits par
rayonnement synchrotron est l'interaction dipolaire électrique entbkal®p électrique du
photon et les électrons de I'édifice moléculaire. Ce processusétannant, il est possible en
accordant I'énergie du photon, d'éjecter un électron d'une orbitale mo&dalianée vers le
continuum [Nenner 1995].

Lorsque le photon a une énergie assez élevée pour ioniser les couetresside la
molécule, un électron est éjecté dans le continuum, laissant lauteotdhargée trés excitée
avec une lacune interne. L'espece ainsi créée peut relaxer sgie é&ogr par fluorescence,
soit par effet Auger. Dans le domaine des rayons X mous (100 - 100@dNprescence est
négligeable. Elle est aussi négligeable lorsque la cible posséde un laggau(Z<14)
[Walters 1971]. La relaxation Auger fait intervenir deux électrongregs situés sur les
couches de valence, c'est a dire celles responsables de la cadsimue. Un électron
comble la lacune, l'autre étant éjecté dans le continuum. Lésoékede valence n'étant pas
indépendants, cette deuxieme ionisation est donc le plus souvent accompaxntadiah et
d'ionisation supplémentaires menant a la formation d'ions doublement, triplemenschargé

On estime que la durée pendant laquelle le photon va interagir avexdéeule cible
est de l'ordre de 10s. Le temps caractéristique d'une photo-ionisation directe est sompri
entre 0,1 et 1 femtoseconde 20 10" s). L'auto-ionisation se produit quant & elle entre 1
femtoseconde et 1 nanoseconde’f100° s) aprés la photo absorption [Lebech 2003].

La fragmentation qui suit une photo absorption en couche interne conduit @sde tr
larges distributions d'énergie cinétique, étant donné la grande varséétatie produits par
effet Auger.
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[I.1.b Identification des voies de fragmentation et mesure du KER

Les fragments de la molécule pouvant étre ioniques, il est possibdg@péquant un
champ électrique, de les identifier en mesurant leur temps de vdépend de leur rapport
masse sur charge (Fig.I-17).

ML Détecteur
Nz
>
Photon ?
X extrac

>

0 Temps de vol
Figure |- 17 : Schéma de principe d'un spectrometre a temps de vol. Un champgék
Eexac COllecte des ions émis sur un détecteur de particules. Les i8fistMf?* sontalors
identifiés grace a leur temps de vol.

Si on enregistre au cours de chaque événement (émission d'un photontendétec
fragments ioniques) les temps de vol des ions cré&s @N?"), on peut alors construire un
spectre bidimensionnel révélant les corrélations qui existentlestdéférents temps et donc
les différents ions. Cette technique de mesure coincidente @mtiesion du photon et la
détection des ions émis issus d'une méme fragmentation est apgel€® (Photolon -
Photolon COlncidence) [Dujardin 1984]. Un spectre bidimensionnel comme cédufigere
I-18 permet immédiatement de séparer et d’identifier les différgntes de fragmentation de
I'ion moléculaire produit au cours de la photoionisation.

O+
A

o | © S Figure - 18 : Exemple d
g . spectre de coincidence
& LS+ temps de vol entre le deuxié
é ‘J PR et le premier ion détec
e R Y ,.i LCO~* [Franzen 1998]. La molécu
= de OCS est ionisée par
a R counts photon de 164},2 e‘(resonanc
“ SR L = ~100 S 2p7tap). _Gracgla ce specti
o o i 4‘ : ~80 on peut identifier les iol
g V|dt EE 60 correspondant a chaque voie
am . 10 Ot fr_agmentation. _On+ pe
m 220 dlfcerrler les voies g0,
. -0 S*ICO", etc... qui forment
petit flots. Si la fragmentatic

v

2.0 2.5 ¢s frag est a deux corps, ces ilots ¢
Time-of-flight (us) 30- des segments de droite.
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Si tous les fragments émis sont collectés et détectés,seipeosant qu'ils aient une
émission isotrope, il est possible, en mesurant la différence de temps dee/td @remier et
le deuxieme fragment détecté, de deéduire I'énergie cinétique lisréeours de la
fragmentation. La figure I-19 présente un exemple de distribution deokiEERue a partir des
mesures de temps de vol pour les voies de fragmentati@i & CG*/O" d'une molécule de
CO ionisée en couche 1s du carbone [Hitchcock 1988].

Bien entendu, cette technique n’est en rien spécifique d’études de phatidonet
est tout a fait applicable dans le cas de la fragmentation indrstde collisions avec des ions
multichargés par exemple [Caraby 1997].

Le savoir-faire technique acquis au cours des dix derniéres annégext gésormais
non plus de mesurer uniquement le temps de vol, mais de détermimeislesmposantes du
vecteur vitesse de chaque fragment en coincidence. Ces expérienées bas des
techniques d'imagerie associant temps de vol et localisationigtéaesidans le cadre de ce
travail, seront présentées au chapitre suivant.

c*o* Figure - 19 : Spectre PIPIC(
3g 105 101 510 3 OKER (ev) expérimental (points) et simi
v o (trait plein) de différence de ten
de vol entre premier et secc
fragment pour les voies
fragmentaton C/O" et CG*/O"de
la dissociation de CO induite f
une ionisation 1s du carbone.
La difféerence des temps de
entre les deux fragments dép
directement de I'énergie cinétic
de ces derniers. L'échelle en K
des voies de fragmentation
reportée sur la figurgditchcock
1988].

PIPICO INTENSITY (arb. units)

DIFFERENCE IN FLIGHT TIME (ps)

[I.1.c Apport des techniques d’imagerie pour I'étude de la dynamique de
dissociation
Récemment, une technique d’'imagerie multi-particule en trois dioengermettant
d’obtenir en coincidence le vecteur impulsion du photo-électron et de sowagenents avec
un angle solide de détection da 4 été mise en ceuvre, permettant d’aborder I'étude de
problémes ouverts concernant la photoionisation en couche interne. La odétenti
coincidence de tous les fragments permet de calaubarsterioril'orientation initiale de la
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molécule et donc de mesurer la distribution angulaire d'émissiomogligcie en se plagant
dans le repere de la molécule.

Une des particularités de la photoionisation X est que l'ionisatiamménte permet de
contrbéler la quantité d'énergie déposée dans la cible, ainsi que ldesi'ionisation. Ce
contrdle de l'ionisation permet au moyen d’analyse de spectres ditsrdation vectorielle
entre les fragments et les électrons éjectés d'observer mieérenprécise les modes de
désexcitation de I'ion moléculaire créé et d’obtenir des informatiétaillés sur les états
peuplés et les limites de dissociation atteintes [Lafosse 2088]aliteurs ont ainsi pu, par
une expérience compléte, étudier la photoionisation dissociative de NQirtaespérience
ou l'ionisation en couche interne de valence)(ést induite par un rayonnement polarisé
circulairement d’'une énergie de 23,65 eV. Le bon accord observé entrésldsats
expérimentaux concernant les distributions angulaires des photoélectrois dp@se de la
molécule et des résultats théoriques [Lucchese 2002] ont permigdtde eneévidence le rble
de la corrélation électronique dynamique dans la photoionisation en couchende waterne
de NO.

Parmi d’autres exemples, il a pu étre montré de maniéere évidecvenplémentarité
entre deux processus mis en jeu lors de la désexcitation d'un ion rmin&ftdeber 2003] :
la fragmentation et I'émission Auger. Dans le cas par exempk e de fragmentation
C'/O" induite par l'ionisation de la couche 1s du carbone de CO, lionisatime fan ion
moléculaire CO auquel il mangue un électron en couche interne. Se produit alors un
réarrangement électronique conduisant & I'émission d'un électron Aliger. 5" se
désexcite alors en fragmentant créant deux fragménes @ via :

CO+h—CO" +€
CO" - CO*+¢
CO"—-»C' +0".

La figure 1-20 représente le KER de la void@ en fonction de I'énergie cinétique de

I'électron Auger émis par l'ion transitoire €CQOn y distingue trois droites de pentes
négatives (A), (B) et (C).
La quantité d'énergie introduite dans le systeme se répartit lEieetron Auger et les
fragments. Les fragments peuvent eux méme étre émis dans desxétads, prenant ainsi
une partie de I'énergie introduite dans le systéme (ici 305 e\ét [@arquoi il existe trois
diagonales :

(A) correspond au fragment'@ans son ét&P° et O dans son étds’, qui sont les
états fondamentaux des ions. La diagonale (A) correspond donc au cadragnents ne
sont pas excités.

(B) correspond au @mis dans I'ét&P° et le G dans’D’
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(C) correspond au‘@mis dans I'6t&F° et le G dans’P".

~1

E (a) 10° Figure |- 20 : Décroissanc
2 Auger de lion moléculail
P CO" formé a partir de |
2 photc-ionisaton  1s  d
&l carbone de CO.

2 a) Energie cinétigt
ol emportée par les fragme
'*é lors de la fragmentation de
Z10t voie C/O", en fonction d

I'énergie cinétique C
I'électron Auger émis par l'ic
moléculaire transitoire CQ
Les lignes diagonal
correspondent a
. décroissance de CQavec ui
z (b) trou en couche 1s ve
Ll différents états électroniq
des fragments émis
F[JZ (A)=C"(2P)+ o' (4S
(fondamental), (B)
C'(2P)+0O"(2D), (C)=
nist C'(2P)+0O"(2P).
{ 1 b)Spectre Aug
correspondant aux états fin.
des fragments A, B et C. |
rf A) ) fleches représentent
Mg A0 énergies  moyennes
E(B) R guelques états représentés
(C] -"'"‘7::7"‘~"'}'~"-.~'~":f' , la figurel-21. [Weber 2003]

240 245 250 255
electron energy (eV)

counts (arb. units)

L L N R R R IR LR

Grace au spectre de la figure 1-20, des informations peuvent par exémngl extraites
concernant la contribution d'états prédissociatifs.

La puissance de ces techniques de corrélations vectoriellest gemeed’obtenir des
informations détaillées aussi bien sur la dynamique de la fragioentpte sur le processus
de photoionisation dissociative pour de petites molécules (voir par exfirapkch (2002)]
pour le cas de la molécule triatomique dON
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1y +
554 \ — — 111 Figure | 21 : Diagramme
\ — e = 1A d'énergie potentielle de CO
'-\ 3y - Seuls les états considérés ke
| : T figure I-20 sont représentés. |
\. \, i | lignes verticales délimitent
A région Franck Condon.
501 il [Weber 2003][Lablanquie 1989]

C: C+ (ZPO) + O+ (ZPO)

Double ionisation Potential [ eV ]

B= C+ (ZPO) + O+ (ZDO)

A=C" (*P°) + 0" (‘S

T
0.1 0.2 0.3
Internuclear Distance [nm]

[I.1.d L'approximation "Axial Recoil"

Si les vecteurs impulsion des deux fragments d'une molécule diatonigte s
déterminés, il est possible de confondre leur direction avec l'aXa d®lécule qui a
fragmenté, sous réserve que la dissociation se soit faite en ps ti&r® court comparé a la
période de rotation de la cible. On fait alors I'approximation diteeciul exial ¢« axial recoil
approximation » (Fig 1-22). Les limites de cette approximation peuvent étre an&e
évidence par I'étude de la photoionisation de CO.

Alors que dans le cas de la photoionisation d’atomes, la distributionaaegul
d’émission du photoélectron peut étre completement décrite par un saoiépz, elle
devient beaucoup plus complexe dans le cas de molécules. S'il est interne, I'électitmrpeut
étre diffusé par le potentiel a plusieurs centres de la mojécsdaltant en une fonction
d’'onde présentant une figure d’interférences dues aux différents chmmohasant au méme
état final de I'électron. Ces effets peuvent également conduineeaaugmentation de la
section efficace d’absorption pour certaines énergies de photong;asffietunément appelé
« shape resonance ». La mesure de la distribution angulaire d’émissiectrdi€éldans le
repére de la molécule fait apparaitre ces interférencgsI(EB). La mesure en coincidence
de I'impulsion de I'électron et de I'énergie cinétique libéréelpdragmentation permet de
mesurer cette figure d’interférence en fonction de la voie de @asisocempruntée par I'ion
moléculaire. Il apparait clairement sur cette figure (digpardes interférences pour certaines
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valeurs de KER) que certains états sont métastables : lauteodte temps de tourner avant
de fragmenter (Fig. 1-23). Dans ce cas, I'angle mesuré de la uimld@st pas celui que
celle-ci avait lors du départ de I'électron : I'approximation du recul akéat pas valable. On
peut donc observer une dépendance entre I'émission du photoélectron ebdatitiss
moléculaire. Plus généralement, cette méthode peut permettrepaledng a la question
importante de savoir si la corrélation électronique dans I'étéitlirentre I'électron K
photoionisé et le reste du cortége électronique est suffisammenptr lier I'éjection du
photoélectron a la desexcitation de I'ion moléculaire en résultant.

a .
—> M
Vi
N92*
—>
Vo,
Photon ‘
X

Figure I- 22 :Si une molécule diatomique se fragmeeen un temps beaucoup plus ¢
que le temps caractéristique de sa période rotationnelle les directleasvecteurs vites:
d'émission des fragments sont confondues et correspondent a la directiaxedgel'la molécu
au moment de l'ionisation (Fig.20.g). C'est I'approximation "axial recoil". Si Iion molécula
transitoire formé au cours de l'interaction est dans un état métastabieoliecule a le temps
tourner dans l'espace avant de se fragmenter. On perd alors l'informatidiorsemtation de I
molécule au moment de l'interaction (Fig20-b).

En résumé, I'étude de la fragmentation de molécules simples sgdaiteles photons

X est un théme qui bénéficie de I'expérience d'une vingtaine d'annédsnaat. Elle a
permis d'établir les bases expérimentales et théoriques de 'analystrdetlae électronique
des molécules, mais aussi de la dynamique de leur fragmentation.oficuealans le cas de
la physique des collisions, I'émergence de nouvelles techniques, issueifédents
domaines, comme celle d'imagerie associée a la mesure de denymd en coincidence,
permettent de synthétiser au travers de mesures complétessulegg€ui étaient beaucoup
plus difficiles & confronter et exposer.

Tout comme dans le cas de collisions avec des ions rapides, limmeatc un photon
X est suffisamment bréeve pour considérer la molécule cible figée I'espace. Par ailleurs,
elle permet de contréler I'énergie déposée dans le systememet pémsi une sélection des
sites ionisés. Cette ionisation reste toutefois la plupart du timipée & de faibles états de
charges d'ion moléculaire produit.
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Figure |- 23 Expérienc
ou les distribution
angulaires électroniquu
du photoélectron issued

- la couche K du carbol
b N sert de sonde po
connaitre  l'orientatio

Distribution de la molécule de C
isotrope par rapport a [
polarisation linéaire d
la lumiere ionisant
C d incidente (horizontale
Si la molécule e
alignée avec I

m . polarisation  de |
- °, j— o | lumiére, de
& T / interférenes  doiver
apparaitre (distributio

fittée verte). Si I

Interférence molécule a u

alignement quelconq
la distribution doit étr

f isotrope  (fit rouge
e Selon le KER libéré :
cours de l;

fragmentation

l'alignement de |
molécule n'est pas bi
W W mesuré. Ain:

I'approximation  axial
n'est pas valable po
des valeurs de KE
inférieure a 11,4 e
parce que la molécule
eu le temps de tourr
avant de fragmenter. |
visualisation de niveal
vibrationnels tendent
prouver un temps de
long de l'ion moléculair
transtoire. [Webe
2001]

6 8 10 12 14 16 18 20 22 24
Kinetic Energy Release CO (eV)
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[1.2 Fragmentation induite par laser

[I.2.a Les processus d’ionisation

Nous avons vu précédemment qu'un photon peut étre absorbé par une molécule si son
énergie correspond a un niveau d'énergie de la cible qui est alogegexoire ioniséeA
contrario, un photon possédant une énergie inférieure a I'énergie d'ionisation diédalm
ne pourra pas lioniser directement. Cependant lorsque plusieurs photonsbsoriiés
simultanément par une cible atomique ou moléculaire, le systemansitdrvia des états
"virtuels" jusqu'a son excitation ou ionisation. La figure 1-24 représkentarincipe pour
passer d'un état initial |1> a un état final |2> grace aofjatien de plusieurs photons
d'énergie inférieure au gap énergétique entre les deux étatsatsesedtj (sur la figure 1-24)
ne sont pas de vrais états propres car ils ne correspondent a aaraotéristique physique
de la cible, et sont dits virtuels. Il n'y a aucune transition de papuksdr les états virtuels et
leur temps de vie est beaucoup plus court que celui des états propres.

Si la molécule absorbe n photons de fréequenceelle absorbera une énergig E
nhv,. Si Ex est sensiblement égal au potentiel d'ionisation IP, on aboutit alors a une ionisation
dite multiphotonique (ou Multi-Photon lonization, MPI). Si le nombre de photorwlsss
est tel que nmhy, > IP alors on sera en présence d'une ionisation au-dessus dédadém
ionisation (Above Threshold lonisation -ATI) (Fig. 1-25). Les électronsoat alors une
énergie cinétique (KE) correspondant a I'excédent d'énergie photonique algaybstini
1979]. La molécule peut aussi absorber plus de photons que nécessaire gissocer
c'est la dissociation au dessus de la limite (Above Threshold Dissociation -Bdily ce cas
un fort comportement non Franck Condon peut étre observé, notamment surdalenidié
[Normand 1986] ainsi que sur CO [Hatten 1997] ou les voies de fragmeraayiorétriques
sont favorisées a cause d'un transfert de charge induit par le chargser (avec un
éclairement de 'ordre de f@V/cm?).

7§ |2> |2> yy |2>
hVa hVa
. v, ——x— |
it Skl v
hva —_f—_i —— x|
hVa hVa
11> 11> 11>
Absorption de Absorption de Absorption de
photors de mém photons  d'énergit photons de mén
énergie différentes énergie

Figure |- 24: Schéma de principe de I'absorption multiphotonique. Pour p
de I'état |1> a |2> les photons sont absorbés via des états virtuels i et .
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AT
: KE
ionizati MPI
e ¢ t Figure |- 25 Schéma de principe d'u
I t ionisation multiphotonique par n photc
ep 1 t d'énergie hvi. Les électrons issus
b t I'ionisation ont une énergie cinétique.
| hva}
ground i 4

state

Pour le moment, la technologie laser permet d'atteindre deseéwaits intenses
(=10 W/cm?) et de durée dimpulsion de quelques dizaines de femtosecondts. de
comparaison, un éclairement laser de %.10/cm? crée un champ électrique équivalent a
l'attraction coulombienne d'un électron sur l'orbite de Bohr {5M@m) d'un atome
d'hydrogéne.

Les électrons d'un atome soumis a un champ laser intense d'amlitetede
fréquencewy doivent pour étre libérés du champ attractif du noyau, franchir unerbaige
potentiel, somme du potentiel coulombies ® du terme d'interaction avec le laseg W
-e.E.x.sinxt), ou e et x représentent respectivement la charge de I'élettimlistance au
noyau. Au maximum du champ,2¥ -e.E.x et la largeur de la barriere est d'autant plus faible
que l'amplitude du champ laser est forte. La probabilité que fathettverse la barriére par
effet tunnel croit donc avec l'amplitude du champ laser (Fig. I-26)squer le temps
d'ionisation est plus court que la période optique du laser, le charmgéke@eut alors étre
considéré comme statique durant l'ionisation. Dans le cadre de amgteximation,
l'ionisation par champ dépend principalement de lintensité du champ guet étre
caractérisée par sa faible dépendance avec la longueur d'onde du laser.

Figure |- 26 : Schém
de principe d'ionisatic
par champ. PlL
I'amplitude E du lase
est forte, et plus
largeur de la barriér
coulombienne est peti
donc plus la probabilit
d'ionisation es
grande.[Clefs 199¢

énergie potentielle : V(x) - e Ex

distance au noyau x
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[1.2.b Identification des voies de fragmentation et mesure du KER

Pour identifier les voies de fragmentation, on peut détecter en caiceides
fragments issus d'une méme collision et mesurer ainsi leur tempgol. Ce dernier,
dépendant de la masse et de la charge de l'ion émis, permet fididéiath détecté. Cette
technique de temps de vol en coincidence n'est seulement possiblelapieons détectés
proviennent d'une méme fragmentation. Si plusieurs dissociations ontulieouas d'un
méme événement, il est plus difficile de savoir quels ions sontiépplors d'une impulsion
laser, plusieurs molécules sont ionisées et se fragmentenstiblves plus possible de faire
de la mesure de temps de vol en coincidence. Puisqu'on ne peut analgserélations ion
par ion, un traitement statistique va étre fait, et notamment use em évidence des
corrélations entre les temps de vol des ions par la méthode aatlagtaphie de covariance™
("covariance mapping") [ Frasinski 1992] [Normand 1993].

Figure |- 27 : Exemple d
cartographie de covarian
de temps de vol de
fragmentation de C
induite par un laser 0,6 |
de 3.16° W/cm2. Comn
pour le PIPICO les voit

de fragmentatio
apparaissent en flots. Air
les dlots 1 et

correspondent da voie di
fragmentation ('/O", 3 et «
a C'/I0" et 5 et 6
C*/0** [Hatherly 1990]

20—
s(t)
TO T 1 1 1T [ 7 11 |‘T| | I O A |
0 1 t(us)

Grace a ce traitement statistique des temps de vol, on peut visiglise méme type
de spectre que les temps de vol en coincidence, les différentesdeoiigagmentation
moléculaire. Ainsi sur la figure [-27 on peut observer les ilots 1&Pespondant a la voie
C'/O*, 3 et 4 correspondant 22" et 5 et 6 & &/O*". Par un traitement analogue aux
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spectres PIPICO, on déduit I'énergie cinétique libérée lors flagmentation a partir de la
géomeétrie des Tlots.

[I.2.c Scénario de la fragmentation d'une molécule par laser intense

Contrairement au cas de la photoionisation et des collisions avemndesultichargés
rapides, le temps caractéristique d’interaction entre le rayomenedent et la molécule
n’est plus trés court comparé au temps caractéristique degladntation. La dissociation de
la molécule ne peut ainsi plus étre considérée comme « libre » denftugace extérieure.
Les toutes premiéres études sur linteraction laser-moléculeromffet montré que ces
dernieres s'alignent rapidement le long du champ électrique d'utinésgénement polarisé et
se voient « dépouillées » d'un ou plusieurs électrons [Frasinski 1987] [M&tB80] [Zon
2000], donnant naissance a des ions moléculaires multichargés, instablesplgsént en
fragments ioniques énergétiques, d'énergie inférieure a 100 eV (Fig. l*@@)e de cet
alignement avec le champ électrique du laser a révélé que daevi@lignement dépend de
l'intensité du laser, aboutissant a un temps caractéristique deupudizaines de femto-
secondes pour des molécules |égéres soumises a un champ de I'ordPardert®[Quaglia
2002)).

e’|e§tr::$2 alignement i°“i5?ti°" fragmentation Figure |- 28 Scenanor d
du laser multiple ‘ comportement de molécu
soumises a un champ la
intense et bref. D'abord |
LB 1L molécules s'alignent le lo
8(99 e‘e e du_mamp électrlque_du_ las
¥ 8 puis subissent une ionisat
IS CEL multiple et  finalemel
explosent par «épulsior
coulombienne ».[Clefs 1999]
[ [
® >
temps

Lorsque les molécules sont soumises a I'éclairement multiphotoniglaseatu leurs
couches de valence sont ionisées et un a trois électrons sont éjectéqpetga des électrons
de valence, l'ion moléculaire commence alors a fragmenter (®ffet e la répulsion
coulombienne), augmentant alors sa distance internucléaire qui rétateiment celle
d'équilibre de la molécule neutre. Lorsque la distance séparaéu®snoyaux atteint une
distance critique R environ deux fois supérieure a la distance internucléaire d'équilibre,
guelques centaines de femto-secondes plus tard, la molécule explose.

La valeur de cette distance critique ne semble pas trés seagibparametres du laser,
mais étre plutdt une propriété intrinseque de la molécule soumideaep laser. Cela a été

-40-



Chapitre |

montré par Schmidét al dans le cas de la molécule de {S3chmidt 1994] soumise a un
champ laser (durée d'impulsion de 100 fs a 2 ps, éclairement efitret 2016° W/cm?, et
longueur d'onde 395 et 790 nm). Il a été mesuré, a titre d'exemple, quesdfibrisécessaires

a une molécule 2l pour s'allonger jusqu'a la distance critique [Constant 1996]. Cette
indépendance de la dynamique d'interaction avec la longueur d'onde du charspdgses

que l'ionisation multiple s'effectue par un mécanisme d'ionisatiorchamp (c.f. Chapl
8ll.2.a.), ou I'électron franchit la barriere formée par la supeipogiti potentiel coulombien
des noyaux et du champ électrique du laser.

27,2 eV)

o~

Figure |- 29 : Potentie
électronique d'une molécl
diatomique en champ las
intense et bref pour un
distance internucléaire (|
inférieure (a), égale (b) ¢
supérieure (c) a la distan
critique (R).

potentiel électronique (unités atomiques, 1 u.a.

-20 10 0 10 %0
distance internucléaire R
(unités atomiques, 1 u.a. = 0,529 A)

Dans une molécule diatomique, les deux noyaux forment deux puits de potestiel cot
cbte ou sont piégés les électrons. La figure I-29 montre I'évolutian lwhertiere interne entre
les deux puits lorsque cette derniére est soumise au champyéleetxierne d'un laser, et ce
pour trois distances internucléaires différentes. Au-dessous dstéma# critique (Fig. I-
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29.a), l'ionisation par champ ressemble beaucoup au cas atomiquetrotékexterne ne
ressent pas la barriere interne et le potentiel est edanéat coulombien. En revanche,
bien au-dela de la distance critique (Fig. 1-29.c.), la barrierenmtgest fortement élevée et
élargie, ce qui induit un effet de "localisation" de I'électronregtelans le puits coulombien
associé a l'un ou l'autre des deux noyaux proches. Enfin, le cas intermédiair@ 9y crée
une situation tout a fait "critique". Schématiquement, I'électroeretse trouvant dans le
puits de plus haute énergie a pour seul obstacle a l'ionisation ikrdanterne qui est a la
fois basse et étroite. Les calculs indiquent que le taux d'ionis#tina molécule présente un
maximum trés marqué autour de la distance critique, grandeur plus élexé&elle observée
a la distance d'équilibre ou encore dans le cas atomique [Seid®®Bh[Zuo 1995]. Ce
résultat a été confirmé par I'expérience [Gibson 1997].

Lorsque l'ion moléculaire faiblement ionisé se fragmente arpdetila distance
d'équilibre de la molécule)R R, les deux noyaux vont étre séparés de la distance critique
aprés une centaine de femto-secondes. Il se produit alors une mshtimmipar effet tunnel
de l'ion moléculaire transitoire, conduisant a des états de chatpeslevés de ce dernier.
Ces charges se repoussant, I'énergie cinétique finale mesurégpoond a I'état de charge
final de I'ion moléculaire et reflete alors I'explosion coulombiedegecharges séparées de la
distance critique, et non de la distance d'équilibre moléculaire.

L'explosion coulombienne se produisant en quelques dizaines de femto-secamndes, |
moléculaire transitoire n'a pas le temps de se désexciteurpautre moyen que la
dissociation. Les temps de vie d'un état excité atomique étamtrdie e la nanoseconde,
seuls les fragments sont concernés par la désexcitation radj@ixglia 2000] lors
d'interaction avec des lasers femtosecondes. Il a ainsi étéénguritrn'y a pas d'excitation
post dissociative des fragments par le laser, mais que lete®¥tités sont bien ceux laissés
par I'ion moléculaire transitoire. De plus, il a été montré quelaldensité électronique est
délocalisée sur les centres de l'ion moléculaire, plus les émtgnauront de chance d'étre
excités lors de I'explosion coulombienne [Quaglia 2000].

L'ionisation de molécules par laser offre la possibilité diadtei de hauts états de
charge des fragments [Nibarger 1999], ce que lionisation par photons Xitrfaipe Mais
dans I'état actuel de la technique, les impulsions laser sontotigpds pour considérer la
fragmentation de l'ion moléculaire transitoire comme libre. Lenghéaser joue un réle
prépondérant dans la dynamique de la fragmentation. Par ailleurs, dansntigsons
expérimentales présentées ici, le fort taux de production d'ions moléculaiagui ¢ir laser,
ne permet pas les mesures en coincidence pour déterminer Eérestiiques des fragments
éemis.
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[1.2.d Apport des techniques d’'imagerie pour I'étude des processunaires

Récemment de premieres expériences completes ont été gaisémoyen de
techniques d’'imagerie pour étudier la corrélation des mouvementsoglgae et nucléaire
dans le cas de la dissociation dedd D, induite par des lasers dont les caractéristiques sont
typiquement : une longueur d’onde de 800 nm, un éclairement de l'ordre de queltfues 10
W/cn? et une durée d'impulsion laser comprise entre 20 et 40 fs. L'acstesipes mis, au-
dela de l'étude de la fragmentation de molécules soumises a umatiexcélectronique
intense en elle-méme, sur une meilleure connaissance du processus primaire.

Ces mesures en coincidence des vecteurs quantité de mouvement de tous lesfragment
chargés ont permis a Rottkead(2002) d’étudier la dépendance de la quantité de mouvement
des protons en fonction de I'énergie des photoélectrons émis conseécutigelhamnisation
de H. Entre autres résultats, les auteurs ont ainsi pu mettre emeévidee différence
significative dans la distribution d’énergie des électrons entrpHeélectrons dans le cas
de la simple ionisation suivant qu’elle soit ou non dissociative, merardanclusion qu’au-
dela de l'interprétation de I'ionisation dissociative séquentielt@igdement admise, un autre
mécanisme doit étre simultanément actif.

Dans le méme ordre d’idées, Alnasealg2003) ont mis en évidence par la mesure en
coincidence des quantités de mouvement uniquement des fragments du prditedsus
recollision (« rescattering »)dans le cas de la double ionisation de Oe processus déja
observé sur des cibles atomiques [Weber 2000] [Moshammer 2000] comportétajees
Dans un premier temps, un électron actif est promu dans le continulamu#écule par
ionisation tunnel puis, dans un second temps, cet électron revient en ydaseszillation
du champ du laser et ionise a son tour I'ion moléculaire parent. Egsres ont mis en
évidence la difféerence de comportement selon que la lumiére ess@elinéairement ou
circulairement. Le processus de recollision est en effet inhibg ldacas d’'une polarisation
circulaire, le champ électrique ne semblant alors pas raméhertion dans la zone de
collision. Liu etal (2003) se sont intéressés a une réaction conduisant a la production d’ions
métastables doublement chargé£™Net Q?*. L’analyse des spectres en corrélation des
guantités de mouvement des deux électrons émis [Moshammer 2000] a ¢gemmettre en
évidence le processus de recollision d’'un électron sur I'ion moléeutaimochargé N
ionisant alors ce dernier en,™ Le résultat est cependant trés différent dans le cas d’une
molécule d’oxygéne pour laquelle le processus de recollision n’est panngévidence. Les
auteurs suggerent que la différence peut étre attribuée au catarieou antiliant de I'état
initial. De méme, le processus de recollision, ne peut pas &ealaexplication de la double
ionisation non-séquentielle observée dans le cas d¢Chrnaggia 1998], ou I'éjection
simultanée de deux électrons est aussi possible.

En conclusion, de nombreuses expériences sont actuellement en couaterspéti
dans le cas de la dissociation dg dth D, pour lesquelles des expériences complétes sont
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possibles. L'apport des techniques d’'imagerie dans le domaine dgr@fration par lasers
intenses permettra dans un tres proche avenir d’avoir au-dela difsigggpropres a chaque
type de rayonnement (photoionisation, lasers intenses, ions de haute ou datéssEseune
vue compléte de la fragmentation en fonction de la durée de linteraentre ce
rayonnement et la cible moléculaire ; les durées d’interactionldatas des lasers pouvant
actuellement étre comparées a celles atteintes dans lelecasllisions avec des ions
multichargés de basse vitesse (quelques dixiemes d’unité atomique).

11.3 Fragmentation induite par impact électronique

[I.3.a Caractéristiques de l'ionisation par électron

L'électron, de par sa charge élémentaire, ainsi que sa faib ma pas un pouvoir
ionisant tres fort. Ainsi lorsqu'il va interagir avec une moléculgaiioniser la molécule
préférentiellement depuis les couches électroniques de valence (exterredt deraiere, en
enlevant un a deux électrons.

La figure 1-30 présente I'exemple d'un spectre de temps de vol ddsrnimeés lors de
collisions d’électron de 200 eV sur CO. On y remarque que la double ionisation a des sections
efficaces 2 ordres de grandeur plus faibles que la simple (Fig.¢t3f)e les états de charges
plus élevés sont négligeables. De nombreuses mesures systématispetsodesfficaces ont
été réalisées dans le domaine de l'interaction électron-mol@rlle 1997][ Leclair 1994]
[Rescigno 1999] [Bahati 2001].

2500 coO+ .
2000+ -
1% 1500 -
C J

8 1000- C+*x100 _

© 0+x100
500+ CO*++ .
. c+ O+ i

0- A N . VN

1500 2000 2500 3000 3500
time of flight (ns)

Figure I- 30 : Spectre de temps de vol des ions @&rssde la collision d'électrons
200 eV sur une molécule de CO. [Tiany 1998A]
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Figure |- 31: Sections efficaces d'ionisation et d'ionisation dissociative de C@npearct d'électro
en fonction de I'énergie du projectile. L'axe des X est gradué en edpietes Y en .16 cm2. (a
CO' et CG* (multiplié par 50). (b) € et O. (c) C* et G*. (d) Sections efficaces totales.
points expérimentaux sont extraits d'expériences différentes référencée[Tiany 1998A].

La durée de linteraction entre un électron rapide et une molésulgeréralement
considérée étre de l'ordre de’{@. Le flux des projectiles incidents peut étre aisément réglé
de maniére a ne produire qu'un seul électron par pulse, autorisaniesinsiesures en
coincidence. La molécule peut donc étre considérée comme gelée daotarsction. Sa
fragmentation se fera donc liborement. On remarque par aillewgsI{Bl) que les sections
efficaces passent par un maximum, puis décroissent lorsque l& dtegwojectile augmente.

[1.3.b KER dans le centre de masse de la molécule

Si au cours de lionisation dissociative d'une molécule diatomiqueleles fragments sont
détectés en coincidence, il a été montré [Lundqvist 1995] qu'en se plagane centre de
masse de la molécule, on peut s'affranchir des pertes de résoldasionnées par la largeur
de la zone de collision et par I'effet Doppler que la tempérduuta cible induit. La figure I-
32 représente cette mesure libre d'effet Doppler effectuée sur la molé€i@e de

-45-



Chapitre |

Intensity (counts)

Intensity (arb. units)

1500
2+
CO
Klectron Impact Energy: 200 eV
1000
500 4
iyttt
0 W T T T T T T
2 6 8 10 12 4 16 18 20
Kinetic Energy Release (eV)
v=0_1 2
3
v=0_ 1 F1rIe
lzo 20

v=0_ 1

Kinetic Energy Release (eV)

Figure |- 32 : Spectre de KER
CO?* induit par impact d'électror
de 200 eV. Dans la par
«zoomée on peut identifier le
niveaux vibrationnels de CO
représentés par les barres vertica
Les points sont expérentaux, et le
lignes sont les ajusteme
gaussiens. (226 heures d’acquisii
ont été nécessaires pour 'obtent
de ces spectres). [Lundgvist 1995]

Cette mesure a permis l'identification des niveaux vibrationnelsodemoléculaire

CO?*. Les auteurs ont pu aussi déduire que les fragments sont émis densitis

fondamentaux (Cen?P et G en“S) en empruntant I'état répulsit’. Par ailleurs 'absence
sur le spectre des niveaux vibrationnels v = 0 et v = 1 de I'é&itaique X montre que
ces états ont des temps de vie bien supérieurs ausxd® temps de vol des ions dans le
dispositif expérimental. On peut d’ailleurs aussi observer le tetepwvie d'un niveau
vibrationnel en regardant la largeur du pic y correspondant, ainsi que soétrisyires
auteurs ont alors déterminé que les niveaax2 de X3 etv = 0 de'X" ont des temps de vie
de 600+ 100 ns, et que tous les autres ont des temps caractéristiques inférieurs a 50 ns.
Malgré leur faible pouvoir ionisant, les électrons offrent I'avantéaeoir des temps
d'interaction trés brefs et de pouvoir étre réglés de maniére grodeire qu'une seule
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retirer les électrons des couches de valences, responsablebédimn moléculaire. lls ont
aussi l'avantage de pouvoir étre mis en ceuvre facilement, auta@isantle longs temps
d'acquisition de spectre (226 heures ont été nécessaires a |'obdersipectre de la figure I-
32).

L'importation des techniques d'imagerie dans ce domaine, déja eéddiné le cas des
cibles atomiques [Dorn 2001] permettra sans doute d'explorer la dynamigua de
fragmentation moléculaire induite par impact électronique dans un proche avenir.

lIl  Collisions avec des ions multichargés

1.1 Les processus primaires de l'interaction ion-atome

Lors des collisions ion-atome ou ion-molécule, une partie de I'énengéicue du
mouvement est transférée aux corteges électroniques et il se prodé@arrangement des
états d’'un ou plusieurs électrons correspondant a des processus exaitainisation ou
de capture (Fig.I1-33).
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Figurel- 33 : Processus atomigues mono-€électroniques élémentaires.

Le parametre pertinent pour rendre compte de l'intensité, moyennde wmps, du
potentiel perturbateur, doit tenir compte du rapport des numéros atomigsiedede
partenaires4, charge du projectile & charge ou numéro atomique de la cible) -c’est a dire
de l'asymétrie de la collision-, ainsi que du rapport de la vitdssgact () a celle de
I'électron actif ().

La théorie des collisions distingue ainsi trois régimes différeeton la valeur du
parametrek défini comme :
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I<:-%§x¥ﬁ (1. 4)

On distingue en effet :

la région perturbative pouK << 1; ce régime, aussi appelé régime
coulombien, est atteint pour de grandes vitesses de collision ou pour yheétres
importantes (gZc <<1). Dans ce domaine, la transition électronique est attribuée a
perturbation (bréve ou faible) créée par le projectile et laithédes perturbations au premier
ordre suppose que l'interaction coulombienne couple directement I'étal i@ I'électron a
son état final d’excitation ;

la région de forte interaction polr>> 1 ; ce régime, aussi appelé régime
guasi-moléculaire, est atteint pour des vitesses de collisiomtéeigures a celle de I'électron
actif, entre partenaires de charges nucléaires comparables ou rtbaotia est alors basée
sur une description adiabatique des états électroniques s’ajustanespirogment au
mouvement des noyaux. Il y aura donc formation d'une quasi-molécule transitdiae
probabilité pour que I'état final soit centré sur la cible ou le projectileaggnaximativement
du méme ordre de grandeur ;
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la région dite « intermédiaire » pdkr= 1. Ce domaine est celui dans lequel
s’opére le passage de processus a une diffusion a des processusuasptiiusions de
I'électron. Celui-ci pourra, pour atteindre son état final, passedgmgétats intermédiaires
centrés sur la cible ou sur le projectile. Dans ce domaine de vitessssclions efficaces des
trois processus élémentaires sont toutes du méme ordre de grandeur (Fge-@dmaine de
vitesse est celui correspondant au maximum du pouvoir d’arrét des ionk daaseére. La
nécessité d'une bonne description des mécanismes élémentaires edalmsnaine est
importante, notamment dans le but de valider des lois d’échelle dans @indoma les
traitements théoriques complets sont trés lourds.

Puisqu’il est parfois difficile de déterminer I'électron adii cours des collisions ion-
molécule, les collisionistes ont généralement tendance a employét lglyparametre de
Sommerfeld que nous noterons k dans la suite de ce travail qui ne dépehd progctile
pour caractériser l'interaction :

Une discussion des résultats en fonction de ce dernier paramattéaggant plus pertinente
gue I'on effectuera une comparaison des résultats en changeantale®tpas charge et/ou
vitesse du projectile pour une cible donnée.

[11.2 Le processus d’ionisation

[ll.2.a Rappels élémentaires dans le domaine de l'interaction ioorae et
ion-molécule

Le processus d’ionisation repose sur l'interaction coulombienne emrejéctile et la
cible. Plus le parametre de Sommerfielest petit et plus il est possible de traiter la collision
comme une perturbation pour la cible.

Une caractéristique de l'ionisation a haute vitesse est quejectie transfere au
centre de masse de la cible une énergie cinétique qui est de tardreV [Jardin 1996]. La
figure 1-35 représente les sections efficaces différergielteénergies de recul de production
des ions A¥ lors de la collision d'un ion X& & 6,7 MeV/A sur une cible atomique d'argon
(MeV/A : énergie de l'ion divisée par son nombre de masse, donnant ainsi sa vitesss).au ca
Les énergies de recul les plus probables des iofisphoduits (1 < g < 7) sont trouvées
comprises entre 0,3 meV et 38 meV .
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Figure |- 35 : Sectiol
efficace de productic
d'ions argon [1+, 7+] al 10
cours de la collisio i
Xe** (6,7 MeV/IA) + Ar
différentielle en énergie
recul [Jardin 1995].
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[11.2.b Modeles théoriques pour la description de l'ionisation d'une molécule

Il n'est bien entendu pas question ici de détailler de facon exhalistigemble des
théories décrivant le processus d’ionisation d’atomes. Je me coatedterrappeler
brievement quelques uns des théories ou modéles ayant été récemnmenésppl étendus a
'étude de l'ionisation de molécules. La plus courante des méthodesteoastutiliser la
premiere approximation de Born qui peut étre indiquée pour modéliser bleeifaeraction
entre le projectile et la cible (cas d'un régime de collisiatugmtif, k<<1). Mais lorsque
I'effet du projectile est plus intense, le développement pertuebéitifdre 1 peut n'étre plus
valable. Une partie de l'interaction est alors introduite darenlziébn d'onde électronique de
la cible, rendant alors possible un traitement perturbatif de ligionl Grace a ce procéde,
des effets quantiques observés lors des collisions peuvent étre reprBdratlelement, une
approche statistique a été développée, supposant les électrons ble leosime un gaz
électronique dans lequel le projectile dépose son énergie ionisars@nsparcours. Notons
enfin que dans des cas relativement simplesp@i exemple) un calcul classique a n corps
peut étre entrepris.
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Dans le cas d'un régime perturbatf €< 1) les sections efficaces d'excitation et
d'ionisation peuvent étre calculées dans le cadre de la prerpigrexianation de Born
spécialement dans le cas de systémes a un seul électro@etttifapproximation est valable
si le potentiel perturbateur V est petit devant I'hamiltonien deble, ou si le temps de
collision est petit devant le temps de révolution de I'électron@uosbite initiale ou finale.
On peut alors limiter le nombre d’interactions prises en compteagaoalcul perturbatif, ou
'on développera la fonction d’onde en puissances du potentiel et en n’'inéldarimite
gu’'une seule interaction (premier ordre de l'approximation de Born). Brendu,
I'extension au cas de systemes a plusieurs électrons complicalelk & est le plus souvent
traité dans I'approximation des électrons indépendants, et en tentehireiles réles passifs
et actifs des électrons tels que I'écrantage et I'antiécrantage par exempl

Dans le formalisme de cette premiére approximation de Born, Knsintfa etal
[Krishnamurthi 1996] ont tenté de déterminer la probabilité d'ionisatiorfoaction du

parametre d'impadt par :
P(b) = % Pu(b) (1.5)

ou Ry(b) est la probabilité d'ionisation de I'électron actif par un protané&ee énergie que le
projectile. Par exemple, pour la molécule CQ(blp est déterminé en utilisant la fonction
d'onde hydrogénoide 2p qui représente le mieux la forme du nuage électroniquedesitour
deux centres de la molécule. La charge de la ciplesZalors utilisée comme paramétre lors
de I'ajustement sur les valeurs expérimentales=(&,4 a été trouvé pour la simple ionisation
de CO par un proton de 1 MeV). Bien entendu, cette approche est asggzseiten défaut
pour des projectiles lourds ou des vitesses plus petites. Il efeeaugourd’hui bien connu
gue les probabilités d’ionisation en fonction du parametre d’impact ngp&snsimplement
gue croitre en intensité avec la charge du projectile mais opadelar du parameétre d'impact
le plus probable se déplace simultanément vers de grandes valeufslaiinp 1997]. Les
auteurs ont ensuite généralisé cette probabilité & un projectileadge £ ayant une vitesse
Vp entrant en collision avec une cible de chargerzutilisant la loi d’échelle suivante:

P(Ze Ze,v; D) = (@2 P (L1L ; Zeb) (1.6)

Les résultats de ce modele sur l'ionisation de CO pour différehteges de projectile a
1 MeV/u sont comparés aux expériences sur la figure 1-36. L'ionisatidipiedst calculée
dans l'approximation des électrons indépendants.
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Lorsque I'on quitte le domaine relevant d’'un traitement purement petifudra peut
utiliser un formalisme d’ondes distordues tel que le modéle de typ&/-EI3 (pour
Continuum Distorded Wave - Eikonal Initial State) [Fainstein 1991].

Le modéle CDW (Continuum Distorded Wave) est une méthode de calcuiggeaaé
probabilité de transition entre deux états, similaire & la preraggproximation de Born, mais
valide dans des régimes d'interaction plus forts ou cette dernistepiis valable. Pour
pouvoir faire un développement perturbatif et résoudre ainsi I'équatiochdéd$iger, on
introduit une partie de l'interaction directement dans la fonction d'onde de I'élgbteoactif
(d'ou le nom d'onde distordue). Dans ce cas la, la partie restatitetataction peut étre
appréhendée comme une perturbation.

De plus, il a été montré en 1968 par Mc Carroll et Salin [Mallat968] qu'on
pouvait considérer le projectile comme un objet classique et la ciminme un objet
guantique, et que cette approche semi-classique est équivalente adtametnt quantique
complet si les conditions suivantes sont vérifiées au cours de la collision :

|E| >>1 i.e.V¥>>1 (enu.a.)
[ki |= 1]k | o
angle de diffusion du projectile= cos'(ki .k: )<<1
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(E et ki étant respectivement les moments du projectile initial et final).

On est alors dans le cadre de I'approximation Eikonale. On peut résesneonditions en
supposant que le projectile a un régime de haute vitesse, et quiansiessent” presque pas
l'interaction.

En un mot le calcul CDW-EIS prépare I'électron actif de kdecavec une onde
distordue, a laquelle on applique la perturbation occasionnée par la chargerojectile
décrit classiquement se déplacant a vitesse constante élevdévéleppement perturbatif
permet alors de déterminer la probabilité de simple ionisation de la cible.dXapation des
électrons indépendants est employée dans le cas du calcul de msitiigoni Nous
présenterons dans le chapitre IV des résultats concernant desaR{ls dans cette
approche et adaptés aux systémes de collision étudiés dans cette these.

Le modéle SED est basé sur l'idée que la probabilité d'enlelectroas a un systeme
comptant N électrons corrélés, est reliée a I'énergie déposeeiis du passage du projectile
dans le nuage électronique et aux potentiels d'ionisation des différegsix. On suppose
que l'éjection des électrons se fait lentement par rapport aps te la collision, et
rapidement par rapport au mouvement des noyaux de la molécule ; conditiossntui
remplies dans le cas de lionisation par un projectile rapide. 4atbon est ainsi traitée
comme un processus en deux étapes. Premiérement, le projectile péremge lors de la
collision avec la molécule. La seconde étape correspond a l'autammi@taporation) de
plusieurs électrons issus de la cible excitée et a la formation d'ions [Kabachnik 1997]

Dans un régime de haute vitesse, I'énergie déposée, est trapsigcgmlement aux
électrons de la cible (le recul de la cible étant beaucoup plitsqoehme en témoignent les
ordres de grandeur rappelés au paragraphe précédent). Cette énetgies €sfale en valeur
absolue a la perte d'énergie du projectile. La perte moyenne d'édargimjectile et la
dissipation de son énergie cinétique sont calculées en utilisdqrétdaet du pouvoir d'arrét et
I'approximation "Local electron Density Approximation (LDA)" [Lindhard 193bdhenberg
1964]. Dans cette approximation, chaque volume élémentaire de la tibtsisléré comme
un plasma d'électrons de densité uniforme égale a la densitérdféete la cible (atomique
ou moléculaire). Le projectile est considéré comme une charge péacteaharge Zayant
une trajectoire rectiligne, une vitesse constantet\un parametre d'impact b pris par rapport
au centre de masse de la cible. La perte d'énergie est un psoctatistique et est
caractérisée par la perte d'énergie moyenne et par la dispersion en énergie.

La LDA permet de calculer la perte moyenne d'énergie le long deajiectoire
rectiligne du projectile (choisi comme direction z) pour un parametre d'impact donné:

+00

El)=25% | dzp(r) L(p(1), Vi) (L.7)
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our = {B 2}, p(F) est la densité électronique normalisée telIehusz p(F) = Zc la charge

de la cible, et LQ(F), Vp) est le pouvoir d'arrét usuel donné par Lindhard et Winther
[Lindhard 1964]. Pour les cibles moléculaires, les densités électrengqpm calculées a
partir de l'approximation Hartree-Fock. La section efficace &'agst alors obtenue en
intégrant E(b) sur tous les paramétres d'impact.

De méme, la dispersion d'énergie déposée est donnée par :

—00

(1. 8)

ou Q2(p(F),Vp) est le "straggling"” dans un gaz d'électrons libres calculé mar de
approximations analytiques suggeérées par Bondetrap (1971).

Dans le modele SED, il y a un paramétre libre appelé g. Ce pagaocagactérise
l'autoionisation de la cible et est communément choisd@1.

La figure I-37 présente une comparaison entre la mesure de setticases de multi-
ionisation de CO par un ion projectilé'fa 1 MeV/u[Ben-ltzhak 1993t le calcul effectué
dans le cadre du modéle SED. L'accord expérience — modéle esui@ excellent (avec
g=0,007) des lors que I'on s’intéresse a des variables « intégréess»qed des sections
efficaces totales, moins exigeantes que des tests sur des sectionssatfft@@ntielles.

10" f——— - I Figure |- 37 [Kabachnik 1998]
0 Section efficace d'ionisatione
' —>C0 degré n de la molécule de ¢
(MeV/amn 1 induite par impact d'ions ¥ a1
MeV/u. Les cercles vid
4+ correspondent au calcul Sk
avec g=0,007 ; pour les triangl
1 pointés vers le haut g=0,01
ceux pointés vers le bas g=0,0
Les cercles noirs correspond
] aux dnnées expérimenta
[Ben-ltzhak 1993]

Relative cross scction
=
T

s

Comme son nom lindique, le calcul CTMC est un calcul classique shaséne
résolution d'équations différentielles. Deux grandes étapes sont nexesgdaut préparer la
cible, puis simuler la collision. Pour préparer une cible atomiqueyatabres aléatoires sont
tirés et injectés dans I'équation de Kepler pour initialisptde et I'excentricité de l'orbite de
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chaque électron de la cible. Apres quoi un autre nombre aléatoiret défiparameétre
d'impact de la collision. Alors, une intégration de type Runge-Kutta duiématiordre est
appliqguée pour résoudre les équations couplées extraites des hamiltdniesysteme
projectile-cible. Tout le savoir-faire d'un tel calcul réside dans la rapiegss de |'état initial
de la cible.

Dans le cas de cibles moléculaires, seules les collision santHu étre modélisées
parce gu'elles représentent une interaction a cing corps (2 protoastraréd et 1 projectile)
[Wood 1999]. Dans ce cas, la molécule deddt modélisée par deux atomes d'hydrogene
complétement indépendants dont les noyaux sont reliés entre eux par un|peeMibese.
Un mouvement de vibration est alors inclut dans ce potentiel, ainsi q@uwement de
rotation de lI'ensembile.

Figure |- 38 : Section efficac
a5l | différentielle en anlg polaire
. d'émission de H de doubl
. o | ionisation (DI) de H et de
o, 4% . transfertionisation (TI) par u
. ion O** de 500 keV/u surHLes
signes ouverts sont les résul
du calcul CTMC [Wood 199¢
X 10 Tt T les signes pleins sont ¢

o = mesures  expérimentales
PO [Cheng 1®3]. Les pointillé
R correspondent a un calcul
4 transfertionisation  n'incluar
oer 1 pas les interactions électr-
électron ni celles électroneyat
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Ce modele permet d'appréhender les régimes de collision allaaludew le transfert
de charge est dominant, jusqu'a celui de lionisation directe. La figBR8eeprésente une
comparaison entre ce calcul et des expériences mesurant tiesssedficaces de double
ionisation et de transfert-ionisation de phr un ion &" & 500 keV/u [Cheng 1993] [Wood
1999]. Dans ce cas les sections efficaces sont différentizll@sgle polaire d'émission d'un
H*. La comparaison entre expérience et résultats de cette simuylarmet par exemple ici
de tester le rdle des interactions électron — électron daresléwc processus de transfert-
ionisation.

Ce calcul CTMC permet aussi de simuler l'impulsion transféréa cible lors des
collisions & basse énergie. Mais un tel calcul "complet" n'esilpj@squ'avec un nombre
limité de corps.
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I11.2.c Mesure des sections efficaces d’'ionisation

Une des grandes caractéristiques de lionisation par collision dgscions
multichargés est sa capacité a fortement ioniser la ciblars d’une unique interaction
projectile — cible et de pouvoir ainsi étudier des états de chaigesdimoléculaires
transitoires difficilement accessibles par d’autres rayonner@msants. Le principal résultat
mis en évidence est la forte augmentation des sections effickioassation multiple
relativement a l'ionisation simple lorsque le paramétre k augnfeate lorsque la charge du
projectile croit ou sa vitesse décroit). La figure 1-39 présentecomparaison des sections
efficaces relatives d’ionisation simple et multiple [Caraby 19RT$nisation multiple (au
moins deux électrons éjectés) représente prés de 40 % des événdamsnis cas de
I'ionisation de CO par un ion trés chargé {Xga vitesse intermédiaire (6,7 MeV/u), soit
50 % de plus que dans le cas d’'un projectile 16g&r R MeV/u) - dans les deux cas, les
états de charge de I'ion moléculaire jusque’Cant été observés. Notons qu’une évolution
analogue avait déja été trouvée dans le cas de l'ionisation d’'uneatiileque d’argon
induite par les deux mémes projectiles [Heber 1995] [Jardin 1995].sGkatédémontre le
tres fort pouvoir ionisant des ions multichargés dans le régime de ifoetraction,
caractéristique déja démontrée par des expériences de spectrasiomgiele recul dans le
cas plus général de cibles atomiques [Unverzagt 1996] [Jardin 1996].

moé e B e R | T E
. i Figure |- 39 : Section

S
; L3 1 efficaces relatives de multi
g 10 . 7 ionisation (de degré Q)
: . RN 1 CO par un projectile £ 3
5,1 I ] 1 MeV et un X&'a 6,
E: : “t--5 3 MeV. Les réultats ont ét
g o 1 normalisés par rapport
g o1p e 4 lionisation simple.
g r N 3 1
'E o 1 Mevi F* . [Adoui 1999]
g :
; 001 £ | --* - 6.7 Meviu X R
3 : $
feot L
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Dans le cas des bas états de charge des ions moléculairésitesn€0™ produits
par la collision avec des ions Xe a vitesse intermédiaireectién des électrons de la
molécule est nettement dominé par de l'ionisation en couche de vaNmtoas cependant
gue dans le cas des plus hauts états de charge détectés, bienaljigda ait lieu dans un
régime de vitesse dans lequel le processus de simple ionisation déenprecessus de
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capture électronique en couche interne peut devenir compétitif compbignisation
multiple. Dans le but d’étudier le role de la capture, il est plessl’estimer les sections
efficaces de simple capture et de simple ionisation dans kecascollision d’ions X&* de
6,7 MeV/u sur une cible atomique de néon. Pour la capture, I'utilisatitanldied’échelle de
Schlachter [Schlachter et al 1983] donmeay,: = 2.10'" cm2. Pour un tel systéme, la capture
s'effectue trés préférentiellement en couche interne (couchenk kacas de la cible
atomique considérée), représentant ainsi 95 % de la section eftieacapture totale. La
section efficace d'ionisation peut, de la méme facon, étre estinpartir d’'une loi d’échelle
[Cassimi 1993] et I'on trouve alorsi,, = 7.10™ cm? avec une ionisation depuis la couche de
valence (L pour le néon) deux ordres de grandeur supérieure a une ionisatiuciee K. Si

la section efficace de simple ionisation domine donc nettement cellptiessanous pouvons
donc conclure que le processus de capture en couche interne (conduisgettian’ par
réarrangement du cortege électronique d’électrons supplémentaires3tigegompétitive
comparée a la section efficace d’ionisation de 4 électrons outpdasiedonc contribuer a la
production d’états de charge trés élevés. Dans le méme ordre WNidémnet al (1996) se
sont intéressés a I'étude de l'ionisation multiple de CO ents#eant les événements en
coincidence avec la capture d’'un électron par le projectile damas lde collisions avec des
ions Art** & 2,4 MeV/u. Les auteurs de cette étude ont montré que ce processysute-
ionisation dissociatif conduisait a la production d’'un état de changkeiseprobable de I'ion
moléculaire transitoire CO, confirmant ainsi I'aptitude de ce processus & produire de tels
états de charge.

[11.2.d Identification des voies de fragmentation et mesure du KER

De maniere a séparer et identifier les voies de dissociatitanrdelécule ainsi que de
quantifier les rapports de branchement entre ces différentes ladgieshnique la plus simple
consiste a réaliser une carte de coincidence des temps de daludelsagments provenant
d’'une molécule diatomique. Ceci revient a utiliser la techniquelléét@aragraphe II-1.b de
ce chapitre et connue sous la dénomination de PIPICO dans le castudes de
photoionisation et ne nécessitent que la mesure des temps de vol ddsagments en
coincidence. Cette méthode permet une séparation et une identificatimddiate des
différentes voies de fragmentation. En supposant une émission isotrapdedel¢s voies de
fragmentation, une information quantitative concernant les rapports dehénagt peut
également étre déduite de fagcon évidente dans le cas ou tousghasri® sont collectés
(angle solide de collection det4r) ou de facon plus indirecte par la construction de la
matrice de réponse du spectromeétre et I'analyse des spectidfecence de temps de vol
entre les deux fragments si I'efficacité de collection dépendodentation initiale de la
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molécule et/ou de I'énergie des fragments [Sampoll 1992] [Ben-Itzhak 18880 1999].
Nous reviendrons dans le chapitre 2 sur les détails pratiques ddydéande ces
représentations bidimensionnelles.

00 o+ O2+ O3+ ) 04-;- 05+ 06—
13.9 0.176
c° 1.4 +0.28 +0.042 -£0.0055
(10.1%)  (17.9%)  (23.9%) (37.4%)
15.9 2.22 0.214] 0.066 0.0036 0.000 80
ct 11.4 1.9 +0.24 10.025 +0.023 +0.0010 +0.0035
8.8%)  (10.8%)  (108%)  (11.7%) (33.3%) (27.8%) (43.89%)
5.41 0.389 0.103 0.0245 0.004 82
ct 1048 +0.57 $0.28 +0.042 +0.012 +£0.0037 +0.00099
(14.6%)  (105%)  (10.7%)  (10.8%) (11.6%) (15.19%) (20.59%)
0.477 0.718 0.215 0.0352 0.0135 0.002 96
it +0.078 +0.064 +0.076 +0.023 +0.0052 +0.0021 +0.000 66
(16.4%)  (10.8%)  (10.6%)  (10.7%) (14.8%) (15.6%) (22.3%)
0.04%0]  0.0392 0.0853 0.0382 0.005 83 0.00193 0.00051
Cc** IDOI8  +0.0051  +0.011  +0.0048 +0.00084  +0.00048  +0.00025
224%)  (13.0%)  (117%)  (12.6%) (14.49%) (25.3%) (49.0%)
0.000 35 0.000 208 0.000 120
st 4000010  +0.000081  +0.000071
(29.7%) (38.4%) (58.4%)

Tableau I- C: Abondance relative des voies de fragmentation de CO induié péan
MeV/u. Les nombres sont noilisés sur la production de COLes nombres ent
parenthéses sont les incertitudes en % -ltzahk 1993]. Les cadres aident le lecte
comparer les rapports de branchement d'un méme degré d'ionisation.

Un résultat marquant des précédentes études menées dans le groupwacbiee
dissociation de CO, induite par des ions*X@ 6,7 MeV/u, est I'équirépartition des charges
sur les fragments. Partant d’'un état de charge pair de I'ion maikc@d", les rapports de
branchement les plus importants sont ceux correspondant a une charge @Zute des
fragments carbone et oxygéne. Dans le cas ou I'état de chargedaitiadn est impair, la
voie de fragmentation conduisant a la production d’'un fragment carbone plgé clher le
fragment oxygene est systématiquement observeé, ce qui est généralibriberdt au potentiel
d’ionisation plus petit du carbone par rapport a celui de I'oxygene. Notons cogl'un t
comportement a déja été reporté dans le cas de I'étude des vdissatgation de COdans
une expérience de photoionisation [Becker 1992]. Les valeurs numériquegpledsrae
branchement sont de plus trouvées en bon accord avec de précédentesaftadssians le
cadre de collisions avec des ions“A@ 2,4 MeV/u [Wohrer 1992] ou*Fa 1 MeV/u [Ben-
ltzahk 1993] et aucune forte dépendance avec k n’est mise en évidence sur cette observable.

Le tableau I-C synthétise les abondances relatives des voiesgdeefitation de CO
par rapport a la production de GQui est I'un des deux seuls ions moléculaires observés
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stables avec CO (signifiant ainsi que leur temps de vie est forcément supérieué%il ns
passés dans la zone d’extraction).

Les premiéres tentatives de détermination des distributions d'érengiique libérée
lors de la fragmentation (KER) pour chaque voie de dissociation oetfétéuées a partir de
'analyse des différences de temps de vol entre les fragments, se basant saoulatiers des
trajectoires des ions produits a l'intérieur du spectrométrerdpstele vol utilisé [Sampoll
1992] [Caraby 1997]. La mesure de ces distributions est importante daresuae ou I'on
peut espérer en déduire des informations sur les états excitiés dreoléculaire transitoire
produit au cours de la collision et recueillir ainsi des informatietaives a la dynamique de
la fragmentation. Les surfaces de potentiel des bas états de claCO (jusque COpar
exemple) sont maintenant relativement bien connues (au moins dans Eraonde-Condon
et pour les états excités les plus bas) et une déconvolution désitisis de KER peut étre
tentée dés lors que la résolution de la mesure sera suffisane. det ordre d'idée, de
premiéres études sur la dissociation du dication de CO ont été realisdehotoionisation en
couche interne par Hitchcock et al (1988). Trés peu d’études ont étésrmmédes états de
charge plus élevés. Bien que Handkele1996) aient publié des surfaces de potentiel du
trication correspondant, la déconvolution sera d’autant plus difficile @juensité d'états
devient tres importante rendant ainsi une déconvoluieracte »du KER un peu illusoire.
De plus, méme dans le cas du dication, aucune analyse précisesipsiies par collision
avec des ions multichargés n’a encore été réalisée.

Le principal résultat mis en évidence dans nos études antéri€iaesby 1997]
[Adoui 1999] est de pointer la limitation d’une description purement coulomeéige la
dissociation. Mesurant 18 distributions correspondant a autant de voiegeritation dans
le cas de la collision X&" a 6,7 MeV/u sur CO, une comparaison au modéle simple de
I'explosion coulombienne met en évidence que si ce modele reproduit avec un tres bon accord
global la valeur moyenne de I'énergie cinétique (Fig. 1-40.a), il souseest'un facteur
considérable la largeur de ces distributions (Fig. 1-40.b). Ce résstliah &on accord avec les
études de Mathur (1993), Ben-ltzahk (1995) et Werner (1997). Différentes inteomstatt
été données a ce désaccord parmi lesquelles le role de linfldenkécrantage qui peut
varier selon I'excitation transférée au cours de la collisiopranotion d’un électron dans un
état trés excité pourrait ainsi modifier I'état de chargeeadgre en compte dans I'estimation
coulombienne de I'énergie libérée) ou la nécessité de prendre eoremtten compte la
dissociatiorvia des états non-coulombiens.
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Une étude des distributions de KER a également été réaliséedéplacant depuis le
régime perturbatif jusqu’au régime de forte interaction [Caraby 198dpyi 1999]. Si
l'augmentation du paramétre k (de 0,6 pour des ih& B MeV/u jusqu’a 1,3 pour des ions
Ar'** & 2,4 MeV/u) se traduit par I'extension de la distribution de KER derautes
énergies i(e. permet de transférer plus d’énergie en peuplant des états difsqulias
excités), le passage dans un régime de forte interaction (k = 2,7 poiondexé*" & 6,7
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MeV/u) ne confirme pas cette tendance. En fait, 'analyse deéseftats ne peut plus étre
réalisée en termes du paramétre k qui fournit une premiere approphsimpliste de ce
probléme compliqué. Il est désormais connu (voir par exemple Marfaliat1995) dans le
domaine des collisions atomiques qu'’il faut tenir compte dans l'andbseésultats de la
compétition de tous les processus pouvant survenir dans le cas des imisangéls et que la
dépendance des probabilités d’ionisation avec le paramétre d’'impaotgraple est cruciale.
Sur la base de cette idée, Krishnamuethal (1996) ont proposé d’analyser leur résultat en
fonction d’'un autre parametre : k/b ou b est le paramétre d'impaatti$ probable auquel a
lieu le processus d’ionisation. L'évolution des résultats expérimensiuroevée cohérente
avec I'évolution de ce nouveau parameétre attendu qu’une augmentation de tkackelis@as
forcément avec une augmentation de k/b, le déplacement de b vers de pgnamdétres
d'impact pouvant compenser celle de la charge, spécialement dansségealu régime
intermédiaire a celui de forte interaction.

Ce modéle est particulierement valable pour reproduire les digtrisude KER d'ions
moléculaires parents ayant une charge g>2 [Siegmann 2000]. Dans ced&ssité d'états
électroniques de l'ion moléculaire est tres élevée, et toustaesspeuvent étre considérés
comme dissociatifs. Les états électroniques conduisant a une oméfiguration d'états
finals de fragments sont en fait trés similaires et peuvens &tre regroupés. C'est alors la
largeur que forme ce paquet qui, en appliquant une transition de type Framgd&nCva
déterminer la largeur de la distribution de KER (Fig. 1-41). Tout tla ce modéle est le
calcul de cette largeur de paquet d'états. Deux paramétres sont guktaislee modeéle : I'un
est associé a la répulsion coulombienne entre les deux noyaux écrantés @i@ctrons
moléculaires présents ; I'autre aux forces de Van der Waatamixentre les deux fragments
moléculaires. Grace a ce modele semi-empirique, les énengigigjges moyennes sont bien
reproduites, ainsi que les largeurs de distribution de KER pour lesedifés voies de
fragmentation dont g>2 (Fig. 1-42).

Depuis quelques années, un intérét particulier a été porté a lgudafluence des
degrés de liberté supplémentaires dont disposent les moléculeppait @X atomes. De
nombreuses tentatives d'étude de linfluence de Il'orientation de Irgeenucléaire de la
molécule par rapport & la direction du faisceau incident sur d¢ésrse efficaces d’ionisation
multiple ont été effectuées dans le cas de molécules diatomiques.

Les techniques d’imagerie désormais couramment utilisées (que raillerés dans le
chapitre expérimental suivant) permettent de recaleupgrsterioril’orientation initiale de la
molécule a partir de la mesure de la quantité de mouvement desalgmerits, dés lors que
I'approximation du recul axial est satisfaite (cf. Chap.l § 11-1.d.).
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Figure |- 41: Principe du modéle d
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[11.3 Effets d'orientation

[l1.3.a Observation expérimentale

De premiéres expériences réalisées avec des ions légerselgitemse Hea 200 keV
(domaine perturbatif) sur des molécules d’azotg @ht montré que l'ionisation multiple
semblait préférentielle dans le cas de molécules initialeméées avec I'axe faisceau
[Werner 1997] (Fig. 1-43). En revanche, aucun effet significatif n'améseen évidence dans
le cas d'ions multichargés (X& a 6,7 MeV/u) méme dans le cas des états de charge élevés
de I'ion moléculaire C& détecté [Caraby 1997].
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Figure |- 43 : Dépendance des secti
efficaces de mulienisation de |
molécule N avec son alignement g
rapport au faisceau d'ion Hea 20(
keV. Les histogrammes corresgen
aux résultats expérimentaux. La cot
en pointillés représente le cas d"
émission isotrope (en sinusf-schém
ci-dessous). La ligne discontinue es
résultat d'un calcul SED@ est I'angl
entre I'axe moléculaire et la directi
du faisceau. [Werner 1997]

dN/dO (arbitrary units)

120 180

60
0 (degree)

Ces résultats expérimentaux sont assez bien reproduits par une aplerogbe SED
(Cf. 1.3.b.). La figure 1-44 représente la cartographie du dép6t d'éneugidodi Hé* de
2 MeV dans une molécule de Mrsque celle-ci est alignée selon la direction du faisceau, et
lorsqu'elle est perpendiculaire a cette direction. De fagon weuitin comprend bien que
« I'épaisseur » du nuage électronique traversé par l'ion est plus grasglesltar molécule est
alignée avec le faisceau, favorisant ainsi la multi-ionisationm@ééle SED reproduit bien
les résultats expérimentaux de la figure 1-43.

Figure |- 44 : Cartographie

1-2 de I'énergie déposée par
ion HE™* de 2 MeV dans ui
molécule de N Le

o yuy Projectile suit l'axe z. L'as
de la molécule N es
orienté le long de |
direction du faisceau (a) ¢
perpendiculairement  (k
[Kabachnik 1998]
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[11.3.b Le modéle géométrique

Afin d’étudier I'influence de I'orientation de la molécule sur $estions efficaces de
multiionisation, K.Wohrer et R.L.Watson [Wohrer 1993] ont proposé un modekquaset
purement géométrique basé sur deux hypotheses simplificatrices :

la molécule est considérée comme l'association de deux atomes
indépendants et la distribution des électrons de la molécule i&&t tamme la somme des
distributions électroniques des deux atomes indépendants, ces atomesgsaés par la
distance internucléaire d’équilibre Re la molécule ;

les sections efficaces de multi-ionisation sont calculéeson sel
I'approximation des électrons indépendants.
On se raméne donc au cas de deux atomes avec des parametres lboapac h et b.
Selon l'approximation des électrons indépendants, la probabilité d'enlegdectnons
(nescouchd @ UNe couche atomique en contenant N/ est donnée par :

Pnescouche(l) =CNeouene Fﬁé/COUChfb) [1_P(b)](Ncouche' Ng/couchd (1. 9)

Né/couche

ou b est le parametre d'impact,
et P(b) la probabilité d'enlever un électron a la couche considérésodeel considére,

au parametre d'impact b.
Soit nyaomle Nombre d’électrons éjectés d’'un atome comportant k différeotebes.
Pour appréhender toutes les couches de I'atome nous allons répactinre d'électrons a

enlever sur les k différentes couches :  gadh= Zné/k (1. 10)
k

Puisque nous allons considérer les atomes de carbone et d’'oxygene, nousitevosdi 3
sous-couches pour chaque atome : 1s, 2s et 2p.

Né/atom= Nerast Ner2st+ Nej2p

On peut écrire dans I'hypothese des électrons indépendants que la peodailéver Haom

électrons a I'atome considéré est :

. = 6 115 ¢ 1255 PNe/2p
Phé/atom= Z P s xPhe 2 x Py
né/atom=neé/1s+ne/ s+né/2p

Dans le méme ordre d'idées, si I'on veut ionisghol: €lectrons de la molécule
diatomique, on peut répartir ce nombre d'électrons sur les deux atomes. On peut ansi écrir

Ne/molec= Mejatom1t MNe/atom2

Au final, la probabilité d'ionisergmoleca la molécule est donnée par :
Pné/mole(bl,bz) = Zpﬁé/atoml (bl)xR"lé/aton? (b2) (1 11)

Né/molec =Né/atont +Né/aton®
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ou by est le paramétre d'impact du projectile par rapport a I'atome, legpdrameétre d'impact

du projectile par rapport & lI'autre atome (Fig.1-45).

Les parameétres d'impact et kb (Fig. 1-45) sont deux parametres non indépendants contenus
dans le plan de la collision.

‘07
Projectile
Atomel |-
direction
Atome 2 Atome 2 du o
Atome1l Projectile
focing O  Ioai 0
2sind o,
> 2sme -
- N v
Plan perpendiculaire a la trajectoire
projectile Z
Plan défini par I'axe de la molécule et la trajeetall
projectile

Figure I- 45 : Schéma de principe et de définition du modele géométrique.

La section efficace totale est alors donnée par la relation suivante [Caraby 1997] :

o= zj Zj j S P (0,6,0)XPusere (08,0) bdb si®dO dp (1. 12)

$=0 6=0 O Né/molec=Né/aton +Né/aton2

dans laquelle et k» sont remplacés par leurs expressions:

b, = \/(b2+% sin 9)2 - brosin® cos¢j (1. 13)

b, = \/(b2+% sin 6)2 + brosin® cosq)j (1. 14)

La section efficace différentielle en fonction de l'orientation de la moléstilalors :
2T +oo

d(ggse) = | D Prason (0,6,0)XPhere (0,0,0) bdb db (1. 15)

=0 O Né/molec=Né/atont +Né/aton?

Le résultat de ce calcul est bien entendu trés sensible au chizgiXatene des probabilités
d’ionisation en fonction du paramétre d’impact. Quelques tendances géngzalent étre
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tirées des principaux résultats aussi bien expérimentaux que théooiopeesis dans ce
domaine [Caraby 199K etB] [Adoui 1999] :

linfluence de l'orientation semble d’autant plus importante que les
parametres d'impact mis en jeu sont petits et comparables a la distancecléaire entre les
deux atomes composant la molécule. Ceci explique que dans le cas des ionsitiésrgadf
pour lesquels lionisation peut avoir lieu a relativement grands p&esnd’impact, la
sensibilité a l'orientation est moindre que dans le cas des igesslé_e fait d’observer ou
non de tels effets nous renseigne donc, au-dela de I'intérét fondaprepia, sur la gamme
de parametres d'impact de la collision ;

l'influence de l'orientation est prévue d’autant plus importante qaedeé
d’ionisation est élevé. Ceci est la conséquence du rbéle du parattigtpact efficace, la
multi-ionisation ayant lieu de facon préférentielle a de petitesixgdu parametre d'impact
comparé a la simple ionisation ;

la multi-ionisation est trouvée préférentielle dans le cas dkames
alignées avec le faisceau. Une interprétation trés qualitaiivdud a la conclusion que c’est
dans cette configuration que le projectile a la plus grande probalslipasser a de petits
parametres d'impact des deux atomes composant la molécule.

De plus amples informations seront données lors de la mise en ceweendmléle
dans le chapitre IV. En particulier, le calcul des probabilitémiation entrant dans le calcul
de ces sections efficaces différentielles sera détailé tacas des systemes de collision
étudiés dans ce travail.

l11.4 Spectroscopie d’ions moléculaires

Les précédentes études menées dans le groupe concernant I'étufiagiadatation
de petites molécules induite par des ions multichargés étaiers mgées sur des techniques
de mesure de temps de vol en coincidence des fragments. La techhéquerasure de
temps de vol et localisation du point d'impact de I'ion de recul rt’étaieffet possible que
dans le cas ou il n'y avait eu détection que d’'un seul fragment. @eiti@tion technique
provenait historiquement de ['utilisation d’'un détecteur (anode WSAymk mhono-impact
tout a fait adapté a la détection des ions de recul dans le saltsions ion — atome.
Cependant, méme avec les limitations de ce dispositif expérimantlpremiére tentative
d’'imagerie avait été effectuée dans le cas particulier d@rple ionisation dissociative de
CO induite par des ions XE & 6,7 MeV/u (CO - C' + O). Dans ce cas, nous avons en effet
pu exploiter pleinement toutes les capacités du dispositif, dansslaem&u un seul fragment
chargé parvient sur le détecteur. La localisation de ce fragrhanjé étant alors possible,
nous avons ainsi eu acces, non plus a une composante du vecteur vitessangdeneés aux
trois composantes de celui-ci. La vitesse et donc I'énergie decotednt ainsi pu étre
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clairement définies, nous permettant ainsi une mesure de ldulistni d’énergie beaucoup
plus précise que dans le cas des autres voies de dissociationntdtiegele déconvolution
des états excités de Iion moléculaire transitoire”Qfdnt était issu ce fragment a pu ainsi
étre effectuée en se basant sur la position en énergie desrdgffétats excités trouvés dans
la littérature [Mathur 1992]. Cette mesure a aussi permis tteene® évidence la population
de certains états trés excités et non-identifiés de cet ion memgécau cours de la collision
[Caraby 1998] (Fig. 1-46).
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Figure |- 46 : Déconvolution faisant apparaitre les diffats états excités de [
moléculaire CO peuplés lors de la collision X&éa 6,7 MeV/u sur CO.

Ce résultat pointe I'intérét que nous pourrions tirer de la mise@rre de détecteur
multi-impacts permettant non seulement de mesurer plus préciséeserdistributions
d’énergie cinétiqgue (et donc d'espérer effectuer une spectroscopimrdesnoléculaires
produits) mais surtout d’effectuer ces mesures simultanémentiagenformations relatives
a la dynamique de la fragmentation rendues accessibles par la&eeascoincidence de la
guantité de mouvement de tous les fragments provenant de la dissocialéonlaire. Des
mesures en fonction des degrés de liberté internes de la mol@teieation, dynamique de
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réaction en termes de ruptures simultanées ou non dans le cas daleaghé@lyatomiques)
seront également possibles comme semblent le démontrer lesrpeemésures du groupe de
Bielefeld dans le cas de I'étude de l'orientation [Werner 1997Adnete qui concerne la
dynamique de réaction dans le cas de molécules d’eau dont la fragoneesatinduite par
des ions légers rapides et HE [Werner 1995].

IV Choix des systémes de collision étudiés

Les objectifs de cette thése sont donc de deux ordres :

d’un point de vue technigué&anchir le pas séparant I'étude des collisions atomiques

de I'étude de la fragmentation moléculaire en adaptant réelldendigpositif expérimental
aux specificités de cette étude. Pour résumer, deux différencasresagloivent étre prises en
compte. Premiérement, il y a désormais plusieurs fragmentsdaedétenon plus un seul ion
de recul conduisant a utiliser une anode a ligne a retard réduissint@sidérablement le
temps mort de détection (Annexe A). Deuxiémement, les énergies emsgeu dans la
fragmentation (plusieurs dizaines d’eV) sont désormais grandes desagmdrgies de recul
dans le cas des atomes (plusieurs dizaines de meV) conduisanbdpnorais optimum a
trouver entre champ électrique fort pour continuer a bénéficier d’'un solglie de détection

de 4t stéradians tout en ne détériorant pas trop la résolution.

d'un point de vue scientifiqueplusieurs domaines relevant de I'étude de la
dynamique de la fragmentation de molécules induite par des ions rapidesnpaire
explorés. Parmi les objectifs que nous nous fixons dans cette étude, notons :

la mesure a haute résolution des distributions d’énergieirétique des
fragments (ou KER). La résolution atteinte sur les premiers teststefis a 'aide de cette
technique d’'imagerie nous conduit & penser qu'une mesure résolue decicelbes
permettrait d’aller dans I'analyse des données relatives a lmagmentation au-dela de la
simple discussion en termes d’explosion coulombiennpar lidentification des états
intermédiaires par lesquels le systeme transite avant de fragniémgespectroscopie d’'ions
moléculaires pourra étre réalisée Si celle-ci ne constitue pas un objectif en soi (d’'autres
techniques sont certainement plus adaptées a I'étude de la spgieode molécules),
loriginalité et l'intérét de ces données résident dans legiaé nous aurons accés a ces
informations simultanément avec des données relatives a la dynamique de la
fragmentation. Afin de pouvoir comparer ces données avec celles obtenues précédemment
dans le groupe lors de la these de Christophe Caraby [Caraliy] B@Ohoyen d’expériences

-68-



Chapitre |

basées sur de simples temps de vol en coincidence, nous souhaitoeisagéiditude sur la
fragmentation de la molécule de monoxyde de carbone. Notons que cette en@écul
également été étudiée par de nombreux autres groupes dans le céisidescavec des ions
de haute et de basses vitesses. Nous souhaitons égalétudidr l'influence des
parametres charge et vitesse du projectile sur ces mesarde KER La variation de la
charge du projectile a vitesse fixée permettra une variation dunetesk et ainsi de
comparer les résultats en scannant depuis le régime pertutbatf {) jusqu’au régime de
forte interaction K >> 1) entre le projectile et la cible. La variation de la vitetis@rojectile
a charge fixée permettraadudier I'influence du processus primaire sur ces réstats. En
se placant dans le régime de basse vitesse de collision (édergigelques keV/u), nous
pourrons comparer les distributions obtenues lorsque la perte d’électrons diepaietde la
molécule a lieu par capture électronique plutét que dans un régime ationi¢énergie de
quelques MeV/u) comme la quasi-totalité des résultats qui seréserpgés dans ce
manuscrit ;

I'étude de linfluence de l'orientation de I'axe internucléaire d’'une
molécule diatomique (en I'occurrence CO) par rapport a la diredtiofaisceau projectile
incident sur les sections efficaces d'ionisation multiple Les premiers résultats
expérimentaux obtenus par I'équipe de Bielefeld dans ce domaine, aingsquécents
calculs issus de différentes approches, semblant démontrer quietetse d’autant plus
prononcé que l'ionisation a lieu a de petits parametres d’impatbfdee de grandeur de la
distance internucléaire, c’est a dire des distances casdiciéeis intrinséques a la molécule),
nous aurons intérét a choisir un ion parmi les plus Iégers et lesapiges possibles que
'accélérateur GANIL sera susceptible de nous fournir : notre ciest donc porté sur un
faisceau d’oxygene de 11 MeV/u ;

la dynamique de réaction dans le cas de molécules polyatomiquésl-
dela du fait que cette expérience nous permettra de validerdetérar réellement multi-
impact du systeme de détection utilisé, I'étude de la fragmentigiomolécules triatomiques
(dans un premier temps) nous fournira des renseignements sur tereacacrélé (ou non) de
la rupture de deux liaisons chimiques et ce bien entendu de faconrdiéfiéeeen voie de
fragmentationll nous sera ainsi possible par le biais de ces techniguée corrélation
vectorielle d'étudier le réle des degrés de liberté iernes de la molécule sur la
dynamique de la fragmentation Notre choix s’est porté sur I'étude de la dissociation de la
molécule triatomique linéaire de dioxyde de carbone;J@0i est aussi une molécule dont la
fragmentation est actuellement étudiée par différents types dennement
électromagnétique ;
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la fragmentation de molécules plus complexes telles queaCGfjalement
été abordée. Les résultats (intéressants car fournissant utemxtest de temps mort de
détection) ne seront cependant pas présentés dans ce manuscrit.

Le tableau I-D résume I'ensemble des expériences effectuéesues de ce travalil,
dont les résultats seront présentés chapitre IV dans le cas fdegimentation de CO et
chapitre 5 pour C®

lon Projectile Energie Cible
o™ 11 MeV/u CcO
Ni24* 8 MeV/u CO, CQ
Ag*® 8 MeV/u CO
e’ 10 MeV/u CQ, CH;, N,

Tableau I- D : lons projectiles et cibles utilisés lors des expériences a hautgeener

Le tableau I-E résume les deux systémes de collision utilisés a basse énergie :

lon Projectile Energie Cible
o™ 4keV/u CO
He?* 11keV/u CO

Tableau I- E : lons projectiles et cible utilisés lors des expériences a basg@eéner
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CHAPITRE |l : L E DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Lors de lionisation d'une molécule simple (2 ou 3 atomes) par oollésiec un ion
multichargé, selon I'état d'ionisation ou d'excitation de l'ion molé&eulproduit, une
fragmentation de ce dernier peut se produire. Nous avons vu dans le ghauégent que
pour caractériser la fragmentation, mais aussi le processwenrjes lors de l'interaction, on
peut étudier les ions créés. Ainsi leur identification permetedeonter aux rapports de
branchement entre les différentes voies de fragmentation. La nossuiénergie cinétique
emportée par les fragments permet de mettre en évidence la popdied états excités de
I'lon transitoire avant la fragmentation. Enfin, lI'angle que formes liaternucléaire de la
molécule par rapport au faisceau projectiie au moment de litiraest accessible
autorisant I'étude d'une éventuelle dépendance angulaire du processus primaire.

Ces derniéres observables (énergie cinétique, angle) peuvent étre ®latepanir
d'une méme grandeur physique associée a chaque ion créé : le veesse initiale.
L'objectif du dispositif expérimental sera donc de mesurer directeges vecteurs pour
chaque fragment produit (et identifié) au cours de chaque collision. @Qéderra alors les
distributions en énergie et en angle, cela pour chacune des voies de fragmentation.

Une telle analyse des vecteurs vitesse initiale est appadétrascopie dimpulsion
d'ions de recul (ou Recoil lon Momentum Spectroscopy -RIMS). Nous allors dians ce
chapitre, étudier son principe puis décrire la cible et le prigemtiployés. Enfin, aprés avoir
présenté le systeme d'acquisition et les configurations des deuwdiypesriences que nous
avons meneées, nous détaillerons quelques-uns des moyens permettant undeplatialité
des réglages de I'outils de mesure.

I La spectroscopie d'impulsion d'ions de recul

.1 Présentation

La spectroscopie d'ions de recul a pour objectif de simultanément :

identifier les fragments ioniques créés ;
mesurer leuvecteur vitesseapres la fragmentation.

Son principe est simple : les fragments chargés créés loascddision entre un ion
multichargé (Chap.ll 8lll) et une molécule cible délivrée partlsypersonique (Chap.ll 8ll),
sont collectés par un champ électrique et projetés sur un détecteur a locaksgtibrij.

Dans ce type de dispositif, le temps mis par un fragment ionique geurdat le
détecteur est directement relié a son rapport masse sur dhatggit donc d'une technique
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de spectroscopie de masse par temps de vol qui permettra d'iddatifragment. Nous
verrons qu'une des composantes du vecteur vitesse initiale peut égadémeniitenue a
partir du temps de vol. Les deux autres composantes seront obtenues emacbmibe
technique d'imagerie a la mesure du temps de vol. C'est alors le point td§mpaaétecteur
a localisation qui sera exploité.

Pour la suite, nous utiliserons le repére défini sur la figure II-1.

Détecteur a localisatit

Molécu
ible

Faisceau
Projectile

Figure Il- 1: Schéma de princi
de la spectroscopie d'impulsi
d' ions de recul.

Nous définissons ainsi :

'axe (OX) comme la direction selon laquelle les ions sont éxtpar le champ
électrique collecteur ;

'axe (OY) comme la direction de propagation de la cible (lesygiersonique)
(Chap.ll 8l1) ;

I'axe (OZ) comme la direction de propagation du faisceau d'ions fplegg&hap.ll
8lll).
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Il nous faut mesurer a chaque ionisation de molécule cible, le wenpsl et le point
d'impact des ions moléculaires ou atomiques sur le détecteur, @pgoise une électronique
rapide et une acquisition événement par événement.

Par ailleurs il s'agit d'appliquer un champ électrique collectefiisamment fort pour
que tous les fragments chargés soient collectés de maniere areangle solide de détection
de 4t stéradians (cf. Chapll. 8VII-2.c)

.2 Le spectromeétre de temps de vol

I.2.a  Description du spectromeétre de temps de vol

Le spectrometre de temps de vol que nous utilisons possede une géwaravierse
déja utilisée au laboratoire depuis de nombreuses années [Jardin 1895][C297B]. Il se
compose d'uneone d'extractiordans laquelle regne un champ électrique uniforme ; c'est
dans cette zone que se produit la collision et que sont extrait@dmsents. Ces derniers
traversent ensuite une zone exempte de champ électrique, appeécee vol librePuis
finalement, ils entrent dans une troisieme zone ou régne un fort cheoiggée leur
conférant I'énergie nécessaire a une détection efficace pgale¢tes de microcanaux ; c'est
la zone de post accélératighig. 11-2).

M\

XA . "
(X1-Xo) = 57,40 mm Enpostac Zone de post accélérat
(Xz-Xl) =111,28 mm Xo
(X3-X2) = 2,48 mm
Eexvac= 202,7 Vicm E=0
Epostac = 9830,6 V/cm
Zone de vol libr
X1
Figure II-2 : Schéma du Eextrac Zone d'extractia |
spectrometre de temps de vql Xoooob Zl> Faisceal
........................................................ Projeciile
Xo
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Nous définissons ici les abscisses suivantes sur I'axe d'extraction (axe OX) :

X1 et X; sont les abscisses délimitant la zone de vol libre ;

X3 et X sont les abscisses délimitant la zone de post accélération ;

Xo est l'abscisse de l'axe faisceau projectile et l'originage X correspondant a
I'abscisse théorique du point de collision ;

Xo' est I'abscisse du point de collision entre I'ion projectile et la molécule cible
Comme nous le verrons dans le paragraphe 8lll, le faisceau d'iongasesfiniment fin. Sa
largeur de+0,75 mm autour de l'abscisse kit que l'abscisse de collisiongXn'est pas
forcement confondue avec I'origine de notre repese4Xo).

[.2.b  Expression du temps de vol
Lorsqu'un ion est créé dans le spectrometre, les forces qui amaifuées ont pour
origine :
la gravité qui engendre une force de l'ordre de: m]%x g= 102N

(avecN le nombre d'Avogadro et g l'accélération gravitationnelle) ;
le champ magnétique terrestre (0,6 gauss) qui dans le cas d'un prdton de

keV créé une force de I'ordre d:e\% 0,6.10°= 108N ;

le champ électrique d'extraction qui créé une force de l'ordreEdg.e~
107'° N (avec e la charge élémentaire g l'intensité du champ électrique d'extraction).

La force de pesanteur sera négligée au cours de nos calculs de teagectoEme que
celle exercée par le champ magnétique terrestre. Cependantrié fétre vigilant si 'on
manipule les objets mille fois plus lIégers que les ions que sont les électrons pgaeexem

Par ailleurs nous étudions des objet non relativistes (un proton d'un Med/\datesse
de 14000 km/s <<c ). La mécanique newtonienne sera donc appliquée.

o- Dans la zone d'extraction

Soit T; le temps nécessaire a la particule de masse m et de dharger traverser la
zone d'extraction, c’est a dire pour parcourir la distangeXpX (elle a été créée engX.

ma=q Eextrac

Sion projette sur 'axe X :

a = q/m Exuac
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On a donc (avec ¥ la vitesse initiale de lion at=0) :

t
V(t) -Vox :J‘g Eextrac dt:& Eextrac t
0 m m

X1—Xo'= q Eextrac T12 + VoxT1
2m

~Vox +\/vozx+ Zqﬁx"“(xl—xo')J 2. 1)

—_m
IE C]Eextrac

Vitesse initiale \ Vitesse en sortie de zone d'extraction

I n"y a pas de champ électrique, la vitesse reste donc constante.

T, = it 2.2)
V02x+ ZCIEextrac(x —Xo )

N

Vitesse dans la zone de vol libre

Il'y regne le champ électrique de post accélératyag.k

Tszﬁi—JV§x 2:]Eextrac(x —Xo )+\/V ZQEextrac(X —Xo )+ ZQEpostac(x xz)j (2 3)

Vitesse en entrée de zone Vitesse en sortie de zone
de post accélération de post accélération

Le temps de vol total mis par I'ion pour aller du point de collisiodetecteur est la
somme des ces trois temps : T =TT, + T3

_ ZQEextrac . X=X
T= —Vox -+ [V + (X1=X0) | + 2= T
Eex rac( \/ X J
OEext m \/ Zf]Eextrac(X Xo)
qET : L(_\/Vozx 2C]Eextrac(x —Xo )+\/V02x + ZQEextrac(X —Xo )+ ZQEpostac(X XZ)J (2 4)
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T dépend donc principalement de deux parametres : le ragpettla vitesse initiale selon

I'axe d'extraction Y.

I.2.c  Focalisation en temps

Pour que des ions ayant les mémes caractéristiques (méme mésse charge et
méme vecteur vitesse initiale), aient le méme temps de védutl qu'ils soient produits
exactement au méme endroit. Mais la zone de production des ions &taonhd de
recouvrement du faisceau et du jet, elle a une largeur finie. Legmirdllision fluctue d'un
événement a l'autre. En conséquengaXst pas fixe d'une collision a l'autre. Il est distribué
selon une gaussienne d'environ 1,5 mm de large (Chap.ll 8ll et 8lll)gueefil-3 nous
montre I'exemple d'un spectrométre aux dimensions quelconques ol des,idesn@me
vitesse initiale (au repos), ont des temps de vol différant d'une deudai nanosecondes
parce qu'ils ont été créés a 1,5 mm de distance I'un de l'autre.

848

846- \

T 844
= ]

= g X,-X, =50 mm

S j XX, =5mm

3 8404 XX, =2mm

U) -

g 838- Eexrac= 200 V/cm
2 ] Epostac= 10000 V/icm

836

834} \

832+

830 : : . : . : : .
-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0

X, (mm)

Figure 1I- 3 : Exemple d'influence du point de collisidans le cas d'un spectrometre
dimensions quelconques. L'ion considéré est Hwi@é au repos (% = Om/s). Nou
verrons 8lll que ¥ est distribué selon une gaussienne de 1,5 mm de large (FWidid) —
délimitée par les deux lignes verticales.

Une facon de limiter au maximum la dépendance du temps de vol en fahetkin

est d'adapter la zone de vol libre a la longueur de la zone d'extraction pour que les ians créés
de plus grandes distances du détecteur soient accélérés plus longiengsions créés a de
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plus courtes distances. Ainsi les ions créés loin de la soriéezdme d'extraction, parcourent
la zone de vol libre avec une vitesse plus grande que ceux émis a f@aénoette derniéere.
Etant "en retard", mais plus rapides, ces ions créés loin du pldétetion vont finalement
arriver en méme temps que ceux émis plus prés du détecteur (Fig. 11-4). L'objetéfusser
les distances pour qu'au final deux ions de méme nature arrivent a& mm@&ment sur le
détecteur. C'est la focalisation en temps [Wiley 1955] dont l'objesti de rendre la
dépendance du temps de vol eprXinimale.

— —

= E2=0 Détecteur

—
><of§ )(02€

t=0 t tinal = f(M,q)

Figure II- 4 : Schéma de principe de la focalisation en temps. L'ion crééemaxétre
accéléré plus longtemps que celui émis gh %a vitesse plus grande dans la zone d
libre lui permet d'arriver sur le détecteur au méme instant que l'ion plus lent

Mathématiquement cette minimisation du temps de vol T par rappabsaisse de la
collision X, se traduit par la condition suivante,@ét l'origine de I'axe OX) :

dT _ __ dT  dXa=Xd) . dT _|
d(Xo—X0) ~ d(X1—Xo) d(Xo—Xo) ~ d(X1—X0)

d(XdTX ;= 1 _ QEextac X2=X1 o+
iy 20 Eextrac . m
\/Vozx"' qm‘ (X1=X0) [\/vgx+ Zqﬁx”“(xl—xo')]

Eextrad| _ 1 =0
Eposta
post \/ 2q Eextrac(x —Xo ) \/ 2q Eextrac(x —-Xo )+ 2q Epostac(x XZ)

La présence de la vitesse initiale dans cette expression comigliggadisation de la
condition de focalisation. Ainsi les temps de vol sont plus ou moins $ésalpour une
configuration du spectrometre donnée, selon I'énergie cinétiqgue de l'iactédétéanmoins,
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si I'énergie cinétique initiale est faible devant I'énergie pieféntde I'ion de recul dans la
zone d'extraction, alors une approximation simplificatrice devient possible.

Vérifions tout d'abord que I'énergie cinétique de l'ion émis dans ladexigaction
est négligeable devant son énergie potentielle. La vitesse infti@méon sera principalement
due a la fragmentation qui lui a donné naissance. Dans le cas d'ucelendiatomique, on
peut obtenir un ordre de grandeur de I'énergie cinétique du fragment pwdéde de
I'explosion coulombienne (Chap.l 8I-2.d). L'énergie cinétique d'un ion de chargedg e
l'ordre de g 14,4 eV (sous I'nypothése d'une distance de 1A entre deux charges g supposées
égales) [Adoui 1999]. Par ailleurs, le champ d'extraction de 200V/cranprégr les 5 cm de
la zone d'extraction apporte une énergie a l'ion de 'ordrexdekeV.

Nous pouvons alors faire I'approximation suivante (q variant généralement de 1 & 8) :

g% 14,4 << gx 1000
-%me?<<q5mMXrXU

D'ou I'expression simplifiée de la condition de focalisation en temps :

X2=X1 +

d(X1 XO) \/7{ \/2Eextrad(X1 X0 \/Eextrac (\/M)2

Eextrac -1 + 1 } (2 5)
Eposta \/ZEextrac(Xl—X O') \/ZEextrac(X 1—X O') +2Eposta(x 3—X 2)

La relation (2.5) révéle qu'une judicieuse combinaison des castiqiégs de la zone
d'extraction, de la zone de vol libre et de la zone d'extraction permet une fasabsatemps
d'ions de différentes natures (m/q) et de différentes énergigdigeies. Il faut donc
déterminer les relations entre les géométries et les champsdifférentes zones du

hY (4 H dT et
spectrométre pour respecter I'équati X1=X3) 0

Pour des raisons pratiques, c'est la zone de vol libre que nous dlistes pour
obtenir la focalisation en temps. Les caractéristiques de ladmpest accélération restent
fixes. Deux possibilités s'offrent a nous pour résoudre la condition dées&dica en faisant
varier X—X; (longueur de la zone de vol libre) ; une résolution graphique ou une résolution

par développement limité de IexpreSS|on (2.5) en pasa 0_§2

Le développement limité (Xl—Xo') = 0 au premier ordre ens'écrit alors :

ley. Xo=X1 (1.3
(1-58) - 5(X=xq 1 5¢)
Eextra 1 / Eextra(Xl—X O) 1 Eextra(Xl XO) 32 _
Eposta{ (1 E) V Eextra(Xl—x 0) + Eposta 3—X 2) 2 2 ( Eextra(Xl—X 0) + Epostan3—X 2) 8) O
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Les champs appliqués sontedc= 202,7 Vicm et fstac = 9830,6 Vicm.
D'ot) Eexrac <<1 | ce qui permet de réduire I'expression précédente a :

postac

de. Xe=X1 (1.3¢) =
158 5XKoxq 158 =0

Xor—X1= 2(X1-Xo) (2 6)

La focalisation en temps d'ions de natures diffi@eret d'énergies différentes sera
satisfaisante si la zone de vol libre est deuxbis longue que la zone d'extraction. La zone
de post accélération fait que la condition (2.6dpane pas une focalisation parfaite, toute-
fois une condition plus précise est calculablesmmaius allons voir dans la partie suivante
gu'elle n'est pas nécessaire.

Des contraintes mécaniques nous ont empéchéstefafimement la longueur de la
zone de vol libre. Il s'agit par conséquent defiegrgue la focalisation est temps est toujours
valide. Pour cela, calculons le temps de vol dumG pour différentes abscisses de création.
Les résultats de ces calculs sont représentéspéiglres 11-5 (a) et (b).

1647,75+
1647,70—\
D 164765 XX, = 57,40 mm
c ] XX, = 111,28 mm
glmm& XX, = 2,48 mm
(<) 4
=) —
o 1647 55 Eexrac= 202,7 V/em
o Eposiac= 9830,6 V/iem
E i P
2 1647,504
1647,45
1647,40
1647,35 T T T T T T T T T T T 1
-1,0 0,5 0,0 05 1,0 15 2,0 2,5

X, (mm)

Figure 1I- 5 (a) : Temps de vol d'un ion"@e 1 eV émis dans la direction de I'axe d'extra
en fonction de I'abssse du point de collision. La zone de recouvrement du faisceau et d
délimitée par les barres verticales.
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1583,35-
o 1583,30
5 -
= 1583,25
g .
o 158320
'D -
@ 1583151 X,-X,= 57,40 mm
g 1583,104 X2-X1 = 111,28 mm
— . XX, = 2,48 mm
1583,05-
1583,004 Eexrac= 202,7 Vicm
] Epostac= 9830,6 V/icm
1582,95-
1582,90-
1582,85- \/
1582,80 T T T T T T T T T T T 1
-1,0 05 0,0 05 1,0 15 2,0 2,5

X, (mm)

Figure II- 5 (b) : Temps de vol d'un ior’ @e 20 eV émis dans la direction de |
d'extraction en fonction dd'abscisse du point de collision. La zone
recouvrement du faisceau et du jet est délimitée par les barres verticales.

Ces calculs révélent une faible dépendance du temps de vol en fonctavsdisse
du point de collision. Le fait que deux ion$ @ 1 eV soient créés de part et d'autre de la
zone de collision (visualisée par les traits verticaux) induit ufféreince de temps de vol de
0,25 ns (et 0,34 ns dans le cas del€ 20 eV). Nous verrons plus tard (Chap.ll §V-3.3) que
notre pas de codage du temps de 0,5 ns ne nous permet pas de discerfiervanatien.
Nous pouvons donc considérer que le spectrométre utilisé posséde biendi®rs de
focalisation en temps et assimileg & X, méme si la zone de vol libre est environ 3 mm trop
courte pour étre aux parameétres optimaux (ou la zone d'extractionvesinel,5 mm trop
longue).

Nous avons vu que, grace a la mesure du temps de vol, nous sommes capables

d'identifier un ion par son rapport masse sur charge. Nous avons aussi montré que ce temps de
vol dépend également de la vitesse initiale selon I'axe d'extraction de I'ion mesuré.

1.3 Vecteur vitesse initiale dans le repéere du laboratoire

Le vecteur vitesse initiale de chaque fragment est la grandeur physique gentdesti
informations sur la fragmentation. Nous allons voir comment & parsr afservables
auxquelles nous avons acces (temps de vol et position des fragmesetsiétacteur), nous
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calculons événement par événement, pour chaque fragment i détecté, les jposaces du
vecteur vitesse initiale. Les dimensions et les champs éleesri employés dans les
expressions suivantes sont ceux du spectromeétre utilisé au cours de nos expériences.

.3.a Détermination de ¥

Le temps de vol de lion de recul créé dans la zone de collision déieeral
composante de sa vitesse initiale selon I'axe d'extraction (2%gill & présent, a partir de la
mesure du temps de vol, d'en déduire I'expression de cette composante.

Il n'est pas trivial, a partir de la mesure de temps de vet @e son expression
analytique (2.4), de pouvoir évalueg/directement. Dans le mode de fonctionnement que
nous avons choisi, des approximations simplificatrices sont possibles.

Dans ce but, regardons la variation du temps de vol de quelques ions esnfdecti
leur vitesse initiale selon 'axe d'extraction (Fig. II-6).

""""" 4000
3560k
~—~ T
2 T
— 3000+ —H
O [T—-—==—-_ 41 +
S e —cC
o = 2500 -~ ~ - _ __ .
© i. T~ - _ _ _O
a 2000 T co’
g T N
~ s004+ (CO),
1000+
500 ——
T T 0 T T
20000 -10000 0 10000 20000
Vo (M/s)

Figure II- 6: Temps de vol de différents ions en fonction de la composante desta
initiale suivant I'axe d'extraction. Les cotes du spectrométraégii sont reportées
les figures I1-5.

La figure 1I-6 fait apparaitre un comportement linéaire du tempgt®rsqu'on fait varier
Vox.
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Nous avons fait précédemment l'approximation que I'énergie cinétiqdeage®ents
était négligeable face a leur énergie potentielle dans le champ extractquitl(§lHac) :

% mVox2 << gBextrad X1-X0')

Nous pouvons alors négligep\Mace a\/zqﬁmac()(l—XO') . On obtient les fonctions

affines suivantes exprimant le temps de vol pour un ion de masse m et de charge q:

m —
Tiineaire= — qEr:ltraCVOX + \/%{ Ee:)l('tracJZEextra]Xl—Xoj + X2=Xa +

\/ 2 Eextrat(x l_X 0)

(2B rad X1 X )+ 2Erad X xo)+2Eposta(x3—x2))} 2.7)

Epostac

Grace a cette expression linéaire du temps de vol, nous allons pogileméant déduire ¥
de la mesure de T.

On peut réécrire ifgaire SOUS Ia forme :

Tinéaire= — quxtraCVOX +To (2- 8)

m
avec o=, |— { DEextad X1-Xo) +——X2=X1
q Eextrac " \/ 2Eextra((x =X O')

(\/2Eextrac(x1 —X 0) +4/2Eexrad X1—X 0)+2Epostaf X 3— Xz))} (2.9)

Epostac

To est indépendant depY et ne dépend que de la nature de l'ion détecté. Il correspond
au temps de vol d'un ion de masse m et de charge q créé sans vitesse initiale.

Si on observe le spectre typique de temps de vol de la figure II-7, omlipeetner
deux types de pics : des pics fins et des pics larges. Lesniaofrespondent a des ions qui
ont été créés sans vitesse initiale. C'est typiquement ldeckisn moléculaire COqui ne
s'est pas dissocié. Les pics larges sont ceux d'ions issus d'gneritation qui leur a
communiquée une vitesse initiale non négligeable. C'est dans la lalgeysics qu'est
contenue l'information sur la composante de vitesse initiale selon I'axe diertract

Ainsi les pics fins correspondent directement aux tempde$ ions moléculaires qui
ne se sont pas dissociés et qui ont alors une énergie cinétique oiasi nulle. Quant aux
pics larges, ils sont centrés sur les tempsaFactéristiques des ions détectés.
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2500
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o pT|
@) |
1500
] pic O'
1000+
m
500 qEVW
0 T I T I = T 4 IA 4 T Ww
1500 1750 2000 2250 2500
T,O" ToCO'
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Figure II- 7 : Portion du spectre de temps de vol des iondugts par collision d
Ni*** & 8 MeV/u sur une molécule de CO

Pour chaque ion détecté, la mesure de son temps de vol T permet sificatent
Puis une fois ses paramétres m et q définis, le tegpssbcié a l'ion est calculé. Alors grace
a l'approximation linéaire de T, une approximation dgque nous appellerons¥ineaire €St

obtenue :

Eextrac
Vox fneaie= 3
0X_linéaire m

(To—T) (2. 10)

Quelle est alors I'erreur commise en assimilagtiVaire 2 Vox ?

Pour connaitre la validité de I'approximation linéaire, nous allonsleale temps de
vol d'un ion avec une vitesse initialgven employant I'expression analytique compléte de T.
Puis nous calculerons, Bt en déduirons la vitesse initialgxViingaire approximation linéaire
de Wox. La figure 11-8 présente les résultats de ces calculs pour différents ions.

Remarque : Exprimer les vitesses en m/s est certes tamais n'est pas tres "parlant” avec
les objets que nous manipulons. Nous n'allons donc plus étudier le tempsméwnatien de
la vitesse longitudinale initiale de I'ion, mais en fonction de I'éneggielle représente. Les
signes + ou — seront affectés respectivement selon que l'ionmeraérs ou a I'opposé du
détecteur : E(eV)=signe X% Mkg) Voxmis) /1,602.10°

-83-



Chap. 1l

'0,5 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
-50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50

Energie (eV) de l'ion selon lI'axe d'extraction.

Figure 1l- 8 : Erreur commise lors de l'assimilation dex\incaire & Vox pour les ion
détectés (Erreur indépendante du rapport m/q.

Un ion d'une énergie de 40 eV émis suivant I'axe d'extraction conduira énergie
de 4x(1+0,35%)= 40,1eV. De telles énergies sont rarement rencontrées pour un ion émis
précisément selon la direction de X. Ainsi la faible erreur cismrsur la mesure de la
composante de la vitesse selon l'axe d'extraction (un maximum de Oy/586€} dapproximer
Vox par Vox_iinsaire A partir de maintenant nous assimilerons ces deux quantités.

Grace au temps de vol nous pouvons donc :
identifier I'(es) ion(s) produit(s) lors de la collision ;
mesurer la composante de vitesse initiale de(s) lion(s) sSkdae
d'extraction.

.3.b Détermination de W et 7

pY

En mettant un détecteur a localisation perpendiculaire a l'axerad®om, nous
mesurons le point d'impact de l'ion de recul détecté, et détermimsinéea composantes de
son vecteur vitesse dans le plan (YOZ). Les champs électriquesatiwspdre (extraction et
post-accélération) sont tous les deux dirigés suivant I'axe d'estratiLes composantes
suivant OY et OZ du vecteur vitesse sont donc calculés a partiodegonnée (y,z) du point
d'impact de l'ion sur le détecteur et de son temps de vol T :
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_ Y~Yo
Vor = 55

= 2—70
Voz = &

Yo et z sont les coordonnées du point de collision dans le plan (Y,0,2).

Remarque : Ces expressions de &t \bz sont valables lorsque la cible est au repos. Or nous
verrons dans le paragraphe suivant (8II) que les molécules cibles ont tessevi
d'entrainement suivant l'axe Y not¥e:. Cette vitesse va s'additionner a la composante de
vitesse selon I'axe du jet (OY) transférée a l'ion lors dealgnfientation (). Voy est alors
donnée par I'expression suivante :

Vov = Yo

T = Vijet

On peut remarquer que la détermination dg &t Vo, est directement reliée aux
valeurs de y et %, la localisation du point de collision. Or ces paramétres sontbdissr
d'une collision a l'autre pour les méme raisons qui nous ont pousséésctaee la
focalisation en temps (Chap.ll 8 I-2.c). Les largeurs spatialeaisicefu et de la cible vont
donc limiter la résolution de nos mesures ge &t Voz.

En résumeé l'expression des composantes du vecteur vitesse danselelueladoratoire est
donnée par :

Voxi = qETt (Toi—T) 2. 10)
Vovi = Y‘;y" Vi 2. 11)
Vozi = Zi-FiZO (2. 12)

ou :

Toi est le temps de vol de l'ion de masseetrde charge;dtant créé sans vitesse
initiale dans le spectrometre ;

Eextrac€St le champ d'extraction du spectrométre ;

Yo est la coordonnée selon l'axe y du centre de la zone de recouvremerie ent
faisceau et le jet supersonique (centre de la zone de collision ) ;

Zp est la coordonnée selon l'axe z du centre de la zone de recouvremmene e
faisceau et le jet supersonique (centre de la zone de collision ) ;

Vijet €st la vitesse d'entrainement du jet supersonique.
Ces valeurs doivent étre déterminées au cours d'un étalonnage préliminaire (€HBplll

Pour pouvoir étudier la cinétique des fragments occasionnée par laiatiesod'une
molécule, nous devons nous affranchir du mouvement du centre de masse quelgpogdede
avant la fragmentation. Or jusqu'a présent l'origine du repéere ydisédéfinir les vecteurs
vitesse est le centre de la zone de collision. Ce reperestixeee dépendant des parametres
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initiaux de la cible qui ne peuvent pas étre exactement définist domc préférable de se
placer dans un repére dont l'origine est le centre de masse de la cible.

|.4 Vitesse initiale dans le repére du centre de massecddda

Au cours d'une expérience de collision d'électron sur une molécule deu@dyvist
et al[Lundqvist 1995] ont réussi a identifier les énergies des niveaux wibnalls de la cible
sur un spectre de KER obtenu par spectroscopie de temps de vol. &néstlition en KER
a pu étre atteinte en soustrayant I'énergie cinétiqgue du centrasde de la cible a la somme
des énergies cinétiques des fragments. Ce qui revient & meéuegié cinétique des
fragments dans le centre de masse de la cible. lls ont pu ‘affreinghir de I'effet Doppler
induit par I'agitation thermique de la cible gazeuse.

En nous plagant aussi dans le repere du centre de masse de teoafhbméliorons
par exemple d'un facteur 3 la résolution sur les mesures d'éniedgigue des fragments'C
et O issus de la fragmentation de CO (Fig. 11-9).

Cependant a la différence de l'expérience de Lundqvist et al., tpasekeffet Doppler qui
limite notre mesure dans le repére du laboratoire parce quedepersonique fournit une
cible froide. C'est en fait la taille finie de la zone deisialh qui élargit les distributions de
mesure de vitesse. En se placant dans le repére du centre demoassn'avons plus besoin
de connalitre de point de collision puisque l'origine du repere (le aEntresse de la cible)
est déterminée événement par événement. La résolution de la sersuadors tributaire en
premiere approximation de la résolution en localisation du détectpasée par le pas de
codage (1 canat 0,3 mm —Chaplll 8lI.1). La largeur du jet étant approximativement de 1
mm, on s'attend en effet & une amélioration de la résolution degedSnemétiques d'un
facteur trois.
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I.4.a Dans le plan du détecteur

Les axes OY et OZ étant équivalents, nous allons exposer le dalchiangement de
repére selon I'axe OZ uniquement. Le calcul sur I'axe OY s'en déduira.

La figure 11-10 représente le cas de la fragmentation d'une meld@atbmique, mais
nous pouvons étendre I'exemple a i fragments détectés. Nous définissquints P de
coordonnées (¥ Z) comme point d'impact dtf”i‘efragment sur le détecteur. O est l'origine
des axes QY et OZ dans le laboratoire et O' de coordonngesZy) est la projection du
point de collision sur le plan du détecteur.

Z

FAISCEAU

JET

Figure 1l- 10 : Exemple d'une molécule diatomique. Définition des variables permés
passage du repere du laboratoire a celui du centre dsse de la molécule. Seules
coordonnées selon l'axe Z sont représentées.

Soient :

Vozi la composante du vecteur vitesse initial de I'ion i dans le rejpelaboratoire
selon l'axe OZ ;

Vozemi la composante du vecteur vitesse initial de I'ion i dans le refjpecentre de
masse de la molécule selon l'axe Z;

Vzem la composante du vecteur vitesse du centre de masse de la oible dgpére
du laboratoire.

Les vitesses dans le repére du laboratoire sont déduites des paksgnaints de détection
(abscisse J et des temps de vol;§T(Fig. 1I-10) par :
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O—iZi = Vozi
On peut aussi écrire % = Vzem + Vozewi
D'ou :
% - % = Vzem + Vozewi
mi% =m(Vzem + O-Izio' )+ MVozewmi

Ayant i mesure% on a alors I'équation :
1

Z(ml%) = Vzem Zmi + OZOZ% + ZmiVozcnvn

Le grand avantage d'étre dans le repéere du centre de masselastaqume des quantités de
mouvement des fragments est nulle dans ce repere, nous permetiaie aiogs affranchir
de O% (si tous les fragments i sont détectés) :

ZmiVOZCMi =0
Vzem + ozo.ﬁ o= - Z(m%)
'  3p%) 3m
OZO. = — _ i = VZCM (2 13)
T T

Vozcv\m:%‘% J ﬂj +(%im-l)VZCM
T T
Z(mlozjj lzm mj
\Vj = OZ 1 7 T T j T vV 2 14
0ZCMi — T - T @ m ZCM ( . )
Tj i Tj

De méme, la composante de vitesse selon lI'axe OY s'obtient par:

MmS) FEm-yR
-0y _1 7 Ti Ti i ] T
Vovewmi = I T +

™ ™ Vvewm (2. 15)

™ Ti ™ Ti
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Lors du passage d'un repére a l'autre par les relations (2.14) et (2ub)les
paramétres sont mesurés événement par évenement sauf un ;ska ditesentre de masse
selon l'axe considéré (Wu et Wewm). Cette derniére qui est la moyenne d'une distribution
gaussienne est une valeur unique utilisée pour tous les événemetiteéd as cours d'un
étalonnage. L'incertitude occasionnée par la largeur de la distrilulgidicy ou Wew est
donnée par la relation suivante :

La résolution de la mesure de la vitesse dans le centre de @&sscyvi) est directement
proportionnelle a la dispersion de la vitesse du centre de masseibe AV cv) pondérée
par un coefficienh; qui dépend de l'ion i considéré. La bonne nouvelle est que ce facteur
est plus petit que l'unité (cf. Chap.lll 8ll-6.c), et est minimunsdae les ions i sont
identigues (mMéme masseg, Méme charge;)q Ainsi plus les ions de la voie de fragmentation
sont similaires, moins la dispersion de vitesse du centre de mM&5gsw) a une incidence sur
les mesures dans le repére du centre de ma¥secisi)-

Dans le cas pratique, nous supposerons que la collision transfére ur@dampaétligeable a
la molécule et que le jet supersonique est idéal, c'est a diteqo®lécules cibles n'ont pas
de composante de vitesse selon OZ et qu'elles ont une vitesse longtidinanique. Les
composantes de vitesse du centre de masse sont alors :

Vozem =0 m/s

Vovem = Viet

Pour le cas exposé dans la figure 11-10 les équations (2.14) et (2.15) deviennent :

-0z . T 0Z , v, 0Z ma(T2—T1)
Vozem Ti m1Tz+sz1(m1 T1 m T2 ) * miT+mal: - ZM
_ 02 . T OZ , 1,07 mu(Ti—T2)
Vozemz = T m1T2+sz1(m1 T: m T2 ) * miTz+mzT: * “M
_ m(T2—T)
AVOZCMl—m Vzem

1.4.b Selonl'axe d’extraction

Selon lI'axe OX la mesure de la composante du vecteur vitesaie \da fes temps de
vol (relation 2.10). La focalisation en temps permet aux temps de volodssd'étre
indépendants de I'abscisse de collision. Contrairement au cas du changement dengjere da
plan du détecteur, nous n'avons pas a prendre en compte ici la largeudXeale la zone de
collision que I'on pourra supposer ponctuelle. Seule la vitesse du centessie Yoy va étre
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importante ici. On pourra d'ailleurs mesurer la distribution gdev\et vérifier ainsi que la
composante transverse de vitesse du jet est négligeable (Chaplll. §ll-6.a).
En gardant la méme nomenclature que précédemment, on peut écrire :
Voxi = Vxem + Voxewi

ou pour chaque ion i détecté :

Voxi =

o Eextrac Toi=T
8o, )

Comme précédemment dans le repere du centre de mEsme/c)xcm =0
i

QiEextrad Toi — Ti) = MVxem + MVoxcewi

Vxem = ~L1—E (Toi— T, 2.17
XCM Zmi extrac(Z Q|( Oi |)) ( )
D'ou la transformation de la composante de vitesses selon X pour passepéere du

laboratoire a celui du centre de masse :

Voxewi = X Ir_:;Xtrac(TOi -Ti) - sz Eextrac(z g(Toi—T)) (2.18)
i ) i

]

|.5 Observables déduites

La mesure du vecteur vitesse initiale permet d'en déduire legenkbérées au cours de
la fragmentation et de déterminer I'angle d'émission des ions.
Si tous les fragments ont été détectés, il est préférable géacer dans le référentiel du
centre de masse, sinon le référentiel du laboratoire resséaisatnt (mais dépendant de la
gualité des étalonnages du spectrométres). Quoiqu'il en soit, nous nepisdaslistinction
entre vitesse dans le référentiel centre de masse ou du laboratoire dans eplparagr

I.5.a  Energie cinétique libérée
Au cours d'une fragmentation, I'énergie cinétique libérée, ou KER (poutid<ireergy
Release), est la somme des énergies cinétiques de chaque fragmetgxpression suivante
pour chaque événement :
KER = iz%mi(ngi Ve, +Ve) (2. 19)

I.5.b  Angles d’émission

Dans le chapitre | 8ll-1.c nous avons vu que la fragmentation s'effiécties
rapidement (<1&* seconde), on peut considérer que la molécule ionisée n'a pas epse tem
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de tourner, ainsi les directions d'émission des fragments reflétiéentation de la molécule
au cours du processus primaire (I'approximation dite du recul axial —Ghlap.¢l). On peut
alors définir respectivement les anglest @ comme angle selon I'axe du faisceau et angle
azimutal (Fig.lI-11).

Leur expression analytique est :

0; = acos ( Vozi 2.20
’ \/VOX|2+VOY|2+VOZ| ) ( )

La fonction arc cosinus est bien définie sur [-1;1] et couvre legsiglr l'intervalle [0 7.
En raison du domaine de définition de la fonction arc tangente, nous avons déocoenoée
trigonométrique en 3 cas pour défidijrsur [0 ; 27. :

SiVevi>0. ¢i=1 - Artan \\jox'
SiVoyvi<0. ¢i= 3" - Artan ¥°X' (2. 21)

SiVovi=0.Siwxi=20 ¢i=
Si Voxi <0 ¢i=TL
X4

\ Axe A
d’extraction

Figure 1l- 11 :
Définition des
angles d'émissic
> des fragments
Faisceau dans le repere d
d’ion laboratoire. 8 est
défini par
rapport a l'axe
du faisceaug est
défini par
rapport a l'axe
d'extraction.

Mesurer les vecteurs vitesses ne se fait pas directemefauitiltransformer les
observables que sont le temps et la distatees expressions qui nécessitent de connaitre
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les caractéristiques du spectrométre, comme par exemple ldsmoées du centre de la zone
de collision, la vitesse du jet supersonique, la valeur du champ diextraetc... Ces
étalonnages seront exposés au paragraphe Il du chapitre IIl.

I Lacible : un jet supersonique

II.1 Caractéristiques requises

Le but de ce travail étant I'étude cinématique de la fragmemtadi molécules isolées, la
cible, forcément gazeuse, doit présenter une distribution de vitesseofiasules la plus
étroite possible (cible froide). En effet, cette dispersion vactdineent intervenir sur la
précision de notre mesure (cf. chapll. 8l.4). D'autre part, une delesite&e cette cible
permet d'obtenir une statistique satisfaisante dans des tempgidiegéelativement courts
(il est trés difficile d'obtenir 226 heures de faisceau d'ions dMIGAour obtenirun spectre
similaire a celui de Lundgvisét al. [Lundgvist 1995] ). Enfin, dans la mesure ou une
technique d'imagerie est mise en ceuvre, l'extension spatiale aildelaest un paramétre
important dont l'influence sur la résolution expérimentale est déterminante.

Par conséquent, la ciblgazeusedoit donc étrefroide, localisée et dense tout en
permettant dans la chambre de collision un vide de I'ordre Benb@r afin qu'entre autre, le
détecteur fonctionne correctement (Chap.ll 8IV-2.b).

La solution adoptée au CIRIL est l'utilisation d'un jet supersoniquiypie "Campargue”
[Campargue 1970] [Campargue 1984].

II.2 Principe de fonctionnement.
Le jet supersonique est obtenu par détente adiabatique dans le vide d'un gaz initialement
sous forte pressionyPLa détente se fait a travers une tuyere dont le diametre D est tel que :
)\_DO <<1

0OU A est le libre parcours moyen d'un atome du gaz sous la pregsion P

L'écoulement le long de la tuyére, sous l'effet de multiples ioolis transforme le
mouvement désordonné de l'agitation thermique en mouvement de translagénadiong
de l'axe de la tuyére. La vitesse hydrodynamique, représentant ce moudensainble,
augmente au détriment des composantes perpendiculaires des vitésagan&ment,
l'agitation thermique dans le jet devient de plus en plus faiblendéscules de plus en plus
monocinétiques et leur température de translation de plus en plus(jsssea < 16 K
obtenu pour I'hélium Fig. 11-12). Dans le cas de molécules polyatomiqdst tenir compte
des énergies internes de rotation et de vibration. Au cours de laeddtegaz, la plus grande
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partie de I'énergie rotationnelle a le temps de se transfquarecollision en énergie de
translation et par suite de contribuer au mouvement d'ensemble slaxard'€coulement. II
en résulte des températures rotationnelles presque aussi bassdéss gigenpératures
translationnelles (<1 K). Par contre le mouvement vibratoire deScoiek étant plus difficile
a détruire au cours des multiples collisions dans le jet que leuvement de rotation, la
relaxation vibrationnelle est plus lente que la relaxation rotatianed qui fait que la
température de vibration des molécules du jet sera bien supéridaréemmpérature de
rotation.

- o Gas cell
Gaussian fit
r  —— Supersonic jet

1 Figure 1l- 12 Comparaiso
des composantes de vite
selon l'axe d'extraction ent
1 une cellule gazeuse et un
supersonique d'Argon. L
temps de vol des Ason
directement proportionnels
{ la composante ) des ions ¢
reculs.

Number of counts (arbitrary units)

e v D,
ey L ..1LN *‘mlwiu\\mu L (“;

120 140 160 180 200 220 240 260
Time of flight (ns)

Jusqu'ici nous avons décrit la détente d'un gaz dans un vide parfait. Deochappr
expérimentales sont couramment réalisées pour se rapprocheredeoogition idéale. Soit
on diminue la pression dans I'enceinte ou se détend le gaz grace a un systéme de pompage trés
puissant (avec un débit de l'ordre de dizaine de milliers de pigreseconde pour atteindre un
vide de l'ordre de IDmbar), soit on augmente la pressien(d®e 1 & 10 bars) du gaz dans la
tuyére. Sous l'effet de cette pression, il va se former damsuhabre de détente une structure
d'onde de choc entre les molécules du jet et celle du gaz résidntdréeur de laquelle les
molécules du gaz résiduel ne pourront pénétrer (Fig. 11-13). C'estdade silence. La partie
centrale du jet est alors protégée, isolée du gaz de I'enceintgpdudditre sous une pression
de 107 mbar (vide primaire). Dans une telle cellule fermée, la démiet supersonique est
réalisée comme dans un vide parfait. On utilise alors un écorcepeiai I'onde de choc et
préleve un faisceau de molécules monocinétigues. Ce faisceau pesste @ar un
collimateur qui l'affine et limite la zone d'échange entreclemmbres 2 et 3, autorisant un
vide de l'ordre de I0mbar dans la chambre de collision (chambre 3) (Fig. 11-14), alots qu'i
n'est que de T0mbar dans la chambre 2 (principe du pompage différentiel).
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. Ericeinte 1

.. * Disque de Me{ch.
. Zone.de sxlenc:_eD e

Jet.supersonique

Enceinte 2

Vers Figure II- 13
__________ utilisation Schéma ¢
---------- principe du je

supersonique.

Ecorceur

_

Pompage

Vemier de réglage de x o

l -

Tuyere

Ecorceur

Diaphragme

Pompes Roots ,U chambre 3
Alimentation

en gaz Pompe turbomoléculaire l.

756 mm

Figure lI- 14 : Schéma du jet supersonic

11.3 Quelgques grandeurs caractéristiques du jet

Grace au dispositif expérimental, nous avons pu mesurer guelques grandeurs

caractéristiques du jet. Nous exposerons ultérieurement la méthptteyéen(Chap.lll §lI-
2.).

[I.3.a Le profil du jet au point de collision

De par sa construction, la largeur du jet au point de collision dépend de
caractéristigues géométriques. Le diameétre "optique" du jet qirssisa divergence sont
définis par I'ensemble tuyere-écorceur-diaphragme (Fig. 11-15).
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Figure 1l- 15 : Ecorceur Diaphragme
Caractéristiques

géométriques imposa EC_U Q

la dimension du jet a el 'g

I'endroit de la collision. 2 9
58
S )
g ©
2 o

L1 =34 mm ED

L,=85mm

do = 30um

dy = 463um

d2 = SOQJm

Les parametres utilisés lors des expériences conduisent aux rdmmeédsentés dans le
tableau II-A pour le jet a I'endroit de la collision :

Gaz utilisé CO Co
diamétre de la tuyere Bt 3Qum
Xe 4mm 4mm
Diametre principal du jet a I'endroit de la 1,5mm 1,5 mm
collision
Diametre de la zone de pénombre 1,7 mm 1,7 mm
Mesure du diametre du jet 1,1 mm 1,0 mm

Tableau II- A : Largeurs géométriques et mesurées du jet supersonique employé lors des
expériences.

[1.3.b La vitesse longitudinale du jet
On peut estimer l'ordre de grandeur de la vitesse moyenne longitudinetepdu la
formule empirique Weo= 5,347% [Jardin 1995] ,
avec R =8,314510 J.m{™

M la masse molaire (kg) du gaz
T la température du gaz (en K).
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Gaz Température o (M/S) Vinesurs(M/S)
CO (m=28) 300K 690 822 180
CO, (m=44) 373K 614 67% 180

Tableau II- B : Vitesses longitudinales théoriques et expérimentales du jet supersonique
utilisé lors des expériences. m est la masse de la molécule considérée en unjiéeatomi

lIl  Le projectile : un faisceau d'ions multichargés

Nous avons vu au chapitre I, que la vitesse de l'ion projectile dééelenprocessus
primaire dominant la collision. La fragmentation d'une molécule indpée un ion
multichargé rapide dans un régime de collision ou I'excitation etsitan était le principal
objectif de ce travail. Cependant une expérience a égalementkséaéavec des ions de
basse énergie et ce afin d'induire la fragmentation par capaeto@ique et ainsi étudier
l'influence du processus primaire sur la dynamique de la fragmentagéisnons de hautes
energies ( de l'ordre de 10 MeV/u) ont été obtenus sur une ligne ckataide I'accélérateur
GANIL. Les ions de basse énergie (de l'ordre du keV/u) ont étgéstitlirectement en sortie
d'une source ECR.

11.1 L'accélérateur d'ions lourds GANIL

I1l.1.a Présentation

co C5H51 CH52

Figure 1l- 16 : Schéma de
partie accélératrice d granc
instrument GANIL et sa sor
moyenne énergie (SME)

- Implantation de
I'expérience

Les ions accélérés par le Grand Accélérateur National d'lonsd& (GANIL) sont
produits par une source ECR (cf. Chapll 8llI-2) et sont injectés wiapsemier cyclotron a
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secteurs plats, {zde maniére a les pré-accélérer afin de pouvoir étre injsetda premiére
orbite d'un Cyclotron a Secteurs Séparés CSS1 (Fig. 1I-16). A la derte premier CSS, les
ions ont acquis une énergie allant de 4 a 13 MeV/u. Cette gamme déasrgppelée
gamme de moyenne énergie. Les ions sont ensuite épluchés par une rablelencarbone
pour augmenter leur charge (facteur 2,5) et injectés dans un secontbayCli862 identique
au premier. Ceci permet d'obtenir en sortie de CSS2 des ions dengibépeut atteindre 24
MeV/u pour [€2%U°%*" & 96,4 MeV/u pour 1&C"*,

Remarque : La Sortie Moyenne Energie (SME), apres le premier eyclatélivre des ions
d'une énergie comprise entre 4 et 13 MeV/u. Cette sortie situéwatrde |'éplucheur,
récupére les ions non sélectionnés pour l'injection dans le deuxiéme &SBH fonctionne
donc en parallele au faisceau GANIL principal demandé par I'expérience "pilote".

[ll.1.b Caractéristiques du faisceau

De par son fonctionnement, un cyclotron isochrone a secteurs séparés dournit
faisceau pulsé [Germain 1989]. Lors de nos expériences, le faistgause a une fréquence
de l'ordre de 10 MHz en paquets d'ions qui ont une extension de phase d'enviteta4°.
signifie que l'on a un paquet d'ions toutes 168 nset qu'il n'est est phase avec la radio-
frequence (HF) des cyclotronsg%ox 100 ns =1,1 nspres.

Il faut éviter que deux collisions consécutives ne se produisent dangnéteefde
6 Us, et le probleme est que nous avons un paquet d'ions toutes les 100 ns.dLieRish L
un dispositif appelé "suppresseur de paquets" qui permet de ne lpi&ssT qu'une
proportion donnée de paquets. Malheureusement ce dispositif ne peut réte ajti'a
I'expérience "pilote". L'unique fagon d'espacer les collisions comgésuest de réduite
I'intensité du faisceau pour limiter leur occurrence. Compte tetaughemme de temps de vol

que nous voulons mesurer, il faudrait arriver a un taux maximum dealigar paquet de :

100s = o016
Bus

Lorsque lintensité du faisceau est suffisamment réduite poumdaéece taux de
collision de 0,016 collision par paquet, il faut alors étre capable abamaitre lorsqu'une
collision a lieu ou non. Une signature rapide est I'émission électroriumus arrivons a
détecter ces électrons, nous pourrons déterminer s'il y a eu immisatinon. La mise en
application de ce mode de fonctionnement sans suppresseur de paquetsdest dbjectifs
techniques de I'expérience réalisée en sortie SME.
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Nous avons utilisé le faisceau de maniere a obtenir une intensisé faible que
possible dans la chambre de collision (pour les raisons exposées pndeide Pour cela
nous avons fermé les fentes situées sur la ligne. Le faiscesiuobienu était de faible
intensité.

Nous avons mesuré quelques profils de faisceau a partir des iongsi¢kégure II-
17). La méthode pour obtenir le profil du faisceau est expliquée au chapitre Il 8lI-4.b

4000000
3500000+ i
3000000 \
a i / \
=1 / \
§ 25000001 \
| Centre :34
/ \
20000001 Largeur: 0,9 \
- / \\‘
1500000+ /
1000000 / s
4 y \\
500000+ / *
0 — %
15 2,0 25 3,0 35 4,0 45 5,0

Y (mm)

Figure 1l- 17 : Profil du faisceau de Kfi* & 8 MeV/u obtenu & partir du gaz issu du
supersonique (détection des ions'G.O

1.2  Source ECR

La source ECR (Electron Cyclotron Resonance) utilisée [Geller 1981]iSbaBb] est
de type ECR4-M et située dans I'enceinte du GANIL a Caen.

ll.2.a Principe

Des atomes sont introduits dans la source sous forme de gaz. Au caotbstns
successives avec des électrons trés chauds, ils sont fortemsés.idriobtention d'états de
charge élevés nécessite deux conditions :

un grand nombre de collisions avec les électrons ;
une énergie cinétique des électrons la plus élevée possible.

La premiere condition est réalisée en confinant les ions dans undléonagnétique
constituée de deux champs magnétiques statiques : l'un transvergarctée hexapble et
l'autre longitudinal créé par deux solénoides (Fig. 11-18). Les élecsons également
plongés dans le champ magnétique statique, il leur correspond une fréquepie pr
cyclotronique électronique. C'est un champ électromagnétique de mé&muenité (14 GHz
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dans notre cas) qui leur communique leur énergie cinétique de facoaceffjrace a la
condition de résonance. Cette onde de radiofréquence ne chauffe quetiemslél en
résulte un plasma trés chaud d'électrons (agent ionisant tréacejfiet un plasma d'ions
multichargés tres froid (trés peu de dispersion en énergie des ions extraits).

HF

Solénoides

Figure 1I- 18 :
Schéma de principe
d'une source EC

Injection du
gaz

A
I

Extraction des

E 1ons

Hexapole

La source est portée a un potentielsHduelques kV) tandis que les électrodes
d'extraction sont reliées a la masse. Les ions extraits ont dodmerge (ldxq) eV ou g est
I'état de charge de lion. Les ions sont alors seélectionnés en diade d'un dipdle
magnétique d'analyse (m est la masse de l'ion). lls sont ensodeits vers la chambre de
collision en passant par des déflecteurs magnétiques ("steerers") pourlexeticu faisceau
avec l'axe de la ligne, et une lentille électrostatique qui peatienair un faisceau paralléle au
point de collision (Fig. 11-19). Un hacheur électrostatique composé de plazgralléles
associées a des collimateurs permet d'obtenir un faisceau pulsé.

Source ECR
. Hacheur de
Figure II- 19 Diagnostic [ . e faisceau Collimateurs
Schéma du bai de einzel
d rce EC o€
e sou Objet l v
du GANIL Q
(1998) / H
Dipole magnétique Steerer Steerer Expérienc
, érience
d"analyse Fente image
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[1l.2.b Caractéristiques requises

Les mesures de temps de vol, nécessitent de connaitre l'insteEntalésion. Un
faisceau pulsé permet d'avoir une référence temporelle (en peasd@restant de la collision).
De plus, en réduisant suffisamment la fréquence du faisceau pulsé@ssore que les
fragments produits au cours d'une collision ont le temps de voler jusqtémtedé avant
gu'une seconde collision ne se produise.

C'est une contrainte supplémentaire aux caractéristiques reqiases le cas
d'expériences sur les faisceaux du GANIL parce que I'on veut ankayd®rge du projectile
apres collision, nous permettant ainsi de déterminer s'il y apuredors de la collision.
L'analyse en charge est obtenue en utilisant un champ électriguestsana la trajectoire de
I'ion projectile, ce qui permet de défléchir ce dernier, qui selamaae, ne sera pas détecté
au méme endroit sur un détecteur a localisation (Fig. 11-20).

Détecteur a
localisatior

n)+

Trajectoire de Iion ¥

ion X Trajectoire de l'ion ¥™1*
—¥ Déflecteurs
Point de collision électrostatiques
capture de n Figure II- 20 : Principe de l'analyse ¢
électron charge de l'ion projectile apres capture.

Cette analyse en charge n'est possible que si le faisceauilgrajeccontient qu'un
seul ion par pulse (fonctionnement ion par ion). On pourrait envisager uroforetent par
paquet dions et adapter l'intensité pour qu'une seule collision se prgduigeaquet.
L'analyse en charge, et le détecteur projectile permettraiesiger la capture et d'analyser
le projectile actif. Malheureusement la capture en ligne (l'iofeptile peut capturer sur le
gaz résiduel de la ligne de transport) est de l'ordre de 1% [Fdet®89], du méme ordre de
grandeur que la fraction des ions du faisceau interagissant avet dapgrsonique. On
détectera alors autant d'ions ayant capturés sur la cible geeganr tésiduel. Il ne sera alors
plus possible de mettre en coincidences les fragments et l'ion quiréslars de la collision.

En résumé il faut que le faisceau soit pulsé (de l'ordre d'un fmultes les @s), et
gu'il n'y ait qu'un seul ion par pulse. Pour cela nous employons le hacheuuplackgse de
faisceau (Fig. 11-21) [Flechard 1999].
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[ll.2.c Caractéristiques du faisceau

Ce hacheur est constitué d'un collimateur et de deux plaques horizoletdl®8 mm
de long, espacées de 10 mm auxquelles sont appliquées alternativement des tensions opposées
U et —U det 100V pendant une période. Le faisceau est dévié par le champ électrostatique
créé entre les plaques, et ne peut passer par le collimgfm] placé a 2m en aval que
pendant une fractiot du tempst, de basculement des tensions (Fig. 11-21)

Up) 5t,=2us

100 V 2 > : ) .
| ] Figure 1l- 21 Schéma de princij
At L, du hacheur de faisceau
-100 Vf-oe \ / |
Collimateurs
de diamétre 10 mm Chambre de collision
Fentes
r pectrométre
v u(®) d'ions de recul

il Faiscean

T 1.
1&-}-’:&“ ﬁu——L—r——‘_ - pulsé

Collimateur
de diamétre 0.6 mm

v

300 mm 2000 mm

La duréedt, étant fixe (s), ce hacheur délivre des pulses d'une ddirgei dépend
entre autres du rapport entre I'énergie cinétique de l'ion et sgecha période de ces pulses
peut étre choisie entre 5 et A8. Une estimation d& a donné la relation suivante [Flechard
1999]:

61::&
500

Comme nous utilisons un ion extrait @ ¥ 9kV, chaque pulse du = 15 ns (une
mesure au chapitre Il (8111-5.c) montrera qu'en &iest de 4 ns FHWM).

Utiliser le hacheur &t = 11 us, laisse largement le temps aux ions créés lors d'une
collision de voler jusqu'au détecteur (il faut envirgus un ion COpour étre détecté).

Le hacheur étant réglé, en jouant sur les fentes objet et imdgdigiee de faisceau,
l'intensité du faisceau a été réduite pour ne pas avoir plus d'uioseuar pulse faisceau
(pulse avec un ion ou pulse vide). Pour cela, grace aux taux de comptage, noOp VIS
les coincidences entre l'ionisation de la cilein seul ion projectile & la charge modifiée
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détecté. Nous avons ainsi obtenu un taux de collision de 150 événement®pde see qui
correspond & 1,65 Fxollision par pulse.

Grace aux fentes et aux collimateurs (notamment a celui de 0;6Rnynh-21), nous
arrivons a obtenir un faisceau localisé de 0,8 mm de large (Fig..|La2néthode pour
obtenir le profil du faisceau est expliquée au chapitre Il 8lI-4.b.

2000
,’/ \
1500 [, Figure 1I- 22 : Profil transvers
a Centre :2,93 | du faisceau d'ions (selon
3 10004 Largeur: 0,80 | \ direction du jet). Profil obter
© / en détectant les ions Cdssu:
/ \ du jet.
500+
0 T T T T 1
0 1 2 3 4 5
Y (mm)
Détecteur a localisatit
Faisceau
Projectile

Figure II- 23 : Schéma récapitulatif du dispositif expérimental employé au
des expériences.
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IV Le détecteur a localisation

Le détecteur a localisation est composé d'un assemblage de 8sgaleticro canaux
(ou Micro Channel Plates : MCP) de 80mm de diamétre, placé devanadedes a ligne a
retard croisées perpendiculairement (Figure 11-24). L'anode a ligei@ bidimensionnelle
est un outil utilisé en physique nucléaire [Lee 1974] [Odland 1996] qui kdfrantage
d'avoir un détecteur au temps mort de I'ordre de quelques dizaines adesea moindre
colts. Les récents progres en électronique ont permis d'assiendéspositif a un détecteur
multi-impacts. Le détecteur utilisé a été acheté aupres steciété Roentdek et modifié par
nos soins

Figure IlI- 24 : Schéma ¢
détecteur a localisatic
employé. Il est compc
d'un assemblage de 3 M
et de deux anodes a lign
retard perpendiculaire
définissant le plan ¢
détection.

= be. IR | ver
¢TI J

ELECTRON CLOUDS
Axe Y

i

Figure Il- 25: Schéma ¢ propagation T1_Y propagation T2_Y
principe du détecteur
localisation

- 3>
Mesure du temps de \/ Mesure du temps de

signal

Lorsqu'un ion ou un atome ayant une énergie de l'ordre du keV entre dans un des
canaux d'une galette microcanaux, il se produit au sein de ce derngfalereche d'électrons

-103-



Chap. 1l

secondaires. A la fin de ce processus d'avalanche, en sortie duleanage électronique
formé est collecté par une anode a ligne a retard. On mesure alors les tenopsagation de
ce signal vers les extrémités de l'anode (Figure 11-25). Deckura de ces temps (T1_Y et
T2_Y), on déduit la position initiale du signal sur I'anode, soit l'alesogsa été détecté I'ion
sur I'assemblage de galettes microcanaux.

L'abscisse y ou a été détectée I'ion est alors donnée par :
y=YsE X (T1_Y - T2_Y) (2. 22)

oU Vaxial €St la vitesse de propagation du signal suivant I'axe considéra (ihg difféerence
entre \Vixia €t la vitesse réelle de propagation du signal dans le fil de I'anode -cf. Annexe A)

La longueur de l'anode selon l'axe OY, que nous notergngtAnt constante, on peut
supposer que la somme des temps de propagation dans I'anode I'est aussi :
Ly = Vaxia (T1_Y + T2_Y) = Cste (2. 23)

Cette somme des temps de propagation va étre tres importante Emierdéés anomalies
dans le fonctionnement du détecteur, car si tout fonctionne bien, T1 Y + @& W¥ne
constante. Nous verrons au 8VII comment cette somme permet denauiiles réglages du
détecteur sont corrects.

Ce détecteur bidimensionnel possede deux anodes perpendiculaires |'uagppdr a
l'autre. Pour avoir les coordonnées Y et Z du point de détection, on rdesurd temps de
propagation. Pour mesurer le temps de vol, il faut un temps qui ne dépemntielpaosition
ou est détecté l'ion. Le signal directement issu de la galeteaanaux est donc choisi pour
les mesurer. Le lecteur intéressé pourra se reporter a l'adngpaur de plus amples
informations sur le détecteur.

V  L'électronique d'acquisition
Le CIRIL étant situé sur le site du GANIL, nous avons bénédieiéa technologie de

la physique nucléaire. Ainsi notre électronique d'acquisition est complesg®dules aux
formats NIM (Nuclear Instrument Module), CAMAC (Computer AutordaMeasurement
And Control) et VME (Versa Module Europa). On peut regrouper I'élegimengque nous
avons employée en 4 groupes selon leurs fonctionnalités :

les modules de traitement du signal analogique ;

les modules de prise de décision (que nous appellerons fonction Trigger) ;

les modules de codage de l'information (transformation analogique-numeérique) ;

les modules de gestion des données issues des codeurs.
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V.1 Traitement du signal analogique

V.l.a Présentation

Le détecteur a localisation délivre des signaux rapid280( MHz) et de quelques
dizaines de millivolts (Cf. Annexe A). Nos expériences nécesdiéentesure des temps
d'arrivée de ces signaux. Il faut donc mettre en forme ces signausépbiser une mesure de
temps d'arrivée. Pour cela, dans un premier temps, nous allons aneplfisignaux grace a
des préamplificateurs rapides. Aprés quoi des discriminateuractiofr constante seront
employés pour déterminer les temps les séparant.

V.1.b  Préamplificateurs

Le signal galette est positif, de quelques dizaine de millivolts avéemps de montée
de l'ordre de 2,5 ns. L'amplificateur ORTEC TFA 863 a été un compiuonistraiter les
signaux issus des galettes ; sa bande passante est un peu=idlblé&1Hz), mais son gain
(x5) est suffisant pour ne pas saturer et obtenir des signaux exploigiblegjue sa bande
passante eut été plus adaptée aux signaux issus des galettesC'ORTEOB saturait a
cause de son trop fort gain200).

Quant aux signaux anodes, ils ont été traités soit par les antplifisadifférentiels
livrés par la société Roentdek (amplificateurs différentiel&&D0), soit directement utilisés
en sortie des transformateurs TP-104 (cf. Annexe A) lorsque leuitaahepést suffisante, ce
qui est le cas avec un assemblage de trois galettes microcanaux.

Ainsi en sortie du systeme détecteur-préamplificateur, 5 signauxfaégatdes (200
MHz), avec des amplitudes allant de 0 a quelques centaines deltsildoivent étre traités
par les discriminateurs a fraction constante.

V.1.c Discriminateur a fraction constante

Deux taches sont assignées au discriminateur a fraction constante :
1) discriminer un signal du bruit ;
2) déterminer l'instant d'arrivée du signal.

1 L'amplitude du signal est le critere permettant de discrintaaternier du bruit.
Ainsi, si un signal électrique n'a pas I'amplitude suffisante mé@tée par un seulil, il ne sera
pas pris en compte et sera considéré comme du bruit. Le seuil dmishateur est fixé par
l'utilisateur et sa détermination est un point essentiel du réglageé influence directement
l'efficacité de détection du détecteur.
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Lorsqu'un signal physique est discriminé par rapport au bruit, le diseteoir émet
lors du passage du seuil un signal logique au format NIM (-0,8 V) sur uée déterminée
par l'utilisateur. La figure 11-26 montre un exemple de discrimuraa@alogique possible : un
comparateur. La figure 11-27 présente la réponse temporelle d'unndisteur NIM
standard.

Vseuil | V
Fi II- 26 : Sché d t }
igure Il- : Schéma d'un comparateur. )
Si Ventrée>VseuiI alors Vsortie =+V Ventree _|—I_
Si Ventrée <Vseuil &lOrs Vsorie = -V —\/— L~ V sortie
-V WA
A
Ventrée > t

Vseui W Figure II- 27 : Réponse temporelle d

discriminateur NIM  standard.
V sortie > ¢ |Ventred™>|V seuil alors Vsorie = -0,8V duran
08V un tempgdt choisi par l'utilisateur.

At

2 Déterminer précisément l'instant d'arrivée du signal est plus compliquéeErsieff
on veut une résolution de la prise de temps du signal inférieureaggéut du signal lui-
méme, un simple discriminateur a seuil n'est pas suffisarftitL@'avoir un seuil fixe sur le
discriminateur va créer une corrélation entre les prises de temps étiltatits d'amplitudes
des signaux a discriminer (Fig. 11-28). Cette dispersion du temps/édades signaux due a
leurs différentes amplitudes est appelée "walk" (le "walk"lesjitter" en temps dd a la
discrimination).

Figure II- 28 : Visualisation du
"walk” sur la prise de tem
engendré par un seuil fixe. De

i signaux coincidents mi
l_“ d'amplitudes  différentes  vc
Sortie B P franchir le seuil a des instar
L différents.
_>§_§<_
Walk
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Umonitor

Fixer une valeur de seuil n'est donc pas suffisant. Il faut se dannenitére relatif lié a
I'amplitude du signal, comme par exemple se dire que le signairiest a l'instant ou il
atteint son amplitude maximale ou une fraction de son amplitude maxinui
Discriminateur a Fraction Constante (DFC) peut s'acquitteetie tiche. Son principe est le
suivant : le signal est dédoublé, une partie est inversée et attéautte est retardée d'un
tempst. Si les deux parties sont sommées, le signal devient dipolaire,petstage a 0V
("Zero-crossing") du signal est indépendant de son amplitude (Fig. 11-29).

20

signal original

signal inversé et atténué

=signal retardé de 3ns
10

-10 4

Usignal (V)

-20 4

-30

-40

temps (ns)

30

20 - b

10 4

-10

-20

-30 4

-40

-50

Temps (ns)

Figure - 29 : Principe du DFC. La figure a) présente comment est transfornséha
pour étre traité par le module. La figure b) montre que quelque soit I'ardeldu signal, |
point d'inflexion du signal transformé passe par toujours au méme instant. Ce pass
a 0V déclenche le signal logique (signal créneau figure b).
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Cette méthode n'est applicable que si les signaux ont exactememénie forme, et
notamment les mémes temps de montée. Si ce n'est pas le cas, un walk se prodt80jFig. Il

30

20

Figure 1I- 30

0] Lorsque les temps
montée des signa
sont différents,

"zero- crossing” n'es
plus un point uniqt.
Un "walk" se produit

0

7 18 19 20

210 4

Umonitor

-20

30
wal

-40 4

-50

Temps (ns)

Le signal des anodes a ligne a retard est formé par l'arrivéead)e électronique sur 2 ou 3
spires. Par ailleurs, I'effet de peau (cf. Annexe A) dans tefilposant I'anode peut déformer
ce signal. La forme du signal dépend donc de I'endroit ou l'ion a étéédéfeates ces
raisons font que le signal en entrée des discriminateurs a fractidargensa pas exactement
la méme forme d'une fois sur l'autre. Son temps de montée peutdesi®,7 ns (1 spire
0,8 mm 1,4 ns). Il sera donc impossible d'atteindret® ps de résolution ultime du DFC
935 de ORTEC que nous employons. Il a été montré que la résolution de mesure diesemps
sighaux anodes dépend de I'endroit de détection. Une résolution de prispsiddée220 ps a
été obtenue pour une fenétre de détection de 5xnfnmm, alors qu'intégrés sur toute la
surface du détecteur, cette résolution est de 1 ns. [Jagutzki 2002].

Tout I'art du réglage sera de trouver le bon compromis entreatd redt le niveau du
"zero-crossing". Bien sdr, ce réglage sera d'autant meilleur gbruitesur le signal sera
faible.

V.2 Le Trigger

Les phénomenes que nous voulons étudier ne sont pas majoritairement pyoxldiis |
passage d'un ion dans le dispositif expérimental. Ainsi lorsqu'un ion feojeatverse le
spectrometre il a des chances de produire une réaction inintéeegsaat le gaz résiduel par
exemple) plutét qu'un bon événement. Par ailleurs nous avons a traiteuydusgnaux en
coincidence provenant de différents détecteurs. Chaque détecteur atspropraj ainsi tous
les signaux recus ne sont pas créés par le passage d'un ion prdjéatitedonc déterminer
qgquand un bon événement s'est produit, et si c'est le cas mettre ea oeevprocédure
appropriée de traitement de l'information.

-108-



Chap. 1l

V.2.a  Fonction du trigger

Le trigger est I'ensemble de I'électronique dédié a la prisgédision. Ainsi lors
d'expériences de coincidences, c'est la présence simultanédailes cggnaux qui pourra
certifier que I'événement en cours est intéressant et exploitable.

Les triggers ont tous plus ou moins le méme schéma de principe.igdasns rapides
indiquent quels détecteurs sont touchés au cours d'un événement. Chaque donfigurat
d'arrivée des signhaux rapides préalablement répertoriée, débouchana puse de décision.

Si I'événement est intéressant, toute l'acquisition est bloqué&vénement est lu et
enregistré. Sinon, on passe a lI'événement suivant sans sauvegarder @&s desmaodules
standards utilisés dans le trigger sont des modules de logique (ETdé&lyénérateurs de
portes logiques ainsi que des retards a durée variable.

V.2.b Exemple de trigger : MCR

Le Module de Coincidence Rapide (MCR) est un module au format CAMAC développé
au GANIL permettant de faire des coincidences entre 5 voiesé#ehbrsqu'un signal entre
sur l'une des 5 voies, une fenétre de coincidence de durée choigiélisatdur (de 100 ns a
4 ps) est ouverte. Puis selon la présence de signaux sur les 4 avtepandant que la
fenétre de coincidence est ouverte, le module envoie un signal d'daoceptatie refus. Les
fonctions ET/OU ainsi que les fenétres retardées sont intégrées en un seul magplilesrok
aisée la gestion du trigger. Ce module a cependant une fenétre ddesaiadimitée a {is.
Si I'on veut une fenétre de coincidence plus grande, un montage a pantidddies NIM
(ET/OU, générateur de fenétres...) sera nécessaire pour reproduire ces forigsonnal

V.3 Les Codeurs

V.3.a Présentation

Le codeur a pour but de transformer un signal analogique en grandeur numéeitgie. C
grandeur peut étre I'amplitude du signal, sa surface, son instanté@'aetc.. Un codeur a
donc en entrée des signaux analogiques, et en sortie une valeur numéritpiealéat
numérique va étre codée en nombre binaire et doit transiter par unl@d&nées jusqu'a
l'ordinateur ou I'on va traiter ces informations. Dans notre cas gipag tle grandeurs sont
codées :

les temps d'arrivée des signaux temps de vol et anodes (d'ou larpesitdéduite).
Pour cela un TDC (Time to Digital Converter) est employé ;

la charge libérée par les galettes (contenue dans le sigrniéd)gdette information
nous sera utile pour régler les discriminateurs et s'assuré¥sgdétecteurs fonctionnent bien.
Pour cela un codeur de charge est employé : un QDC (Charge-to-Digital Converter).
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V.3.b LeQDC

Le QDC permet d'intégrer et de coder la charge d'un signal pendarps donné.
Nous avons utilisé le QDC1612F CAMAC de la société GAN ELEC. Rmsurer la charge
accumulée, un condensateur est chargé durant la fenétre d'admissida gumsion aux
bornes de ce condensateur est mesurée. Cette tension est conventieoenbre binaire par
un codeur d'amplitude et est proportionnelle a la charge accumulée. unesgharge est
enregistrée, le codeur doit étre lu ou réinitialisé. Si le triggetle que I'événement n'est pas
valide, une réinitialisation rapide est possible par I'application d'un signal logiqaeaeie f

V.3.c LeTDC

a. Présentation

Le convertisseur temps-numeérique (CTN) ou en anglais Time-to-Digdaverter
(TDC) permet de mesurer les intervalles de temps sépamrmfailsions START des
impulsions STOP. Ces mesures sont alors disponibles sous un formiat dota@ssibleia le
bus CAMAC. Puisqu'au cours de nos expériences, des temps de vols sogsreesuie les
localisations sont déduites de mesures de temps de propagation, é&sfla@ieéce maitresse
du dispositif expérimental.

Nous utilisons le TDC3377 de la société LECROY. Ce TDC fonctionrauadtune
horloge interne d'une fréquence de 250 MHz (extrapolée a 500 MHz) et d'pteaorh6
bits. Les 2 ns de période de I'horloge permettent d'avoir un pas de codage de O¢codagée
des informations étant sur 16 bits, le temps maximal mesurabiie &% = 65536 pas, soit
environ 32,7us. Par ailleurs les 32 voies du TDC disposent chacune d'une mémdiée de
mots. Grace aux 16 mots mémoire, on peut enregistrer jusqu'a 16 idstanmpteur, soit
16 impacts d'ions au cours d'un méme évenement appelés "hits".

En résumé, le TDC3377 est un convertisseur temps-digital de 32 voieslgui a
possibilité d'enregistrer 16 hits par voie au cours d'un événement semps taximal de
32,7us avec un pas de codage de 0,5 ns.

Le TDC3377 peut étre utilisé de deux fagons différentes : soitegnmion start", soit
en "common stop”. En mode "common start”, 'arrivée d'un signal "start" goieldcommon
hit" du TDC est prise comme référence temporelle (t = @gelenchel'enregistrement des
signaux (postérieurs) sur les 32 voies "stop"”. En mode "common sto/él@itm "stop" sur
la voie "common hit" du TDC est prise comme référence tempaedieéte la mesure des
signaux (antérieurs) sur les 32 voies "start".

D'une maniére plus technique, lorsqu'un signal arrive sur une voie d'émmée)éro
du compteur a cet instant est enregistré dans un mot de la médwila voie
correspondante(Fig. 11-31). Les voies d'entrée ont chacune une mémoire rdetsl6a
I'exception de la voie "common hit" qui n'en a qu'un seul. Si I'on est en mode "common start”,
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mémoire
"common hit"

C

signal "common hit" _>\T

Compteur en boucle sur 16 bits
0,1, ... 65534, 65535, 0, 1,... 65534, 65535, 0,.}.

signal voie 1

En "common start" :

En "common stop" :

’i
16
15
14
2 by
1 a
mémoire
voie 1
o=a—C
©w=C—a

i\* signal voie 2

16
15

14

>

mémoire
voie 2

h=bh-c a=a-c

L\* signal voie 32

16
15

14

a3y

meémoire
voie 32

bp=c-h &=c-a

Qd2=ag2—C

B2=C—a

Figure 1l- 31 : Principe de fonctionmeent du TDC 3377. Chaque signal fait transfére
mémoire de la voie touchée le nombre présent sur le compteur. Aprekrgide la lecture
les durées séparant chaque voie du "common hit" sont calculées.

voie 1

voie 16

3|4 |----

34| ----

hit (stop

13

14 | 15

16

13

14 | 15

16

Trigger
(plusieursus)

common )

Figure II- 32 : Fonctionnement du TDC en "common stop”. Un flux continu de dc
passe a travers les mémoires, créant ainsi un retard de l'informatiamall®ement, |
décision de valider I'événement ou non est prise par le trigger.v@néénent est bon,
common hit fige les mémoire et enclenche le processus de lecture du module.
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le nombre contenu dans le mot "common hit" est soustrait aux valeegistres dans les
mots des 32 mémoires. Si I'on est en mode "common stop", ce sonteles \des voies
d'entrées qui sont soustraite au mot commun.

Nous utilisons le TDC en mode "common stop”. Ce mode présente l'avgni@agmis
les événements sont enregistrés en continu dans la mémoire de chagueorsgjue ces
mémoires sont pleines (16 hits enregistrés) les hits les plienarsont éliminés. Il y a ainsi
un flux continu de données qui transiia les mémoires de chacune des voies (Fig. 1I-32).
Puis lorsque le trigger a détecté un bon événement, le TDC s'inhibe pwslule est lu. Ce
mode permet ainsi en paralléle d'enregistrer provisoirement lesetoenée décider plus tard
si ces données sont valides ou non. Ce traitement évite de retaislirst signaux pendant la
prise de décision de les enregistrer ou non (une dizaips dans nos expériences).

Une caractérisation de I'électronique a été menée, et erupartdu TDC 3377 de la
société LECROY.

Linéarité intégrale du codeur
A l'aide du Time calibrator 462 de la société ORTEC, nous avons pienéai
linéarité du compteur, ainsi que le facteur de conversion temps{€apall-33). Comme au
cours des expériences seules les différence d'instants d'awiveetéressent, I'offset de 5 ns
n'‘est pas un probléme. Nous retiendrons que 1 canal du codeur représenta 0,60d%%6
pres.
18000

16000
14000

1297 v = 0,499980,00002 X + 5,890,16) _
Figure II- 33:

1 Fit linéaire Vérification d¢
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codage d
. temps de |
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10000
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6000

2000+

0 —
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Capacité de double hit.

Nous avons vu précédemment que les pulses sont enregistrés en contina dans |
mémoire de 16 mots de chaque voie. Une question se pose alors : quaihtaimpsn doit
séparer deux impulsions consécutives pour étre discriminées? Pqangng nous avons
injecté deux pulses consécutifs de 5 ns de largeur a mi-hauteur ss#partemps variable et
compté le nombre de pulses enregistré par le codeur. Le résultat deasite est donné par

la figure 11-34.
1,ol mu
- Figure II- 34 . Détermination de |
o 08 résolution double hit du TDC3377.
S En observant le décomptage du co
g 0.6 en fonction du temps séparadew
8 Point dinflexion a impulsions consécutives, on trouve
S t = 8,44:0,06 ns temps mort de 8,5 ns.
© 044
©
x
>
S 02-
0,0 m ] ]
T T T T T T T T T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10 12 14 16

Temps séparant les deux pulses (ns)

V.4 Traitement de l'information.

Dans ce paragraphe nous décrivons les différentes étapes suiviasgpatonnée
enregistrée par un codeur (QDC ou TDC) lorsque I'événement a Etéedsan par le trigger.
Au cours de ces expériences nous avons utilisé le systeme d'acquisition GANIL.

V.4.a  Gestion temps réel des données

La gestion des données se fait en trois temps :
on lit la donnée sur le codeur ;
on la regroupe avec d'autres et on lI'envoie sur le réseau ;
l'ordinateur central réceptionne les données et les sauve en @iorité

un support magnétique.
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Cet automate est exécuté par un processeur situé dans le ¥ihdiEsisnvoyant des
ordres au chassis CAMAC. L'automate va donc accomplir des tadneless modules
CAMAC a chaque fois qu'un événement valide a été détecté. Lorstpggkr détecte un
bon événement, les taches suivantes sont exécutées séquentiellement :

envoi du signal inhibiteur des DFC ;
lecture du module QDC ;

lecture du module TDC ;

réinitialisation du module QDC ;
réinitialisation du module TDC ;
suppression du signal inhibiteur des DFC.

Nous abordons ce sujet pour bien souligner lI'importance du signal inhibiteDF@eLes
actions sont exécutées séquentiellement et ne sont pas instarkarggmr exemple entre la
réinitialisation du QDC et du TDC, il peut s'écouler une dizainmideo secondes. C'est un
intervalle de temps durant lequel un événement peut se produire. ARiBdeva enregistrer
cet événement et va attendre d'étre lu. Or le TDC, qui n'éwitéaitialisé a l'instant de
I'événement, ne I'a pas enregistré. Lorsque le TDC aura enragistrétre événement, les
deux codeurs vont étre lus comme s'ils avaient enregistré des dowidadentes. La
structure en coincidence des données enregistrées n'est donc plug@eréseinhibant les
DFC (en attaquant I'entrée "inhibit" du module avec le niveau a -0,8sV d'un
Convertisseur Numérigue Analogique inclus dans le module TC -Fig.ll-37) digmnt
opérations de l'automate, on évite un tel probleme de décorrélation des données.

Les données lues via le bus CAMAC sont transférées au chassis aMun
processeur les regroupe en buffers. Ces buffers sont alors envoy&ségadu Ethernet a la
station de travail. La station les réceptionne et sauve en prestduffers de données sur
bande magnétique (DLT). Ces bandes seront relues ultérieurement pour analyse.

V.4.b  Pré-traitement en ligne

Lorsque la station de travail recoit les buffers de données, sa tache peiestaie les
sauver sur bande DLT. Parallelement, la station effectue en gabhéerne une pré-analyse
des données sauvegardées. Cette visualisation en ligne permet déntestetif avec le
dispositif expérimental, et de pouvoir contrdler le fonctionnement derogéedau cours de
I'expérience (cf. chap 1l 8VII). Ce pré-traitement en ligne est assuréquprisdion GANIL.
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VI Description des deux types d'expériences

Au cours de ce travail de thése, nous avons principalement mené upagnam
d'expériences sur les faisceaux de la sortie moyenne énergie (Ghi&2.lf du GANIL, mais
aussi plus marginalement, quelques tests sur les faisceaux démagse d'une source ECR

(Chap.ll 8l11-1) .

VI.1 Expériences a haute énergie

Les ions utilisés en sortie SME ont les caractéristiques décrites dahkebaitll-C.

lon Projectile Energie
Bo™ 11,4 MeV/u
07pg38* 8 MeV/u
‘0zt 10 MeV/u
2BN;24* 8 MeV/u

Tableau Il- C : lons projectiles utilisés lors des expériences a haute énergie.

VI.1.a Configuration de I'expérience

Le dispositif se compose du spectrometre de temps de vol assodieateur a
localisation pour analyser les fragments créés au cours deitaotolPour détecter l'instant
de passage du projectile, une feuille d'aluminium est placée strajeeatoire apres le
spectrometre (Fig. 11-35). En la traversant, l'ion arrache dedr@hs a la feuille. Ces
électrons sont alors détectés par un channeltron signant ainsi égeals I'ion. Un autre
channeltron est aussi employé. Il sert & détecter les éleémuadors de la collision de I'ion
avec le jet supersonique.

/Detecteur d'ions de@u}/
DI
e —

Spectrométre
de temps de vol

Figure II- 35
Schéma du dispositif
expérimental pour le

expériences faites en
~ S SME

e > = /‘-7; e > v
;

Y Jet supersonique
Détecteur d'électrons

X

Détecteur projectile
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VI.1.b Détecteur d'électrons

L'un des objectifs de cette expérience était de démontrer quesgesitif peut
fonctionner avec un faisceau quasi-continu.

Le faisceau du GANIL est composé de paquets d'ions présents toutes les 100 ns, il faut
donc réduire son intensité pour avoir une répartition des collisions espdeé6us en
moyenne (cf. Chap.ll 8lll.2), limitant ainsi le nombre de réactionppguets consécutifs, et
ainsi les fausses coincidences. Une difficulté est de savoir quamdoléneule a perdu un ou
plusieurs électrons sous l'effet d'une collision. A ces énergieslliiigon, l'ionisation est le
processus primaire majoritaire (par rapport a la capture). Poecteléle ou les électrons
émis, on ajoute un channeltron dans le spectromeétre. Ce signal sera alors la clérdu trigge

La figure 11-36 représente la configuration du spectrometre utiisedes expériences en
SME.

2,48 111,28 57.4

Z

M Ion beam direction

Supersonic jet

-2438V ®Y
‘ T
Field free H
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! Eextrac
1

3220 VCollision point
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b - —— — - — e e e L o 4

]
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Figure II- 36 : Schéma de la configuration du spectromeétre lors des expériencesssurtit
SME.

VI.1.c L'électronique d'acquisition

Les faisceaux du GANIL sont pulsés (Chap.ll 8llI-1) et dans lesssdiexpérience on
a acces au signal de synchronisation des cyclotrons (appelé signplCdRignal sinusoidal
d'environ 100 MHz (variant selon les ions a accélérer) est en phasdes paquets d'ions
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issus du cyclotron. Mis en coincidence avec le détecteur projeetifggmal nous permettra
d'éliminer le bruit de fond du détecteur qui lui n'est pas synchrone avec les cyclotrons.
Le trigger employé au cours de ces expériences devait étre alors une tripiderwie
entre le signal Haute Fréquence (HF), le détecteur ion projettiee détecteur d'électrons
éjectés lors de la collision (Fig. 11-36). En effet ces trdgnaux sont suffisamment
rapprochés dans le temps pour pouvoir prendre une décision rapide. Les fsagensetont
détectés qu'apres leur temps de vol qui peut durer des dizaipss algssi n'entrent-ils pas
dans le trigger (la connections a la voie 2 du MCR sert uniquement lors des réglages).
Cependant au cours du temps le détecteur projectile s'est avgntieex, aussi au final seule
la double coincidence signal haute fréquence (HF) et électronscadision a la décision
rapide. Le résultat fut tout a fait satisfaisant. De parirfatdtion du temps de vol des
fragments a 4is a cause de la fenétre de coincidence du MCR (FC sur la Ri@Te nous
n‘avons pas utilisé ce dernier lorsque nous nous sommes intéressedragaents plus
lourds (allant jusqu'a 3fls de temps de vol). Aussi avons nous remplacé le MCR par un
assemblage de modules de coincidence et de retard a durée variable (Fig. 11-38).

1 proj / 100ns
TOF : 4 microsecondes

4.2 micros de time out
comon stop
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Figure 1l- 37 : Configuration de l'acquisition pour les expériences en SME lorsque lesefd
ont des temps de vol inférieurs ws. Cette restriction est imposée par le module
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1 proj/ 100ns
TOF : 30 microsecondes

32 micros de time out
comon stop
4 hits allowed

il
2
—1028ns
vo0ie2TDC ®
o
2
0]
- AND
2 inl in2 in
NIM/ECL
INHIBIT out
out L —— 7 N
voielTDC ”
l!oieSTDc = I—
2
OR
inl in2 COM STOP
——
out —
T T
H
R
E
out | =
vetd o Porte co
L mmune
D
commune

Figure 1I- 38 Configuration de l'acquisition pour les expériences en SME lorsqt
fragments ont des temps de vol allant jusqu'is. Le module MCR a été rptacé par ul
ensemble de portes logiques et de fonctions ET.

V1.2 EXxpérience a basse énergie

Les ions utilisés ont les caractéristiques décrites dans le tableau 1I-D.

o™ 4keV/u
*He™ 11keV/u
Tableau II- D : lons projectile utilisés lors des expériences de basse énergie.

VI.2.a Configuration de I'expérience

Comme nous l'avons décrit précédemment (chap.ll 8lll-1.b), notre disgogiéfimental
se compose du spectrométre d'analyse des fragments et de ubtde jet supersonique.
Placé en amont le spectrometre, deux plagues paralléles sous tpagmiogttent une
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déflection des ions projectiles en fonction de leur état de chargeio@® projectiles sont
alors analysés en charge sur un détecteur a localisation DP (Détecteuil@®r{iagtl|-39).

/Detecteur d’ions deyul/
DI

s —

Spectrometre
de temps de vol

X
e Plagues de déflection
Z _/
> —
/ lon projectile
Y

Jet supersonique

Figure II- 39 : Schéma du dispositif expérimental lors de I'expérience a basse énergie.

VI.2.b Analyse en charge du projectile

La spécificité des ions basse énergie est qu'ils sont suffisaiients pour pouvoir
étre analysés en charge en sortie du spectrometre [Flechard 19@9]1(Glll-1.c). En
détectant les ions projectiles moins chargés que ceux en sortieir@de,son ne s'intéresse
gu'aux événements associés a une capture électronique (processutaireajsins ce
domaine de vitesses). Au cours de I'expérience (Fig. 11-40), nous avogsleldétecteur
projectile de telle sorte que seuls soient détectés les iorectiley de charge (g-1) et (g-2)
(les ions & et O, pour le faisceau de’Oet les ions Heet He neutre pour le faisceau de

He?h.

Détecteur a localisation

Spectrométre d'ions des PI‘DJEC(IIES\\

Chambre de collision ~ de recul N
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A\‘ 1 __/ UD =70V
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\\ ./
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Figure II- 40 : Schéma du dispositif d'analyse en charge du projectile apres collision.
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VI.2.c Déflexion du faisceau dans le spectrométre

Pour obtenir un angle solide da dtéradians, les ions formés lors de la collision dans
le spectromeétre sont soumis a un champ électrique de 200 V/cmcBarop électrostatique
est suffisamment fort pour dévier des ions projectiles animéke¥/d de leurs trajectoires
initiales. Ainsi la trajectoire des ions dans le spectronmééis pas rectiligne. Qui plus est, la
déviation est telle que les ions projectiles peuvent ne pas sorsipetirometre pour étre
analysés, ou méme ne pas croiser le jet. La solution choisie megitiie en entrée et en sortie
du spectrometre de petits déflecteurs ("steerers") qui vont fiezrde compenser l'effet du
champ d'extraction et ainsi permettre au faisceau de croigdrdede sortir du spectrometre
(Fig. 11-41).

La figure 11-42 présente la configuration du spectrométre dans son ldesens des
expériences de basses énergie projectile.

Steerer d'entrt
du faisceau

Steere de sorti
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Figure II- 41 : Photographies des électrodes sur lesquelles sont collés par un is®
déflecteurs de correction de trajectoire du faisceau.
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VI.2.d L'électronique d'acquisition

Au cours de cette expérience nous avons choisi le trigger suivanivénengent est
valide si au moins un ion est détecté sur le détecteur projé@Bleen coincidence avec le
signal hacheur (Chap.ll 8lI-2.c). Le détecteur projectile étant glaué ne détecter que des
ions projectiles ayant changé de charge, on est slr que I'événemesparadra la capture
d'un ou plusieurs électrons par le projectile. La triple coincidente ée hacheur, le
projectile et les fragments n'a pas été choisie car laréedétcoincidence du MCR n'était pas
assez longue pour permettre aux fragments de voler jusqu'au détectiearsbthéma suivant
résume I'électronique employée (Fig. 11-43).

AV/
863
EC (x5) R
NIM/ECL

MPLI
863

iITE
AMPLIS

Figure Il- 43: Schéma de I'électronique employée au cours des expériences a basse énergie.

| NIM/ECL

VI.2.e Le trigger de I'expérience a basse énergie

Nous verrons chap.lll §I-2.c que notre référence en temps pour les expéribasss a
énergie est l'arrivée du projectile sur le détecteur DP. En supposdes guies projectiles ont
tous la méme vitesse, on a alors une référence commune en temps.

Une énergie de 4 keV/u pour des iorn$ Ebrrespond & une vitesse depio\s 8,785.16 m/s.
Cela signifie qu'un millimeétre est parcouru en 1,14 ns. Ainsi si un jeqtile ionise deux
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molécules cibles distantes de 1 mm (dimension de la zone deotyllisieux fragments
identiques arriveront sur le détecteur séparés de 1,14 ns (Fig. 11-44).

Figure II- 44 : Principe de I
dépendance du temps de

Détecteu > 7 avec l'abscisse Z

détection.  Pour  miel
1 2 comprendre Spposons qu't
méme ion projectile créé
fragments consécutifs ¢
son parcours. Le premi
fragment est créé a linste
1 et le deuxieme a l'instan

\4
19J09]9P

1 T par lion projectile qui e
détecté a l'instant 3. L'inste

5 V > 3 est la référence tempore
t Des temp de vols d'ion

> identiques apparaitro

3 t différents selon la positi
< de création des fragments.

La figure 11-45 représente le temps de vol des ion$ @@si que l'isotope 29) en fonction de
la position de la collision sur l'axe du faisceau. On peut observeoniaste entre les
molécules cible ionisées provenant du gaz résiduel, et celle provenajat dplus
nombreuses). On remarque aussi une dépendance entre le temps deimol Q@' let sa
position de départ. Cette dépendance est composée de deux parties, e dindae
incurvée aux extrémités de I'axe Z. La partie linéaire corresptmditesse du projectile qui
lie linéairement distance parcourue et temps de vol. Ainsi leqtitej@ parcouru environ
60+ 1 canaux de longueur (16,6 mm) en environ 40 canaux de temps (20 ns), ce qui est e
parfait accord avec la vitesse de 878510 m/s du projectile.
Lors de I'expérience avec l'ion' G 4 keV/u, la résolution de la mesure de temps de vol ne
peut étre inférieure a 1,4 ns puisque le jet fait 1 mm de largegriatént ainsi la mesure du
vecteur vitesse et donc du KER. Ainsi on aura tout intérét lors d'expérience a bagise: éner
rendre la cible aussi fine que possible ;
avoir des temps de vol le plus long possible pour étre moins sensilelmpEs de
parcours du projectile dans la cible.
Les parties incurvées de la figure 1I-45 semblent étre dudshédriogénéité du champ
électrique au voisinage des électrodes. Le diametre de I'élesonleuvant juste apres la
zone de collision est de 30 mm, et ceci correspond bien a toute la lomguéinmage du
faisceau sur l'axe Z (108 canaux). Grace a la linéarité enteenps de vol et la position en Z,
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on peut supposer que le champ électrique est homogéne dans un rayon de 8,4 mm (60/2
canauxx 0,279 mm/canal) autour du centre du spectrometre.
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Figure 1l- 45: Mise en évidence de la dépendance du temps de vol avec I'absdes$s
collision. Le projectile parcourant 1 mm en 1,14 ns, les ioréegra l'entrée (
spectrometre auront un temps de vol plus court que ceux créés a la sortie du spectrometre.

Remarque : La présence des déflecteurs sur les électrodesctiextrautour de la zone de
collision détériore I'nomogénéité du champ dans cette région. Cependant icedste
suffisamment homogene dans un rayon de 8,4 mm autour de la zone de collision, pour ne pas
détériorer les trajectoires de vol des fragments (ou les @éesr ont un diameétre interne de

36 mm -Fig.ll-41). Le diametre interne des électrodes étant de 62 ndimrdétre en sortie

de zone d'extraction, on peut exclure tout effet majeur de I'inhomogdaétéamp sur nos
mesures.

Le dispositif expérimental ayant été présenté, nous allons abordéseénptes indicateurs
permettant de s'assurer de la qualité du réglage du dispositif.
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VIl Moyens de contrble de I'expérience

Dans ce paragraphe, nous présenterons quelques spectres trés utimssades
expeériences pour s'assurer que les différents réglages a effectuer le satémemt.

VII.1 Reéglage des seuils des discriminateurs

Nous verrons au paragraphe 8I-3.a du chapitre Il qu'un événement sersivahog
enregistré le méme nombre de "hits" sur chaque signal provenant dtewéidc signal
galette et 4 signaux anode). Ainsi s'il en manque un, I'événement nEasqras en compte,
et les spectres ne seront pas incrémentés. Donc si un seuitri@ideteur est trop haut sur
I'un des cing signaux détecteur, il va limiter les événementsrpasrapte, et ainsi limiter en
particulier lI'incrémentation du spectre visualisant "I'amplitudie'signal galette codé par le
QDC. Ce spectre va donc nous permettre de déterminer si lelsguiiscriminateurs est trop
haut ou si I'on déclenche dans le bruit. Les figure II-46.a et b. prasdéegedistributions
d'amplitude de signaux d'assemblage galettes ; deux galettes miarodanamontage
chevron) pour a. et trois galettes (montées en Z) pour b.

Figure 1l- 46 : Distributions
d'amplitudes des  signau
galettes

g Figure a : le seuil de
discriminateur est trop bas,
bruit est enregistré en plus
signal du montage chevron.
200. Figure b : le bruit n'est pe
enregistré et le seuil n'est
trop haut, il ne coupe pas
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Dans le cas de la figure lI-46.a le seuil des discriminatestrdrep bas, le spectre de
I'amplitude des signaux est incrémenté sur du bruit aux petites aoheglitLa fléche visualise

le niveau auquel devrait étre le seuil. La figure I1-46.b représentas ou les seuils sont bien
réglés ; il n'y a pas de petites amplitudes de bruit incrémetiélesseuil ne vient pas couper
la distribution du signal physique. A titre indicatif, la figure II-46aprésente les cas idéaux
de distributions d'amplitudes de signaux galettes.

VII.2 Toutes les particules sont-elles bien détectées?

VII.2.a Influence de la localisation du point d'impact sur le détecteur

Le spectre de la figure 11-47 visualise I'amplitude des signaws ide I'assemblage de
galettes microcanaux en fonction de la distance au centre a laquétie détectée une
particule. On y remarque trés nettement que les sighaux galettd'adant plus forts qu'on
se rapproche du centre du détecteur. Il ne faut pas oublier que ¢aguéiste du détecteur est
constituée d'un assemblage en Z de trois galettes microcanaux nrmein&ntre elles en
sandwich grace a deux anneaux de céramique qui les entourent. Less galattelonc
maintenues et pressées les unes contre les autres par leursCeoqis fait qu'il n'est pas
impossible qu'il y ait un espace de l'ordre de la dizaine de mierdres les galettes en leur
centre, alors que les bords sont bien maintenus.

)
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Amplitude du pulse {u a.
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0 5 10 15 20 5 30 35 40
Rayan [rm)
Figure 1I- 47 : Distribution des amplitudes des signaux issus de I'assgenbidett
en fonction du rayon ou ils ont été détectés. Les signaux sont d'autant plus
gu'ils ont été détectés au centre de la galette (rayon = 0 mm).
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Il faudra donc bien s'assurer qu'aucun des 5 discriminateurs assoaégecteur n'a
pas un seuil trop élevé qui aveuglerait une région de ce dernier.

VII.2.b Influence de la nature de la particule détectée

Lorsque les discriminateurs sont bien réglés, il est importanérifeer que les ions
sont tous détectés par les galettes, indépendamment de leur ragpdPoor/ cela on peut
construire le spectre de la figure 11-48. Ce dernier représemglitude (i.e. la charge) des
signaux galette détectés en fonction des ions détectés (i.e. leur temps de vol).
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Figure 1l- 48 : Charge du signal galette en fonction du temps de vol de l'ion «
créée. Les especes que nous mesurons sont toutes nettement datectées signa
bien at-dessus du seuil des discriminate

Nous pouvons Vérifier par ce spectre que le seuil du discriminateaoresctement réglé.
Toutes les distributions d'amplitudes des différents ions sont biegisgnges, sans étre

tronquées par un seuil de discriminateur.
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VIl.2.c Roéle du champ d'extraction

Un autre point crucial de nos expériences est de vérifier quergpalfiaxtraction est
optimisé pour que toutes les particules émises a partir de ladeonellision soient bien
collectées et que leurs points d'impact couvrent bien toute la sulfadétecteur. Pour cela,
nous visualisons sur un spectre bidimensionnel, le point dimpact des ionéslétefnction
de leur temps de vol. Ceci permettra de déterminer les zones@&xet OZ) du détecteur
couvertes par chaque type dions. La figure 11-49 représente un tetespees lignes
horizontales visualisent les limites du détecteur selon l'axe d@asiici OZ). On voit
nettement que toutes les espéces issues de la fragmentatiomalédale étudiée (CO) sont
bien détectées sur toute la surface du détecteur, sans attembioeds. Le champ électrique
d'extraction est bien réglé pour avoit gtéradians d'angle solide de collection.

1
E A& A A& A 4
s ;E) o Qu o U o ome o
& Q o &
© Temps de Vol

Figure 1l- 49 : Spectre bidimensionnel de I'abscisse de détection des ions en fate
leurs temps de vol. Les barres horizontales indiquent les limitesteoteidr selon I'ay
(O2). Toutes les espéces d'ions sont détectées bien a l'intérieur des limitescteudé
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VII.3 Somme des temps de propagation dans la ligne a retard

Comme nous l'avons mentionné au §IV de ce chapitre et surtout dans I'Anéxe
somme des temps de propagation du signal (T1_Z + T2_Z par exemple) axticaison
précieuse du bon fonctionnement du détecteur, ou plus exactement de la bande pris
temps des signaux.

VIl.3.a Visualisation de la somme des temps de propagation dans la ligne

On peut visualiser cette constante de deux maniéres. Soit diract@ige 11-50) sur
un spectre mono dimensionnel, soit sur un spectre bidimensionnel (Fig. II-51).

Sur I'exemple de la figure 1I-50 qui représente la somme des téenpsopagation
suivant l'axe Z au cours de l'expérience dé*Na 8 MeV/u sur CO, la largeur de la
distribution est de 1,5 ns. Les sighaux anodes n'étant pas parfaitemenhétmues (cf.
Annexe A), le discriminateur a fraction constante provoque un walk deel'de 0,2 ns de
largeur. Ce qui, traduit en pas de 0,5 ns, représente 1 canal de largi¢ier dar chaque
mesure. On trouve alors environ 2 canaux de largeur sur la somme de dewesm€e qui
laisse penser qu'avec 3 canaux de large sur la somme des tempzag@fon, on atteint les
limites du réglage du détecteur.

On peut aussi visualiser la constante de la somme des temps somtadigure 11-51. Ce
spectre bidimensionnel du temps de propagation jusqu'a une extrémité @nfdnctemps
de propagation jusqu'a l'autre présente une droite de pente négative qluieeat la
complémentarité des deux temps de propagation. S'il y a un problemersasuee d'un
temps plutdt que l'autre, la droite aura tendance a s'élargir potendies longs de la mesure
défectueuse, c'est a dire aux extrémités du segment de droiefiguré. Dans notre cas, le
détecteur est bien réglé. Si tel n'était pas le cas, il faudnaéliorer le réglage des
discriminateurs a fraction constante.

Figure 1l- 50 :
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Spectre du temps
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fines : le détectel
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VII.3.b Réglage des "walks" des discriminateurs a fraction constante

Le réle des discriminateurs a fraction constante est de rémdresure de temps
indépendante de I'amplitude des signaux mesurés. Une mauvaise prispsisde révelée
par un élargissement de la distribution de la somme des temps dgatimpale la ligne a

retard.
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Figure II- 52 : Figure de contrdle du réglage des walks. Lauresles temps de propagat
dans l'anode a ligne a retard dont la somme est une constante ne doit pas dépi
I'amplitude des signaux (b). Si la distribution n'est pas verticaleailupe dépendance a\
I'amplitude des signaux et la distribution dg-T, s'élargie ; les walks sont mal réglés (a).
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Par ailleurs les signaux anode étant générés par la gerbe étparissue de la
galette, les amplitudes des signaux galette et anode sont coriéties.pouvons donc
controler que la prise de temps des signaux est indépendante de Ig@litadas) en
visualisant le spectre bidimensionnel : amplitude du signal galette versus sonteragkede
propagation de l'anode a ligne a retard (T1+T2_Y_DI par exemple). figlage des
discriminateurs est bien fait, la somme des temps doit étrpendéante de I'amplitude du
signal ; le spectre doit donc s'approcher d'une ligne verticale (Fig. 11-52). 8steas le cas,
la corrélation entre la prise de temps et I'amplitude du sigmal révélée (ici un segment
incliné —Fig.11-52.a).

Aprés avoir présenté le dispositif expérimental, abordons a présemtethode
d'analyse des données expérimentales enregistrées a l'aide de celui-ci.
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CHAPITRE |Il : A NALYSE DES DONNEES
EXPERIMENTALES

Le but de ce chapitre est de donner au lecteur suffisamment d’atfons concernant
la procédure danalyse des données afin d'étre critique quant aux tsésultaces
ultérieurement.

Nous présenterons d'abord les grandes étapes de l'analyse de donnégsadui,de
mesures de temps et de position en coincidence nous permettent datdgemique de la
fragmentation. Ce sera également l'occasion de présenter |'‘éxpresglytique des
observables physiques déduites de ces mesures. Nous verrons ensuite cwumenbns
etalonné les différents parametres du spectrometre. Enfin nousréngdguels sont les
facteurs limitant la résolution associée a ces mesures.

| Les étapes de l'analyse

Dans ce paragraphe, nous exposerons la maniere dont nous accédons aux grandeurs
caractéristiques de la dynamique de fragmentation a partir de mesures de tempsamique

.1 Présentation
Au cours d'une expérience, nous enregistrons lors d'un événements au moamsedrpar

en coincidence. Pour pouvoir analyser ce type d'expérience multi-paga@étrous avons
employé un logiciel spécialement congcu par le CERN pour l'analysé-patdimétrique:
PAW (Physical Analysis on Workstation). Décrire PAW serait langpas grand intérét pour
ce travail. Nous n'évoquerons ici que les éléments que nous avons employéores le
lecteur a se référer au site Internet de PAW : http://afoncern.ch/asd/paw/ pour plus
d'informations. Ce choix s'avéra étre judicieux car PAW permet wnadgrflexibilité et
réactivité avec I'analyste, beaucoup plus qu'avec un pur code de programmation
L'analyse des expériences se déroule en quatre grandes étapes.

1- transformer les données brutes enregistrées sur bande en un objet manipulable
par PAW : le Ntuple que nous appellerons primaire;

2- étalonner le systéme étudié grace au Ntuple primaire;

3- construire le Ntuple secondaire contenant les vecteurs vitesse initiaux;

4- calculer les observables caractéristiques d'un phénoméne physique et les
représenter graphiquement.
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.2 Données enregistrées
Nous avons vu dans le chapitre précédent que deux codeurs sont utiliSBXC: é¢ le
QDC. Des temps et des charges sont enregistrés événement panehtésar bande
magnétique (DLT). La coincidence des mesures de I'événement étpactée sur les
enregistrements, on peut alors "rejouer” I'expérience a souhait sur ordinateumadysdra

[.2.a La charge Q du signal galette

Les signaux issus de l'assemblage de galettes microcanaux espacotiz QDC
(Charge to Digital Converter). Les signaux étant homothétiques, la at@d§e du signal est
proportionnelle a son amplitude. En mesurant la charge enregistrée oa pantnbler le
niveau des seuils des discriminateurs a fraction constante.

[.2.b Les temps d’arrivée des signaux

Deux types de temps sont mesurés par un méme TDC (Time to Qgitakrter): le
temps de vol des ions et les temps de propagation de signaux dans I'anode a ligne a retard.

Temps de vol
Comme nous I'avons vu précédemment (Chap.ll 8l), mesurer les temps\wdenals
permettre de :
mesurer le rapport masse sur charge des fragments détectés et ainsifies jdent
mesurer leur composante du vecteur vitesse suivant 'axe d’extraction.

Localisation
Les temps de propagation de signaux dans l'anode a ligne a retard germett

remonter au point d'impact du fragment sur le détecteur. Ainsi chaque coordoneegsdd
fragment i sont calculés a partir de quatre temps.

Yi=T1 Y Dk - T2_Y_Dl (3.1)

Zi=T1 Z D| - T2_Z DI (3. 2)
ou T1 Y DJ| et T2 Y D] sont les temps de propagation mesurés aux deux extrémités de
I'anode a ligne a retard selon l'axe Y. T1_Z d@DIT2_Z Dj sont les temps de propagation de
I'anode selon 'axe Z.

[.2.c Lestemps de vol vrais

Au cours de l'expérience, la référence en temps est donnée pgggée fui est un
signal présent uniguement si I'événement est considéré comme valigieepeonfiguration
choisie de coincidences. Cette décision ne pouvant étre prise quiapergibn de tous les
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signaux provenant des différents détecteurs, le TDC fonctionne en Comomoat $hesure
les temps qualifiés de "bruts". Le temps de vol brut de l'ion i sera noté TG_DI

Le temps séparant linstant de la collision et I'émission du Isigigger n'est
cependant pas constant d'un événement a l'autre, il ne peut donc pés étmmme référence
temporelle. Pour cela nous enregistrons linstant d'émission d'un gjgeal'on sait
synchronisé avec l'instant de production des ions. Il suffit alors d&erdous les temps par
rapport a ce signal de référence pour éliminer tout jitter dliggetr On appellera ces temps
re-synchronisés avec la collision "temps vrais".

Le signal de référence, crucial pour la synchronisation, est difféxgon que
I'expérience est a haute ou basse vitesse du projectile.

La mesure absolue des temps (depuis l'origine de I'échelle des tetgbs)sesbtenue
en retranchant le décalage systématique entre l'instant ddideonatt le signal de référence
qgue nous appellerons "Toffset". Nous obtiendrons alors les "temps deaigvénement. Le
temps de vol vrai de l'ion i sera notés TGV, DI

Un channeltron est employé pour détecter les électrons émis Ibisnd&tion de la
cible. Cependant le temps de vol des électrons étant distribué sudizaiae de
nanosecondes, ce signal ne peut étre employé directement commaceéféraporelle. Par
contre on peut associer ce signal a une caractéristique de fonctionnement d'un cy@dason. D
un cyclotron les paquets d'ions sont accélérés par une tension Haytereet (HF). La
présence des paquets d'ions est donc synchrone avec cette HF (nousCGrapdhglll-5.c
que le jitter sur cette présence est d'environ 1,5ns). Nous utilisondadfséquence HF du
cyclotron pour étre synchrone avec la présence du paquet d'ions. Si nous raettons
coincidence la détection de l'ionisation (signal du channeltron) au¢E (@ynchronisation
avec la présence d'un paquet d'ion) nous obtenons un signal synchronisé aaetdank
collision (Fig.l11-1.).

Figure lllI- 1 : Détermination d'un insta

Lo en phase avec la collision. Les élect
ont une distribution de temps d'arrivée
T le détecteur et @ peuvent donc pas €
employés comme référence des temp
\j U U DFC HF servent donc & signer la collision,
T l'instant de cette derniére est synchr
DFC avec la HF du cyclotron. Le sché
electron représente les signaux en sortie
» Discriminateur a Fraction Constar
U Coincidence (DFC).
HF.AND.électron
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On soustrait alors a tous les temps de vol des fragments T Q'iidtant de la
coincidence HF et électrons T_COINCI qui a été enregistré élimimaitait jitter en temps
da a I'électronique d'acquisition.

TGV_DI;=T_COINCI - TG_Di - Toffset. (3.3)

En supposant la dispersion en énergie du faisceau issu de la sourceoB@fR
négligeable, l'instant de la collision est synchrone avec linstanivé@ de chaque ion
projectile sur le détecteur projectile (TG_DP) (Fig.lll-2). t€edpproximation est vraie a
+ 3ns pour un ion O & 4 keV/u passant dans notre dispositif expérimental (cf. chapHI-§l|
5.c.). En enregistrant l'instant de détection du projectile, on peut leamua tous les temps
de vol des fragments (TG_jRIéliminant ainsi le jitter d0 a I'électronique. On obtient alors les
temps de vol vrais en soustrayant le temps constant Toffset:

TGV _DIli;=TG_DP - TG_Di -Toffset. (3. 4)
hacheur détecteur
_ o projectile
fragmer&,!\ ion projectile
signal Détecteur de fragment
\Ltrigger
_ common stop
retard a duré |7
variable ave TG_D
Jittel TG_DP

Figure llI- 2 : Mise en phase des temps lors de I'expérience sur la source LEEGRtel
introduit par le module de retard est commun a toutes les voies de emé&sire de
différences de temps entre ces voies élimine le jitter.

Nous verrons plus loin (Chaplll 8llI-5.c) qu’en fait ce moyen de misghase avec la
collision produit un jitter plus grand que lesl,7ns dd au faisceau non monocinétique d'ion
0"*a 4 kevlu.

Les vecteurs vitesse initiale dans le repére du laboratoire oantie e masse sont
calculés a partir des temps et des positions mesurées ion gar @nployant les formules
énoncées au chap.ll §I-3 et §l-4. Pour faire ces calculs nous avons tésaionner le
spectrometre.
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Remarque : Les temps issus de l'anode a ligne a retard donnant les padgtidésection
n'‘ont pas besoin de valeurs absolues temporelles car on utilise la wiifééentre les deux
temps de propagation pour calculer une position.

.3 Création du Ntuple primaire
Un Ntuple est un objet de PAW. Il peut étre vu comme une matricdetonblonnes
sont les paramétres et les lignes les événements. Ainsi un Ntupleaysndeture événement
par événement (ligne par ligne), et permet donc de voir I'évolution d'umgtaea(colonne)
en fonction de l'autre lorsque tous les événements sont lus.

[.3.a Sélection des événements

Le premier travail d'analyse est de construire le Ntuple pren@apartir des données
brutes. Pour cela un programme Fortran valide ou rejette chaque évéhesw@nia bande
selon que le détecteur a été bien "touché” ou non. Le détecteur agemm®mme bien
"touché" si le nombre de signaux détectés (différent de zéro@ esdrhe sur les 5 voies du
détecteur (Galette et 4 anodes). S'il en manque un, I'événement est rejeté.

.3.b Probléme de discrétisation des codeurs

Le principe de fonctionnement des codeurs fait qu'ils discrétisgfitiallement des
variables continues. Or ces nombres entiers issus des codeurs \@nmdtipulés
mathématiquement pour calculer d'autres observables qui sont attendusesoet non
discretes. Ce passage de I'espace des entiers a celuilgdairépparaitre des structures sur
les observables calculées qui ne sont dues qu'a la discrétisatigradésurs mesurées. La
solution qui a été adoptée face a ce probleme est de converteletesénombres issus des
codeurs. Pour cela on ajoute a chaque nombre entier lu d'un codeur, un noatoiee alé
compris entre [0;1].

[.3.c Eléments du Ntuple primaire

Pour chaque événement, une ligne du Ntuple est constituée :
des temps de vol du premier, deuxieme et troisieme fragments agl, fr
T frag2, T_frag3;
des coordonnées selon I'axe Y du premier, deuxieme et troisieme fitagme
détectés : Y_fragl, Y _frag2, Y _frag3;
des coordonnées selon l'axe Z du premier, deuxieme et troisieme ritagme
détectés : Z fragl, Z frag2, Z_frag3.
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Le Ntuple primaire contient aussi la charge du signal galettgistrée par le QDC au cours
de I'événement ainsi que la somme des deux temps issus de l'anguale @ fetard pour
chaque dimension (Y et Z).

.4 Seélection d'une voie de fragmentation

I.4.a Procédure générale

A ce stade, nous avons converti les données brutes en Ntuple de grandeuéesne
Pour déterminer les voies de fragmentation, c'est a dire quelsribag® créés au cours d'une
méme fragmentation, nous utilisons une spectrométrie de masse adeswia@ar le biais
d'un spectre bidimensionnel : le spectre de temps de vol du deuxignmeffitadétecté en
fonction du temps de vol du premier fragment détecte (Fig. Il1I-3).

Ce spectre que nous appellerons "carte de coincidences" est largeiiie® dans
I'analyse d'expériences utilisant la technique PIPICO (Photon lon e Rmo€COincidence.)
[Dujardin 1984]. Les différents segments apparaissant sur la fijedecbrrespondent aux
voies de fragmentation ouvertes par la collision entre un ion projsiitfiea 8 MeV/u et une
molécule de CO. Ces formes particuliéres sont dues au fait que la composatrasseeselon
I'axe X est contenue dans la largeur du pic de temps de vol (ChaP.H)8RAinsi lorsqu'une
fragmentation a deux corps se produit, la conservation de la quantité demmeativ@pose
une corrélation entre les composantes de la vitesse selon X dwempetmsecond fragment
(Fig. 111-3). La longueur du segment reflete la distribution du KERadealgmentation, alors
gue la pente du segment est directement reliée au rapport desaesdeagments détectés
[Caraby 1997B].

T_fragZA Figure llI- 3 : Représentation du spec
en coincidence des temps de vol
Toot M2V2 | premier et deuxiéme fragment lorsqut
OB | fragmentation est a deux corps.
! conservation de la quantité de mouver
i impose la corrélation entre les temps
To : vol des deux fragments.
|
|
|
|
|
|
T maVe | [ .
|
: i >
Tor- ML Tos Tort ML T_fragl

hEx
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Figure Ill- 4 : Carte de coincidences de la fragmentation de CO induite par desifdfis N

a 8 MeV/u. Les temps de vol du deuxieme et du premier fragmenéséimat mesurés
représentés en coincidenc€ette figure permet de séparer les différentes voie
fragmentation. L¢C et*®O sont des isotopes respectivement du carbone et de I'oxygéne.

Ce type de spectre va nous permettre d'isoler une voie de fragoremrtatparticulier pour
l'analyser. Pour cela, nous faisons un contour sur la carte de coinsjdeacelectionnant
ainsi que certains événements. Les lignes du Ntuple sélectionnéespoadent aux ions

impliqués dans la voie de fragmentation choisie et vont pouvoir étreeaslipour calculer
des observables.

I.4.b Deux cas particuliers

Certaines voies de fragmentation doivent étre analysées avec ptotnders de la
détermination des distributions de KER et d'angles d'émission dgseinés. Leur temps de
vol particulier, interdit I'analyse standard définie dans ce chagip@sant sur l'identification

-137-



Chapitre IlI

par temps de vol des fragments détectés. Notamment deux cas denégueemettent pas
d'identifier le premier et le deuxiéme fragments a partir de la carte dédevices.

Lorsque les fragments issus d'une méme dissociation ont un méme rappset sur
charge, mais que ces charges sont différentes, il est possibés différencier grace a
I'analyse des pentes des deux segments du "V" formé par leur spectre dermdrdediemps
de vol. La figure 1I-5 présente le cas de la void@*". La pente de —3/4 correspond au cas
ou les ions € arrivent avant les ions“Q alors que celle de —4/3 correspond au cas ou les
ions d* arrivent avant les T [Caraby 1997B].

10

1
o N e

Figure IlI- 5 : Carte de
coincidences de

fragmentatin  de CC(
induite par Nf*"a ¢
- 4 MeV/u. Le spectre ¢

focalisé sur la voi
i 1 * C¥/O™. Cette  voi
S c dessine un V do
(AL »  lextrémité disparait
A cause du temps mort
JI.‘.”" ' détecteur.

Cette méthode d'identification est toutefois mise en défaut lotegdegments créés
ont des charges égales et des temps de vol si proches que I'éinétagjee libérée au cours
de la dissociation permet une inversion de leur ordre darrive. LaeFigeB présente
I'exemple de la voie T/O%* ol il existe une zone de la carte de coincidences ou I'on ne peut
discerner les deux fragments. Il ne sera alors possible d'idefggidragments issus de la
méme collision qu'en utilisant le fait que la somme de leur wecfgantité de mouvement
doit étre nulle. Ceci servira de test aux différentes combinaossibles pour finalement
identifier le premier et deuxieme fragment. Nous n'avons pas emfestde mettre en place
cet algorithme, aussi n‘avons nous pris en compte, dans l'analyse standardgvgrel@ents
de la carte de coincidence correspondanta0, tout en supposant isotrope I'émission des
fragments.
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L'identification des fragments par le test de la conservationadguhntité de
mouvement est donc possible grace au supplément d'information fourni gtiedteur a
localisation. Cette méthode est applicable aux deux cas énuméré& drmragraphe et peut
étre effectuée de maniére systématique événement par événement.

Figure IlI- 6 : Exemple d'indétermination ¢
l'identification des fragments. Les®*0émic
vers le détecteur peuvent arriver avant €5 C
émis dans la direction opposée.

Zone d'indétermination.

Limite T.=T,

Remarque : Le temps mort du détecteur qui peut étre observé sigukes I11-5 et 111-6 ne

permet pas la mesure des distributions angulaires d'émission des fragihesnt®ies de
dissociations considérées ici. Cependant, nous avons Vvérifié que leuiisutistis de KER

sont suffisamment élevées pour pouvoir étre mesurées, en supposasidfédes fragments
isotrope.

.5 Le Ntuple secondaire
Ayant sélectionné seulement les ions correspondant a une voie de fi@gpnenbus

pouvons alors calculer les vecteurs vitesse initiale de chaque einagiétecté par les
formules données au chapitre 1l 8I-3.a. Les composantes de vitedsagde con sont alors
injectées dans le Ntuple secondaire :

la composante selon l'axe X de la vitesse du premier fragment : V1_X;

la composante selon I'axe Y de la vitesse du premier fragment : V1_Y ;

la composante selon l'axe Z de la vitesse du premier fragment : V1_Z.

Les composantes V2_X, V2_Y et V2_Z du vecteur vitesse du deuxieme friagimé3 X,
V3_Y et V3_Z celles du vecteur vitesse du troisieme fragment #estarissi incluses dans
ce Ntuple.

Le Ntuple secondaire enregistré sur disque contient toute l'infomatir la
fragmentation. C'est a partir de celui-ci que I'on pourra caletlezprésenter les grandeurs
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caractéristiques de la fragmentation : les énergies cinétidpse$ragments, les KERs, les
angles de diffusion.

On pourra méme représenter les vecteurs vitesse de chaque fragmentn autre
repére que celui du laboratoire, et construire pour cela un NtupééréerCe dernier sera fort
utile dans I'étude d'une fragmentation a trois corps puisqu'il contilexdkeecteurs vitesses
dans le repere de la molécule triatomique.

Il Etalonnage du spectrometre

Au cours de ce paragraphe, nous allons évaluer quelques grandeurs stgae®ri
propres a chaque expérience qui a été effectuée. Dans un prenmsy heus présenterons
comment & partir d'observables directes nous estimons les vadabtaonner, puis nous
verrons qu'étre dans le repere du centre de masse nous permet d'affiner nosrestimati

II.1 Etalonnage du détecteur a localisation
Pour étalonner l'anode a ligne a retard deux moyens existent ; soit esmidét
directement la vitesse de propagation axiale de lI'anode en mesurampls nécessaire a un
pulse pour parcourir sa longueur (Cf. Annexe A), soit on mesure sur tdealéten canaux
une distance dont on connait la valeur en mm. L'image de l'anode ne gnégas de
déformation (cf. Annexe A), la conversion canal-millimetre se fliractement. Si nous
regardons la projection sur l'axe Z de l'image obtenue sur le d&t@eig. 111-7), le diameétre
du détecteur représente 291 canaux. Or I'anneau entourant l'assemigltigdagiaBl,25 mm.
D'ou le coefficient de conversion canal longueur conv_c_| est de :

_8125:02 _
conv_c_| =~Somp - 0,279+0,003 mm/canal

100000
100000
10000

1000

coup:

100
10

1 T T T T T T T |' 1
-200 .1117 -100 0 100 144 200

Axe Z (canaux)

Figure 1llI- 7 : Projection sur l'axe Z de l'image du détecteur a localisationseétihu
cours des expériences. Le diametre du détecteur est de 81,25 mmreégente Sl
le détecteur : 144+147 = 291 canauXx.q 40-
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II.2 Détermination de I'origine des temps de vol

Nous avons vu précéedemment (Chap.lll 81.2.b) que pour obtenir des temps de vol
vrais, il faut soustraire aux mesures de temps un décalage sygténrgue nous appelons
Toffset. Par ailleurs, nous avons vu (Chap.ll 8I-3.) que le temps de volod'wans le
spectrometre comporte deux termes : I'un dépendant de la vitessle,iffutre, §, du
rapport masse sur charge de lion. Nous allons mesurer différgnés [Es utiliser pour
I'étalonnage.

Toi= \/%{ 1 JZEextrac(Xl—x 0') + X2—X1

Eextract \/ 2 Eextrac(x 1—X O‘)

1 (- 2EeuaclXi-Xa0) +¢2Eextrac(x1—xo-)+2|zposta(x3—x2))} 3. 5)

Epostac

Toi est directement proportionnel\%, ainsi si I'on mesure quelques coupl %‘( Toi), la

régression linéaire de ces points, extrapolée a m=0, nous donnergpe Tieffset. Nous
choisissons sur les spectres de temps de vol des ions qui ne sordgsymsdune
fragmentation. De ce fait leur temps de vol n'est affecté peuing vitesse d'émission et
correspond directement ay; Te l'ion. Les ions choisis pour cet étalonnage de Toffset sont
donc (dont un dimere de CO):

CO™; HO"; 26CO" ; 2dCO" ; 30CO" ; (COY

Par ailleurs, en supposant que la projection de la distribution deevisessl'axe X est
symétrique, on peut déduire des distributions larges de temps de vaglaesiits, les valeurs
Toi pour les ions suivants :

H"; Hy"; OH"; O;".

Un exemple de distribution de temps de vol de ces ions est représetddigure 111-8. La
régression linéaire de la figure I11-9 permet alors de déterriiofiset ainsi que le facteur de

proportionnalitén entre pet \/%

Pour effectuer cette régression linéaire, il ne faut pas préegineasses arrondies a l'entier le
plus proche, car la précision de notre mesure de temps est de der@@5%. En effet le
temps de vol d'un ion CQorrespond & 5801 canaux. La largeur du pic est de 3 canaux, ce
qui donne un pouvoir résolvant de 3/580Q,05%.

L'expression (3.10) nous permet d'écr%—err%: ﬁTo d'ou %: g_m

Il faudra donc considérer les masses avec le double de résolution qu'ont les temps de vol, soit
a 0,1% pres. Ainsi par exemple la masse de l'oxygéne ne sera pas prise égale a 16emais égal
a 15,995.
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Figure IlI- 8 : Distribution de temps deol des ions choisis pour I'étalonnage du spectror
lors de I'expérience avec les ions projectilé$ 11,4 MeV/u
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Figure IlI- 9 : Exemple de courbe d'étalonnage pour déterminer Toffset en mesgapt |
des ions. Ici ce sont 706;560,85 canaux (353 ns) qu'il faut retrancher aux valeurs de 1

de vol mesurées.
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Les Toffset des différentes expériences sont regroupés dans le tableau (IlI-A)

lon Projectile Energie Cible Toffset (cnx)
o™ 4keV/u CO -2963 +6
3He? 11keV/u CO -1861,2+ 1,2
8™ 11,4 MeV/u CO 706,5 +0,9
1077g38* 8 MeV/u CO 7745 +1,2
28N 24 8 MeV/u CO, CQ 831,3 +0,9

Tableau llI- A : Décalage systématique des temps de vol (Tqftaet)es différents systemes
de collision étudiés. On rappelle que 1 canal temps correspond a 0,5 ns.

11.3 Les champs électriques

Pour déterminer la composante des vecteurs vitesse selon I'axe Xyooadesoin de
connaitre les valeurs des champs électriques appliqués (amedatD). Bien que I'on ait une
idée approximative de leurs valeurs par la mesure des potentidismaeappliqués au cours
de I'expérience, la figure 11I-10 montre que celle-ci reste tnggrécise pour les résolutions
recherchées, surtout pour des ions ayant leur composante de viteage seibn I'axe X
faible. Par exemple 1V d'erreur (sur 1308V) sur la mesure du potdiietaction Wxiac
entraine une erreur de 4% sur la déterminationgiudwin C de 1 eV.

3,50
°

3,00 -

N
3
<]

2,00 -

1,50 -

(VOXmesuré-VOXvrai)/VOXvrai en %

g
[=}
S

0,50 -

0,00 T T T T T T T T T T T T 1
1307,2 1307,4 1307,6 1307,8 1308,0 1308,2 13084 1308,6 1308,8 1309,0 1309,2 13094 1309,6 1309,8

Uextrac (V)
Figure Ill- 10 : Estimation de l'erreur engendrée (en %r la détermination de
composante de vitesse selon l'axe X pour un ioéndls avec une vitesse équivalente
eV (trait fin) et & 1 eV (trait gras), pour différentes valeurschdamp d'extraction utilisé
dans le calcul. Le champ d'extraction n'eas représenté directement, mais le pote
appliqgué aux extrémités de la zone d'extraction (57,4

-143-



Chapitre IlI

Remarque : La différence entre les courbes 1 eV et 10 eV lorsgeail’'est nulle (y=0) est
due a I'approximation linéaire dans le calcuxV

[I.3.a Influence de la post accélération

La valeur du champ électrique d'extraction va intervenir & deux niveauxedeaksul
de la composante du vecteur vitesse suivant I'axe X ; directemmentaipression degy, et
indirectement par la détermination de la valeur gle T

Vox = JEotee E;?trac (Toi — Ti)

avec b= \ f% { 1 2Eextrad X1—Xo ) + X2=Xa +

Eextrac \/ 2Eextrad X1—X0)

1 (—\/ZEextra((Xl—X 0') +\/2Eextraf(x 1—X 0') +2Eposta(x 3—X 2))}

Epostac

Déterminons les influences respectives ggEet BostacSUr le temps de voloT

—d cEj;E);tac = % ( - E21 (—\/ 2 Eextrac(x 1=X O') +\/ 2Eextra((x 1—X 0') +2Eposta(x 3—X2 )) +

postac
1 [ (Xa=X2) (3. 6)
EPOSta‘{ \/ZEextra((Xl—X 0‘)+2Eposta(x 3—X 2)

dT - m{ L [oEewadX1=Xo) +—=L (Xi=Xo) _ (X2=X1{X1=Xo)
dEE:trac \/; B2 ac 2Eextrad X1—Xo ) +

Eextrac \/ 2 Eextra((x 1—Xo ) (2 Eextra((x 1—X O') )3/2

1 ( (X1=Xo) (X1—Xo) }
Eposta{ \/2Eextrat(Xl—X 0') \/ZEextrac(Xl—X 0')+2Eposta(x 3—X 2)

(3.7)

Application numérigue :

Les distances et les champs électriques employés au cours de nos expériences sont :

Expérience | X— Xo (mm) | Xz —X; (mm) | Xo = X5 (MmM) | Eexirac(V/M) | Epostac (V/M)
basse énergie 57,405 111,28 2,48 =20260 =544355
haute énergie 57,405 111,28 2,48 =20260 =983065

ddTOi

Epostac: 4
dT 1.10%
dEextrac
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Puisque T dépend moins deykicque de Eiae UNe erreur sur l'estimation dg.&acaura dix
mille fois moins d'incidence surpQue si elle était surdaae Ainsi nous affecterons d,&tac
la tension lue sur le générateur de tension au cours des expériensés par la distance
séparant les électrodes de la zone de post accélération :

Upostac= 1350V sur 2,48 mm> Epostac= 544355V/mM  pour les expériences a basse énergie.
Upostac= 2438V sur 2,48 mm> Epesiac= 983065V/m  pour les expériences a haute énergie.

[1.3.b Détermination de Exiact
Lors de la mesure de Toffset par régression linéaire, nous avonmidétée facteur
de proportionnalité entre fet [T :

Qi

a= 1 ﬁZEextraJXl—XO' ’ + X2=X1

- Eextrac \/ 2Eextrac(Xl—X O')
1 (—\/2Eextrac(x1—xo-) +\/2Eextra0(x1—xo-)+2Eposta(x3—xz)) (3. 8)

Epostac

Il est tres difficile d'extraire &yac de I'expression de, aussi utiliserons nous une autre
méthode pour le déterminer. Par contre nous utilisemopsur majorer l'incertitude sur la
détermination de &irac

35
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o (5]
»

i
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Somme quadratique des (Tof calculé - Tof lu)

0 T T T T T T T T T T
20210 20212 20214 20216 20218 20220 20222 20224 20226 20228 20230 20232 20234 20236 20238 20240

Eextrac (V/m)

Figure IlI- 11 : Exemple d'ajustement de la valeur du champ d'extractign.par
comparaison des temps de vegldalculés et mesurés. La régression polynomiale d"
2 sert & guider le regard du lecteur. Cet exemple est celui dénsgsd" & 11,4 MeV/
sur CO.
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Pour déterminer le champ d'extraction, nous comparons les valeugs adclilées
pour différents Bxac aux Toi mesurés correspondants, et choisissons le champ qui minimise
les différences entre les valeurs calculées et mesuréestamure ion. Cette méthode est tres
similaire & un ajustement par moindres carrés. Nous utilisomséeges mesures de temps de
vol que celles qui sont utilisées pour la détermination de Toffsdeet La variable a
minimiser est la somme quadratique des différences entre vaileesurées et valeurs
calculées des temps de vol de chaque ion, pour différentes valeurs de champ.
On obtient alors un graphique similaire a la figure IlI-11 qui permet de détermijpgy E

Pour estimer une borne supérieure a l'indétermination sur la \ddebkya, NOUS
allons utilisera déterminé précédemment (cf. 3.8).

En utilisant linégalitéJ/a+b < va ++b

1 Xo—X1 1/2{)(3—)(2;
a < L 2Xi-Xo) + +
Eextrac ' °

\/ 2Eextrac(x 1—X O') \/ Epostac
AEextrac <2 Aa 3.9
Eextrac 2()( 3—X 2) ( )
G —
Epostac

Le tableau IlI-B synthétise les différentes valeurs rencona@esours de cet étalonnage de
AEcexiractpour les différents systémes étudiés.

lon Energie Cible a Champ Champ de
Projectile (cnx/ racine (u/e)) | d'extraction post

Eextrac (V/M) | accélération

Epostac (V/M)
o™ 4keV/u CO | 9584 +/- 1,6 20453 +/- 70 544355
*He?* 11keV/u CO | 959,7 +/- 0,3 20399 +/- 12 544355
80™ | 11,4 MeV/u CO | 962,9 +/- 0,2 20226 +/- 8 983065
197Ag** | 8 MeV/u CO | 9631 +- 03 20215 +/- 1( 983065
Ni%** | 8MeV/u | CO,CQ|962,7 +- 072 20235 +/- 8 983065

Tableau llI- B : Synthése de I'étalonnage des champs électriques pdaiifféesnts systemes
étudiés.a est exprimé en unité qui permettent d'obtenir directemgrérTcanaux a partir de
la masse mde l'ion exprimé en unité atomique et de sa chakg@xprimée en unité de

charge de I'électron e) par oil= a \/%

-146-



Chapitre IlI

1.4 Zone de collision

La détermination de la projection du point de collision sur les aXest@Y est un
autre parametre clé pour ce qui concerne le calcul des compodesitgtesses dans le plan
du détecteur. En effet, pour mesurer la distance parcourue par lgeiaent leur temps de
vol, il faut savoir d'ou ils sont partis. Nous verrons aussi que ce @aeaqui n'est plus aussi
crucial dans le référentiel du centre de masse, peut étrendéegrace a ce changement de
repere. Le point de collision est contenu dans la zone de recouvremettsdpgrsonique
(déefinissant I'axe OY) et du faisceau d'ions projectiles (définissant I&xe O

[l.4.a Position et profil du jet selon I'axe OZ

Lorsque le faisceau croise le jet supersonique, il ionise lescaies sur son chemin.
Les ions moléculaires non dissociés sont projetés par les chaopgées sur le détecteur.
Ces ions n'ayant pas ou trés peu de vitesse initiale, indiquenteainpoint de création dans
le plan (0,Y,Z). Dans le cas d'une cible de CO, la sélectiorodesd0 permet de visualiser
directement sur le détecteur I'endroit de lI'axe OZ ou ils ontcéés. La figure I11-12
représente la localisation de la détection d'ions.@®@ux types de molécules CO ont été
ionisées : des molécules issues du jet supersonique (point rouge) @trdes molécules CO
présentes dans le gaz résiduel (distribution de’sSpd@® diffuse). En regardant la distribution
des CO selon l'axe OZ (Fig.lll-13) on peut en déduire directement le pohfiljet
supersonique selon l'axe Z.

Y (canaux)
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Figure Ill- 12 : Localisation de
CO" ionisés dans la chamb
Deux types de CO sont ionisés
CO", ceux du gaz résidt
formant la trace du faisceau,
ceux issus du jet localisés dan
spot. Cas de la collision Kfi" & €
MeV/u sur CC

o
-
| ]
L
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Nous avons mesuré par cette méthode quelques profils de jet selothu'taisceau (axe OZ)
qui sont présentés dans le tableau 1lI-C. Dans tous les cas, ligetige du jet est meilleure
gue son estimation géométrique de 1,5 mm de diametre principal (cf. chapll §l1-3.a).

Masse Xe (MM) Largeur du jet
Molaire du Température| Pression P (mm)
Gaz (g/mol) de la tuyere (bar)

(K)
28 (CO) 4 300 12 12,3
28 (CO) 4 370 11 18,3
28 (CO) 4 370 5 10,3
44 (CO) 4 375 3 10,3

Tableau IllI- C: Tableau récapitulatif de mesures de largeur du jet supersonique
I'axe Z pour différentes configurations utilisées.

Connaissant la distribution des points de collision selon OZ, nous prendiceTre
de cette derniere comme origine de cet axe du repére du labolatdiadleau I1I-D résume
les origines selon Z choisies lors des différentes expériences.

Si nous avons pu directement visualiser sur le spectre de lalligli&le centre et la
largeur du jet, c'est parce que nous avons utilisé des ions moléca®d qui étaient
initialement au repos selon I'axe OZ grace au caractere supgmsahi jet. Si les molécules
cibles étaient thermalisées (cellule gazeuse ou jet effieif) vitesse initiale non nulle aurait
élargi la projection de leur zone de création sur le détectewst €eprobléeme qui est
rencontré dans le paragraphe suivant.
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[1.4.b Position et profil du faisceau selon I'axe OY

La direction de propagation du faisceau détermine l'axe OZ sutdeteldr, le profil
du faisceau sera obtenu en considérant la direction perpendiculaxe OV. A la différence
du cas précédent, il ne va pas étre possible de visualiser en un seul spectre leegéng dt
profil faisceau.

Dans la chambre d'expérience, le gaz résiduel est majoritairemestitué d'eau. Le
faisceau va ioniser les molécules d'eau sur son passage, crigaitairenent des ions 40"
Ces ions moléculaires projetés sur le détecteur a localisatimnindiquer leurs points de
création dans le plan (O,Y,Z). Ainsi, en sélectionnant grace aux wenps! les ions D",
leurs positions sur le détecteur révelent directement la ttackisceau passant dans la
chambre (Fig.llI-14). Cette trace définit donc l'origine de l'axe Y.

25 "

-50 -:

10?

10°

10

100

Z(c anan)
Image du detectewr alocalisation

Figure IlI- 14 : Trace du faisceau |
Ni*** de 8 MeV/u obtenue a pal
des ions HO" du gaz résiduel.

On peut alors déduire l'origine de lI'axe OY a partir de la disimibates points d'impact des
ions HO" (Fig.ll1-15) :
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Les résultats des mesures de l'origine Y pour les différenteseng®s sont présentés dans le
tableau IlI-D du prochain paragraphe.

On ne peut pas utiliser le profil de détection de®Hoour déterminer le profil du
faisceau. En effet les moléculesHsont thermalisées et sont donc animées de vitesses non
négligeables. Ces vitesses sont distribuées selon la distributiomxgeMBoltzmann qui

estime la vitesse la plus probable g=v % ou R est la constante des gaz parfaits, T la

température du gaz, et M la masse molaire des molécules céesidar300K, la vitesse la
plus probable des molécules deCHest de I'ordre de 500 m/s. Les ions moléculairg®'H
ayant un temps de vol de I'ordre da< lI'image de la zone de collision sur le détecteur sera
élargie de 1 mm. En fait, on s'apercoit trés vite dans le caxpgésences a basse énergie que
le gaz résiduel élargit I'image du faisceau. En effet, en edérée chambre, se trouve sur la
trajectoire du faisceau, un diaphragme de 0,6mm de diameétre. Qgéarladu profil du
faisceau sur le gaz résiduel est de 1,7 mm de large ! Pouf'ifamge du profil faisceau, il
faut utiliser des ions initialement froids. Nous avons a notre digpo$és ions moléculaires
CO" issus du jet. La figure 1lI-16.b représente le profil du faiscemuYesur le jet
supersonique. Le jet ayant une vitesse d'entrainement le profil dedfais'est pas centré sur
l'origine en Y déterminée précédemment. Par contre la dispersioitesse selon OY des
molécules étant de I'ordre de quelques m/s (un jet d'hélium de 182% umés dispersion
longitudinale de 9 m/s, et une vitesse transverse de 1m/s [Jardin 1995]), ladargeafil du
faisceau sur le jet n'est pas altérée. Le tableau llisDmé les largeurs de faisceau mesurées
grace aux molécules du jet.

I1.4.c Point de collision

lon Energie Cible Zone de collision en Zone de collision en
Projectile Y (mm) Z (mm)

Centre FWHM Centre FWHM

o™ 4 keV/u CO 0,6 0,8 -2,8 1,4

3He? 11 keV/u CcO 0,6 0,7 -2,6 1,4

8o 11,4 MeV/u CO -0,6 1,6 -0,9 1,3
97g%%* | 8 MeV/u CO 1,5 1,8 -1,0 1,3
28N 24 8 MeV/u | CO,CQ 1,5 0,9 -0,9 1,2

Tableau IlI- D : Résumé des mesures de zone de collision pourflaemiés expériences
analyseées.
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Le tableau ci dessus résume les mesures de la zone deralisiont été effectuées
lors des différentes expériences. On rappelle que la largeur tndade collision en Y
correspond en fait a la largeur du faisceau et que la largeur ztméade collision en Z
correspond a la largeur du jet supersonique au niveau du faisceau.

[I.5 Vitesse initiale de la cible

L'une des caractéristiques du jet supersonique est que les mobgulescomposent
ont une distribution de vitesses trés étroite (de I'ordre de 0,5% poet dfargon [Jardin
1995]). Par contre il est nécessaire de connaitre cette wifess@ainement du jetiyafin de
la retrancher aux mesures des vecteurs vitesse initialeadgsdints, et ainsi obtenir I'énergie
cinétique libérée par la fragmentation.

Une estimation de la vitesse du jet est obtenue en regardantite dés ions
moléculaires non fragmentés provenant du jet par rapport a l'originentré de la zone de
collision sur l'axe Y).
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La figure I11-16.a, représente l'image formée par l'impact oles CO et HO" sur le
détecteur & localisation lors de collision avec des ioA% Bi8 MeV/u. On y observe trés
nettement la différence entre la trace du faisakdinissant l'origine de l'axe Y et le spot
d'ions moléculaire COissus du jet. Lorsque l'on effectue la projection de ce specttexsar
Y on obtient la figure 11I-16.b. A partir de cette figure, on peut estifa vitesse du jet en
mesurant la distance parcouru par les ions @uis le centre de la zone de collision, au
cours de leurs temps de vol qui est de 2547 ns. Le facteur de conversion canalrlesgde
0,279 mm/canal (cf. Annexe A et 8lI-5 de ce chapitre) .

Vier= (12,3 —4,7% 0,279 / 254% 1P = 832+ 110 m/s

Notre pas de codage en vitesse est directement relié a celmedrires de distances. Se
tromper d'un canal lors de la mesure de la distance parcourueentprése erreur de 110
m/s pour des ions CO

Le tableau IlI-E présente quelques exemples de mesures de witegsene du jet
comparées aux valeurs théoriques (cf. chapll § 1I-3.b). La figure lnEsente deux
exemples de mesure de vitesse. Pour minimiser les incertitudésssmesures dues a un
faisceau trop large, nous avons choisi I'expérience avec les ©Bfisidlit le faisceau est de
0,9 mm de large. Nous attirons I'attention du lecteur sur le faiteui@certitudes présentées
dans le tableau ne représentent pas la largeur de la distributidteste, mais l'incertitude
sur notre mesure due a la largeur du point de collision.

Masse
Molaire du | Température| Pression B | Vingorique(M/S)| Vmoyen(M/S)
Gaz (g/mol) | de la tuyere (bar)

(K)
28 298 11 688 832160
28 373 11 770 934150
28 373 5 770 9G8180
44 373 3 614 6 A7145

Tableau llI- E : Comparaison de mesures des vitesses du jet avealdeirs théoriques pour
différentes conditions de fonctionnement.

Un moyen plus précis de mesurer la vitesse du jet aurait éagrel@ifie manipulation
dédiée qui n'a pu étre effectuée au cours de nos expériencest aduraiesurer les vitesses
a différentes tensions d'extraction et ainsi faire variertdegps de vol et les points de
détection. Ces mesures a bas champ d'extraction auraient ardélioe@ucoup la précision
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de la mesure de la localisation des ions moléculaire issus puigefue cette derniere serait
plus étalées sur le détecteur. De cet ensemble de mesursepdE \;, une valeur plus
fiable de la vitesse pourrait étre donnée.

250000+

—— CO2 @ 373K, 3 bars 350000-| — CO @ 298K, 11bars

2000004 300000+
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Figure 1ll- 17 : Exemples de mesure de vitesse longitudinale dyejel&¢
largeurs exprimées sont les largeur a mi-hauteur.

1I.6 Etalonnage par conservation de la quantité de mouvement

Nous avons vu au chapll 8l-4.c que les mesures de vecteur vitesseéeledans le
repere du centre de masse présentent une meilleure résolutiorlesiel&erminées dans le
repére du laboratoire. En détectant tous les fragments issus d'ome mm@écule, il est
possible de s'affranchir et de déterminer le terme détéritaandsolution de nos mesures.
Nous allons donc analyser, pour chague composante du vecteur vitesse d'untfreegme
raisons de la perte de résolution. Ce qui nous conduira a identifedffdessdus a la largeur de
la zone de collision, a la vitesse longitudinale du jet ainsi gqu'arebaytarametres
responsables de la détérioration de nos mesures.

[I.6.a Selon 'axe d'extraction : axe OX
On rappelle que pour passer du repere du laboratoire a celui du centesske on
applique la relation suivante :

Voxi = Voxcmi + Vxem

N

ou .
Vxem = ﬁ Eextrac(iz 0i(Toi—Ti)) (2.17)

Voxi est la composante selon OX du vecteur vitesse de l'ion i daepdeerdu laboratoire,
Voxcmi, Celle du vecteur vitesse de l'ion i dans le centre de massgetia composante du
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vecteur vitesse du centre de masse dans le repere du laborataireslre de la vitesse etant
plus résolue dans le repére du centre de masse, on peut écrire que :
AVoxcemi <AVoxi + AVxem

Si on fait I'nypothése que la mesure de la vitesse de I'ion davriitla méme résolution
quelque soit le référentiel considélVox = AVoxcmi), On suppose que le ternd®/xcm
détériore la mesure. On affecte donc toute la perte de résolutlamtissure a la dispersion
du terme de la vitesse du centre de masgeM\V Il s'agit alors de déterminer si c'est bien la
vitesse du centre de masse qui possede une distribution large, ost siot'e résolution
expérimentale de mesure de vitesse qui nous limite. La figure Ilipt8sente un exemple de
distribution de Wcw déterminé avec les ions*Cet O issus d'une méme voie de
fragmentation lors de I'expérience’Nia 8 MeV/u sur CO.
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Figure llI- 18 : Distribution de Ycm pour la voie de fragmentation”@©" lors de I'expérienc
Ni*** & 8 MeV/u sur CO.

La figure 111-18 tendrait a affirmer que la molécule lors denisation avait une vitesse
transverse (axe X) de l'ordre de 119 m/s et que la dispersionteevitesse serait de I'ordre
de 200 m/s ! Or ceci n'est pas compatible avec les caréigiéeis du jet supersonique. La
distribution de la figure 11I-18 montre en fait les limites dessores de composantes de
vitesse selon l'axe OX de notre dispositif expérimental, causdéekegancertitudes des
étalonnages et des prises de temps. Pour mieux s'en convaincre, congertstte
distribution de vitesse \wm en différence de temps. D'apres la relation (2.17) dans le tas de

voie de fragmentation™@" :

1

m Eextrac [qC+(TOC+ - TC+) + %+ (TOO+ - To+) ] (3 10)

Vxem =
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. . " L. X Mo+
Par ailleurs puisquegi=a M on peut écrire : gb, = | 9¢ X Mo*
p quey; qi p 56+ Qo X Mor oC+

On peut alors exprimerod: en combinant cette derniére expression avec I'équation (3.10) et
ainsi obtenir le tempseldu C calculé a partir des mesures. Bt To. . Ce temps gde l'ion
C" calculé est notéok+ ca :

Qe+ Te+ + Qo+ Tos + MeeFMor\s 0,

Tocs cal= Eextrac _ (3. 11)
Ofc+XMos+

Qc+ + qO+\/qo+xmC+

On transforme alors la figure 111-18 en figure IlI-19 grace &pkFession (3.11) pour
déterminer si c'est notre résolution de mesure de temps de voléguilec profil de la
distribution de Wcm mesurée. La figure 111-19 représentgT ca le temps de vol de l'ion'C
émis sans vitesse initial et déterminé a partir des tempsldies deux ions Cet O et de la
relation (3.11). On y a reporté aussi temps de vol de lioén@is sans vitesse initiald:
mais calculé a partir des parameétres du spectrometre déterhors de I'étalonnage -chaplil.
8lI-2.b.

1,04

0,8

Centre :3335,9

0.6 FWHM : 3,0

0.4+

Intensité normalisée

0,2

N T
3326 3328 3330 3332 3334

0,0

3336 3338 3340 3342 3344

TOC+7caI (CnX)

Figure 1ll- 19 : Distribution de Jc+ ca dans le cas de la voie de fragmentatioGC du

systéme Nt* & 8 MeV/u sur CO. Ce spectre est équivalent au spectre de lalffiglige La
distribution en pointillés représente lgcl déterminé lors de I'étalonnageofl = 3334,¢
+/- 0,7 cn).

Deux choses peuvent étre commentées.
premierement le décalage entrg.Tet Tocs_ca €St de l'ordre de 1 canal, et
ceci est d0 au +/- 0,9 canal d'incertitude sur la déterminationotfee. Dans ce cas, le
Toffset peut donc étre ajusté au canal prés en confrontant ces deux spectres ;
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deuxiemement la largeur de la distribution de.Tca est de 3 canaux. Ceci
visualise directement la précision de la mesure de temps dersald I'expérience (1,5 ns)
puisque les §i ne dépendent que du rapport masse sur charge. Cette résolution de 15 ns n'es
pas due a un mauvais réglage de I'électronique, mais au fonctionnemgalothom. 1l peut
se produire jusqu'a 4° de déphasage entre la position d'un paquet guaelérélF et cette
derniére. Puisque notre référence temporelle est la HF (Chk@.d), nous aurons un jitter
sur les mesures de temps de vol de 4° de la fréquence HF. Au cdaspdeence Ni** a 8
MeV/u sur CO la fréequence HF du cyclotron était de 9 MHz. Lerjast donc des%ox 111

ns = 1,2 ns. Par ailleurs, nous savons que le faisceau fait 0,9 mrgele kuivant l'axe OX,
or nous avons vu au chapitre Il 81-2.c que cette largeur peut occasionrargissément de
la mesure de temps allant jusqu'a 250 ps. Si a ceci on ajoute lesd@dfrgsision de mesure
de temps de vol des discriminateurs a fraction constante, on &sifidcilement les 1,5 ns
de résolution de mesure de temps de vol (expliquant la largeur de la distributign dg)T

En visualisant le parametre qui permet le passage du repéreodatdére a celui du
centre de masse, on a pu définir que la valeur de Toffset déterpmgEgemment est 1,1
canaux trop petite. Mais cette correction reste dans les interg@tlesrtitude, et par exemple
ne change pas significativement la déterminationgeE

Par ailleurs, le grand avantage de mesurer en coincidence les aguerits issus
d'une méme dissociation, est de pouvoir passer dans le repere daeenasse et d'éliminer
ainsi la contribution du jitter occasionné par les 4° de phase entre le faisteaigeal HF et
celle de lincertitude de I'étalonnage du Toffset. Ceci permetétiarer la résolution de la
mesure de la composante selon OX des vecteurs vitesses des fragments.

[1.6.b Dans le plan du détecteur : axe OZ

On rappelle que pour passer du repére du laboratoire a celui du centessk on
applique la relation suivante (Chapll 8I-4.):

YimQ2) 4ymyp
25 T

Selon le méme raisonnement que précédemment, on attribue la pegsoligion de la
mesure au termegy ziqui dépend de I'ion considéreé :

Smo2) iym-yp

Ver_zi= % m ' s : Vzewm (3.12)
T T

Si on suppose le jet supersonique parfait et que la quantité de mouvdént par le
projectile est négligeable, alorsdf = Om/s. L'erreur de la mesure est alors uniquement due a

=0z _ 1
0ZCMi -I-I ‘l’l

ZCM
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l'indétermination du point de collision. La distribution deVg,_z est alors directement la
distribution de OZ& les abscisses de collision en Z.
La relation (3.12) nous permet d'écrire dans le cas de la fraginende C3* en

c'Io"

Coups
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7000:
6000:
5000:
4000:
3000:
2000:

1000

0Zo = Tc+Tox

Mc+ To++Mo+Tc+

1200000+

1000000+

Centre : -3,2
Largeur: 4,5

800000

600000

coups

400000

200000+

OZc+ OZo+
(mc+ - + Mo+ To. )

T

Centre :-3,3 |
Largeur : 4,7 /
/
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Figure Ill- 20 : Distributions O3 de la voie C/O" comparés a la distribution des points
collisions des ions COsur I'axe Z du détecteur. Le projectile est’fd 8 MeV/u. Le
positions des moyennes et les largeurs des distributions sont tout & fait en

La figure 111-20 présente la distribution de @Zalculée pour la voie de fragmentatiol@
ainsi que la distribution sur OZ des points d'impact des iorfs @i@représente le profil de la
zone de collision en Z. On remarque l'excellent accord entre lesromuxes. || semble donc
gu'on ait eu raison de supposer négligeablg,\(Vitesse transverse du jet supersonique).

[I.6.c Dans le plan du détecteur : axe OY

Comme précédemment, on identifie I'erreur de mesure a :

Nous ne connaissons pas la distribution gewmais seulement une estimation de sa valeur

> m S

LD
+ 1 1

VErr_Yi = % m
— Ti

(3. 13)

YCM

25

moyenne. La sensibilité dezy vi avec Wcm est donnée par :
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AVer vi= — = AVvcm =i AVyewm (3. 14)

La relation (3.13) nous permet d'écrire dans le cas de la fragmentatiorf denGO*

— To+ +yOYC+ +yOYO+ + m0+(TO+ _TC+)
VErr_YC+ Mc+To+ + Mo+ Tc+ ( me Te+ +mo To+ ) Mc+To++Mo+Tc+ M
_ To: OYer 4 mosxQYory 4 _Mex(Ter=Tox)
Ve vor Mc+To++Mo+Tc+ (me+x Te+ *Morx To+ ) * Mc+To++Mo+Tc+
MVer yer= Mo+(To+—Tc+) AVyen = Aet AVyen

Mc+To++Mo+ Tc+

Ac' est le poids de la contribution de la vitesse du centre de nsadse QY) sur la
mesure de la composante du vecteur vitesse des fragments dansgrdedeemasse. Une
difficulté est que ce facteur n'est pas constant et dépend du denvos de I'ion considéré.
Regardons alors les valeurs qu'il prend au cours d'une expérienceprs teadistribution de
Ac" pour l'expérience Kf* & 8 Mev/u sur CO dans le cas de la fragmentatig®'Q(cf.
Figure 111-21). Nous pouvons remarquer dué est compris entre 0 et 0,2.

6000

5000+

4000 Figure IlI- 21 : Distribution du coefficier
Ac® de la voie C/O" issu de |
fragmentation de CO par des ions*** &
8 MeV/u. Lors de cette expérience

coefficient ne dépasse pas 0,2.

30004

Coups

2000

1000

0 -
0,000 0,025 0,050 0,07% 0,100 0,125 0,150 0,175
-

La vitesse du jet, c'est a dire celle du centre de massed@&aviton 900 m/s, le terme
introduit par Wcum dans les mesures de vitesse de fragment dans le centre deestaas
maximum de 180 m/s.

Par ailleurs la dispersion en vitesse longitudinale du jet étant fgfaokle €10 m/s)
celle deAVg, vidue a AVvycm Sera encore plus faible @m/s). Cette faible contribution ne
peut expliquer la largeur de la distributidVey, vi, c'est donc la largeur de la zone de
collision selon I'axe Y qui en est la cause. Pour s'en convaincre ragoisAV e, vi x T; sur
la figure 111-22. On y remarque que la largeur en Y du pic dé (3@ cnx) obtenu au cours
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de la méme expérience (\ia 8 MeV/u sur CO) et celle de=y vc+ X Te+ (3,4 cnx) sont trés
similaires.

12000+

10000+

8000
Centre :11,3
6000 FWHM : 3,4

coups
Intensité normalisée

4000

2000

T T T T T 1 0,0 T
0,0 25 5,0 75 10,0 125 15,0 175 20,0 -8 -6

TeVenye (€nx) Y (canaux)

Figure 1lI- 22 : Comparaison entregV vc+ X Tc+ de la voie C/O" avec la distribution de
points de détection selon l'axe Y des ions’. La largeur de la distribution de CO(3,2
canaux) est comparable a celle dgk\c+XTc+ de C et O'selon I'axe Y (3,4 canaux).

lIl Simulation du spectrometre

Ainsi que nous avons vu, la détermination des vecteurs vitesses deerfragrat
déduite de la mesure de temps et de position. Or ces mesures passobtenues avec la
méme résolution, et ne sont pas indépendantes (la localisation esieoptas mesures de
temps), ce qui complique considérablement les estimations degtintzext Ceci est la raison
de la création de la Simulation Excel du Spectromeétre d'Analysk de@agmentation
Evénement par événement (SEXSAFE).

1.1 Principe

C'est a l'aide du tableur Excel qu'est effectuée la simuldgotype Monte Carlo du

spectrometre. La simulation comporte trois grandes étapes :

la détermination des conditions initiales de I'événement. Une meld@ibmique
fragmente a partir d'une position dans le spectrometre et avec & d€ferminés
aléatoirement. Les parametres initiaux de la fragmentation sont donc connus eractem

le calcul des grandeurs expérimentales : a partir des conditiinkes exactes, les
temps de vol et les temps de propagation pour déterminer les positiatttedéon sont
calculés. Les caractéristiques de la chaine de mesure soduitds a ce niveau (résolution
de mesure de temps, pas de codage du TDC, etc...)
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I'analyse des données : a partir des observables calculées précéddvumerslént
des données mesurées), la méme analyse que celle effectuées al@mées expérimentales
est faite pour déterminer les parameétres initiaux de la fragrnmmtline comparaison directe
est alors possible entre les conditions initiales exactesllet a&terminées a partir des
mesures.

[11.2 Conditions initiales de la fragmentation

[ll.2.a Fragmentation de la molécule diatomique

La molécule qui fragmente donne naissance a deux ions qui se séppaetit du
méme point avec des vecteurs vitesse initiale déterminés. Demerék sont alors tirés au
hasard.

L'énergie cinétique libérée au cours de la fragmentation esbdétuniformément
entre deux bornes KER et KERqax Pour chaque KER déterminé aléatoirement a chaque
"événement”, on attribue les énergies cinétiques a chacun des deux fragments sedsa.sa ma

L'orientation de la molécule est définie selon les an@les$ définis figure I11-23.

Sauf pour faire apparaitre quelques effets spécifiques du specapr@mission des
fragments est supposée isotrope.

Une émission isotrope signifie que la probabilité d'émission par deigdirface d'une
sphére de rayon 1 autour du point d'émission est constante sur toute la sphére (Fig. 111-23). Un
elément de surface de cette sphére est défini par :
dS =d x sinB dd (rayon unité)

> Z

Figure IlI- 23 : Définition d'un élément de surfe
de la sphére d'émission

Pour définir une émission isotropg,doit étre distribué uniformément dans lintervalle [O ;
211 et co® doit étre distribué uniformément entre [-1 ; 1]. On détermine da@rat@tement
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I'émission du premier fragment, et on en déduit les angles d'émikssetond (émission du
second fragment a I'opposé du premier).

La norme de chacun des vecteurs étant déterminé par la répattitibBR selon les
masses des deux fragments, on détermine les projections des vecteciiacun des axes
grace aux angles déterminés précédemment.

= Sin@) x Cosfp) x 2x M2_KER Vs, = Sinfe0) x Cosp+1) x 2 M KER

m+m: mz Mut+mz
V1y = Sin@) x Sin@) x %XﬁKER V2 = Sinfe0) x Sin@+1) x szrmTlmzKER
_ 2 mz 2 m
Vi, = Cosf) x,-2x _IE_KER V2, = Cos(e6) X\/ e e <ER

[11.2.b Point de collision

L'une des causes principales de perte de résolution de la meswectess vitesse
est la dimension finie de la zone de collision. Le faisceau a angeur de l'ordre du
millimetre, de méme que le jet supersonique. Les ionisations seldaotdans un volume
d'environ 1 mm Pour tenir compte de l'extension de cette zone de collision, chaque
coordonnée du point de collisiond X, Zo) est tiré au sort selon une loi normale : espérance
et largeur & mi hauteur des distributions sont choisies par I'utilisateur.

[11.2.c Contribution du processus primaire

Lors de linteraction entre le projectile et la cible, celéeniere peut acquérir un
mouvement de recul, ce qui se traduit par un mouvement de son centresse @ette
contribution du processus primaire est inclus dans la simulation saus fun vecteur
vitesse additionné aux vecteurs des deux fragments. Ce vecteur ditessdre de masse est
défini par 3 variables : I'énergie cinétigue cédée a la cibleglé azimutalpcy distribué
uniformément entre [0 ;18 et I'angleBcy distribué selon une gaussienne dont I'espérance et
la largeur sont choisis par I'utilisateur. Ceci permet de quamttififluence du recul du centre
de masse de la cible cédé par le projectile lors de la collision.

[1l.2.d Fragmentation retardée

Il peut arriver qu'au cours d'une collision, un projectile ionise une noiel@ible en
créant un ion moléculaire de longue durée de vie (états métastéldas)ce cas, durant les
guelques nanosecondes séparant la création de I'ion moléculaifeagtrantation, la cible
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chargée va commencer a voler vers le détecteur, puis se fragmeritenan. €e phénomene
a été pris en compte dans la simulation. L'utilisateur pourra cheotsimps de vie e de I'ion
moléculaire. Puis au cours de chaque événement, un délai de fragmenigtena tiré au

tfrag

sort selon distribution de probabilité Pe=T . La figure Ill-24. présente la différence entre

un spectre de temps de vol des premier et deuxieme fragments dans le daagius@ation
instantanée et dans le cas d'une fragmentation retardée’deICG/O". Dans le cas d'une
fragmentation retardée, le centre du segment n'est pluseen Tho'), car ce dernier se
prolonge jusqu'au temps ou lion moléculaire’Cest détecté (T= T, = Tocd’). Si lion
moléculaire fragmente dans la zone de vol libre, des iérmelvent étre détectés avant les

ions O d'oll le rebroussement observé sur le segment, qui correspond & une mauvaise
identification des temps de vol entre premier et deuxieme fragments (cf. Chap.V 8I-1.b.)

Figure IlI- 24 : Simulatior
. de la fragmentation ¢
lion CO?* en C/O" aver
un KER maximum de 6 ¢
O o Les spectres représent
10 les temps de vol
- I'O"(T2)en fonction d
temps de vol du QTy).
Sur le spectre du haut
fragmentation de [lio
~ moléculaire C3" es
instantanée. Sur le spec
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e G ; !
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= 15. Le “"rebroussemer
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L aux O qui arrivent avar
O s le C parce que |
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SO champ électrique de fai
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[11.3 Observables mesurées lors de I'expérience

En utilisant les équations du mouvement d'une particule dans un chanmjyégect
animée lors de sa création d'une impulsion déterminée par les eosdiiitiales, on calcule
exactement la trajectoire de I'ion i dans le spectrometre. On déterminke aémsps de vol du
fragment, ainsi que la position i(X;) du point d'impact sur le détecteur. Il faut introduire les
biais dus a notre chaine de mesure, depuis le détecteur jusqu'au codilivrpiialors des
nombres entiers desquels il faut extraire l'information.

[11.3.a Les temps de vol

Les temps calculés sont des nombres réels, or le TDC disdeétsmps de vol. Pour
discrétiser les temps de vol, on divise ces dernier par le pasddge, on en prend l'arrondi
au nombre entier le plus proche, puis on multiplie I'entier obtenue paside codage pour
avoir le temps de vol en unités physiques. Ainsi, la discrétisation du TDC est reproduite.

Remarque : Le TDC discrétise le temps grace a une horloge couplésoanpteur. L'instant
d'arrivée d'un événement est affecté du nombre affiché par le conipiestant d'arrivé est
donc arrondi au nombre entier immédiatement inférieur. Mais par la suitins@nt est
soustrait a l'instant d'arrivée du signal commun qui lui aussi est arrondi albmoentier
immédiatement inférieur. Cette difféerence entre ces deux noraebtiess fait que l'entier
résultant sera tant6t plus grand, tant6t plus petit que le temps réel sépesatdux instants.
L'arrondi au nombre entier le plus proche est employé pour discréagenips, et ainsi ne
pas introduire de biais dans la simulation par rapport a lI'expérience. Pauadllie codeur a
une non-linéarité intégrale nulle et une non-linéarité différentielle <1§e&b n'est pas
reproduite dans la simulation, mais qui veut dire qu'on peut faire une erretif-decanal
sur la mesure.

On introduit les détériorations de résolution de la prise de temysl dssociées a la
chaine de mesure. Ainsi le jitter principalement introduit padiseriminateur a fraction
constante, estimé a 200 ps, est introdiaitun terme tiré d'une distribution normale centrée en
0 et de largeur a mi-hauteur de 200 ps.

Nous avons vu dans le chap.lll 8I-2.c. qu'il existe une indétermination sur l'instant de la
collision aussi bien dans les expériences a basse qu'a haute vitesse du projectile.
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Pour tenir compte du jitter introduit par le parcours du projectile Basgectromeétre
lors des expériences a basse vitesse (cf. chap.ll §IV-1.e), noumoalte temps Aqu'il faut
a un projectile ayant une vitessegp\pour parcourir la distance séparant I'abscisse de collision

(OZo') du centre du repére du laboratoire.

- OZo
Tp = Vzp

Ce temps algébrique est alors additionné aux temps de vol mesurés.

L'énergie du projectile en sortie de la source ECR a une dispersion en éedlgidre
de 4eVlg, @, étant la charge du projectile. La vitesse du projectile ess a&libe aussi
distribuée suivant une loi normale dans la simulation, ce qui entraijitetisur la mesure
des temps de vol (Chap.lll §l-2.c).

Pour tenir compte du déphasage de la HF cyclotron avec les paquet ctiélésés, ce
dernier est introduit dans les temps de wial une distribution normale de 4° de phase de
largeur a mi-hauteur convertie en temps (ce qui représente un ddtd'ordre de la
nanoseconde).

[11.3.b Les signaux anode

Pour reproduire les temps mesurés aux extrémités des anodes, nemssutlivitesse
de propagation du signal. Lorsque le point d'impact de I'un des fragmedistersting, on
détermine quel temps est nécessaire au signal pour aller du pditedgon a l'extrémité de
I'anode qui fait 80 mm de large. Ce temps sera "mesuré" etisoudffinc des limitations du
discriminateur et du codeur. Par contre, l'indétermination sur hegstele vol n'a pas lieu
d'étre ici puisque seules des différence de temps sont employéesléfininrla localisation
(Chap.lll 81-2.c).

l11.4 Analyse des événements
Dans I'étape précédente les observables ont été calculées étjsoatentes a celles
enregistrées lors des expériences. On applique alors les mémés qae ceux effectués
avec le logiciel d'analyse PAW. On calcule les vecteurs vitkasele repére du laboratoire et
du centre de masse, ainsi que les observables qui en découlent. bestiearatant ceux de
I'analyse, on peut directement observer les effets d'une mauv#isaticen sur les grandeurs
déduites de l'expérience.

1.5 Parametres détériorant la mesure
Grace a la simulation il est possible d'inclure ou non un parardétégiorant la
mesure, et ainsi quantifier sa contribution a la perte de résolliaoms ce qui Suit, nous
introduisons dans la simulation les parametres du spectrometséautdrs des expériences.
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Nous prendrons les conditions de I'expérienc&"Ni 8 MeV/u sur CO et nous intéresserons
au cas de la voie de fragmentatioiCC.

[11.5.a Largeur de la zone de collision

Pour estimer la contribution du volume fini de la zone de collision, ndisoos les
parametres du spectrometre idéal : pas de codage infinimenapséhce de contribution du
processus primaire, etc.. Seul le frim la zone de collision demeure (FWHN X 1 mm,
FWHM Yo =1 mm, FWHM 2% = 1,2 mm). Les fragments'@t O" animés d'un KER unique
(6 eV par exemple) sont initialisés dans la simulation. Les @seogiétiqgues simulées dans
le repere du laboratoire sont représentées Figure. 111-25.
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Figure IlI- 25: Simulation de la mesL
dun KER de 6 eV avec pour se
indétermination la zone de Wision :
AXg = 1mm,AYy = 1mm,AZy = 1,2mm.
Les énergies cinétiques individue
sont plus affectées par l'indéterminai
du point de collision que le KER. |
ajustements par des gaussiennes ne
ici qu'a titre indicatifs pour quantifie

KERde CIOT (@) les largeurs des distributions.
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On remarque qu'en fait la perte de résolution du spectre du KERvdieIC/O" n'est
pas principalement due a la largeur de la zone de collision lors dexpésiences. La
résolution expérimentale du spectre de KER de 250 meV n'est paspgenunt
occasionnée par ce facteur. Par contre on observe que le specéeedsid cinétique de
chaque fragment dans le repere du laboratoire perd beaucoup de saorésotsiise de la
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largeur de la zone de collision. Il est surprenant de voir les ésangi&tiques individuelles
moins résolues que leur somme.

Regardons plus attentivement comment sont calculées les énergies cinétiquesieléocha
Ec1= M (Voxa® + Vovi2 + Voz1) et E2= 5 M (Vox2” + Vov22 + Voz2©)

ou les composantes des vitesses sont données par (2.3) (2.4) et (2.5) et KBREsE
Les variations d'énergie cinétique de chaque fragment, en fonctiomdgdtimination des
coordonnées du point de collisiony 6t 2) :

dEa

-

dEa

- _m
dyo Ta Vo dzo T Vozi
dEz - _m2 dEe - _m2
dyO T2 V0Y2 dZO T2 VOZZ
dKER - _mu -2
dyo T Vovi T2 Vova
Or comme nous avons une fragmentation a 2 corps :
Selon l'axe Z : AV oz1 = - M Voz2
Selon l'axe Y : MVoy1 = - M Vov2
dKER — 1l 1 dKER — 1.1
dyo MVoy1 (Tl T2 ) dzo MVoz1 (Tl T )
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Figure Ill- 26 : lllustration de la "correction naturelle" avec la fragmentation de CO §@TC
soumis & un faisceau de®\li & 8 MeV/u. Les distributions d'énergie cinétiques individt

de C et O sont moins résolues que leur somme.

40
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La variation d'énergie cinétique de chacun des fragments avec le®moées du point de
collision est donc plus grande que celle de leur somme. Et cetaetnt plus vrai que les
particules ont des temps de val €t T, identiques, c'est a dire que leurs masses et charges
sont proches. Dans notre cas, Iése€ 0 sont suffisamment similaires pour observer cette
“correction naturelle”. Ce phénoméne est observé tres nettemeniesuspectres
expérimentaux (Fig.l11-26)

Dans le repére du centre de masse (cf. Chapll 8I-4), la largdarzd@e de collision
importe beaucoup moins. Ainsi la figure 111-27 nous montre que dans ce flegéénergies
cinétiques individuellest le KER ont des résolutions équivalentes de I'ordre du meV.
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Energie cinétique du‘@lans le repére du centre de masse (eV) KER,, de C /0O’ (eV)

Figure 1ll- 27 : Simulation de la mesure d'un KER de 6 eV avec pour seule indéteamita
zone de collision 4%y = 1mm,4Y, = 1mm,4Z; = 1,2mm. Dans le repéere du centre de mass
énergies cinétiques individiles et leur somme ont des résolution équivalentes. Les ajust
par des gaussiennes ne sont ici qu'a titre indicatifs pour quantifier les largeurs des dstsl|

La simulation a montré qu'en se placant dans le repére du centrasie, on
s'affranchit de l'indétermination du point de collision, et que notamlesngsolutions des
mesures d'énergies cinétiques individuelles sont fortement amslit@simulation montre
aussi que ce n'est pas ce facteur qui détériore le plus laemd@sUKER de la voie de
fragmentation QO qui est estimé a 250 meV.

[11.5.b Le codage du temps

Le codeur de temps utilisé a un pas de codage de 500 ps. Ce pas de cadffagieva
la mesure des temps de vol bien entendu, mais aussi celle dalisatomn des fragments sur
le détecteur puisqu'une anode a ligne a retard est utilisée e@ffeet Pour déterminer
I'influence de ce pas de 0,5 ns, procédons de la méme maniere querpnéegde mettons
tous les parametres a des valeurs idéales, excepté le pas gie dodamps. Nous obtenons
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alors la figure 111-28 pour la voie de fragmentatioW@ libérant un KER de 6 eV dans le
repére du centre de masse.
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Energie Cinétique de’@lans le repére du centre de masse (eV) KER,, C'/0" (eV)

Figure IlI- 28 : Simulation de lanesure d'un KER de 6 eV avec pour seul facteur limit
pas de codage de 0,5 ns du codeur. La résolution de mesure du KER est de Os
ajustements par des gaussiennes ne sont ici qu'a titre indicatif pour ceral@sfilargeur
des distributions.

Il semble donc que le pas de codage du temps soit le parametaéflipnincipal de la mesure
du KER.

Remarque : A titre indicatif, un pas de codage de 100 ps, permet d'obten&aahation en

KER de 0,03 eV au lieu de 0,21 eV avec 500 ps. Nous verrons plus tard en prexcampien
toutes les limitations quel pourrait étre le gain en résolution sid\eait un codeur a 100 ps
de pas de codage.

[11.5.c La résolution de prise de temps

S'ils sont mal réglés, les discriminateurs a fraction constamteintroduire un jitter
dans les 5 mesures associées a un détecteur (Signal galdiignauk anodes). Un mauvais
réglage des discriminateurs va donc influencer la mesure des tempd et celle de la
localisation. Un jitter est donc introduit sous forme d'une distributiomaler dans la mesure
des temps. Au cours de I'expérience, ce jitter a été estimé a 200 ps. Cerpardémnitur aux
500 ps de pas de codage ne va pas détériorer notablement la résolutresaes. Méme
avec un codeur de 100 ps de pas de codage, ce jitter de 200 ps ne se@it plas tres
limitant (une indétermination d&0,04 eV pour un KER de 6 eV).
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L'indétermination sur linstant de collision dépend essentiellemenpadametre
expérimental choisi comme référence temporelle (Chap.lll 81.2.¢)e @elétermination va
entrainer un jitter seulement sur les temps de vol (les tempascdksation sont utilisés
soustraits les uns par rapport aux autres).

Dans les expériences a haute vitesse du projectile, c'estHas@ge du paquet d'ions
par rapport au signal HF du cyclotron qui va limiter la résolution daureedu temps de vol
(4° de phase maximum). Dans la simulation, ce jitter est intr@dwitune loi normale de
largeur 1,1 ns dans le cas des ion&"Ni 8 MeV/u. Ce jitter correspond aux 4° de déphasage
par rapport a la radio fréequence de 10 MHz du cyclotron nécessaireegoacdélérer ces
ions.

Dans les expériences de basse vitesse, deux phénomeénes limitent la résolutips de tem
de vol. Nous avons supposé au paragraphe 1.2.c la dispersion en vitesseedu fagsbasse
énergie comme négligeable. En réalité la dispersion en énergiesdaafaiest donnée de
I'ordre de 4 eV/go; (Gproj €St la charge du projectile). En déterminant l'instant de lesioaolla
partir de l'instant d'arrivée du projectile sur son détecteur quosee approximativement a
L=1 metre du point de collision, on introduit un jitte¥ ,,; de :

— AV roj —_ AV roj
ATproj = ngojj L= WP]J (3. 15)

Ou Vpyq est la vitesse du projectile.
Des ions O" & 4 keV/u vont donc créer un jitlT ;= +12ns.

L'autre phénomene occasionnant la perte de résolution sur les tempsede décrit
dans le chapitre 1l 8VI.1.e et concerne le temps passé par letpeoans la zone de
collision. Dans la simulation, connaissant l'abscisse de collision, Gnitde temps
nécessaire au projectile pour aller de cet abscisse jusgigin€orl'ion étant supposé se
former en Z=0, on enléve alors ce temps au temps de vol. Avec une zonksamlr I'axe
OZ de 1,2 mm de large, un projectile & 4 keV/(i'\®@a entrainer un jitter de 1,4 ns.

La résolution de la mesure de temps de vol peut étre directement obtenue a panesigda

du temps de vol d'un ion qui a une impulsion initiale négligeable : I'ioh GOfigure 111-29
représente ce pic de CQui a une largeur a mi-hauteur de 3,6 ns. Cette valeur étant bien
inférieure aux 24 ns attendus a cause de la dispersion en vitessesdds faisceau, on peut
supposer que cette derniére est bien inférieure a 1 eV/q (edie ese fait de l'ordre de 0,1
eV/q). De maniére a étre en mode ion par ion lors de l'expériehaehép.ll 8lll.2.c), les
fentes qui se trouvent derriere I'aimant d'analyse sont extrémésnerdes, ce qui explique
cette excellente dispersion en énergie de 0,1 eV/q qui sera introduite dans lesosisaulat
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Figure IlI- 29 : Spectre de temps de vol de I'ion moléculairé 86u de la collision ent
CO et un ion @ a 4 keV/u. La largeur de la distribution correspond a la résolutic
mesure de temps de vol du dispositif.

[11.6 Estimation des résolutions des expériences
Maintenant que nous avons répertorié les facteurs détériorant si@dsitiens des
mesures, déterminons les résolutions que nous avons obtenues lors desaegarimute et
basse énergie, sur les mesures d'énergie cinétiqgue, mais égademks® mesures d'angle
d'émission dans le repére du centre de masse.
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Figure IlI- 30 : Simulation pour une expérience a haute énergie de collision de la me
KER de la voie de fragmentation’/O". La résolution en % de la mesure de KEFR
représentée en fonction du KER. On peut estimer la résolution de laenpes I'expressic
affichée ci dessus.
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La figure 111-30 montre qu'il y a une dépendance de la résolution deedarmavec
I'énergie cinétique des fragments. AIASIER/KER se détériore aux basses énergies (<2 eV).
D'aprés la simulation, on peut obtenir une estimation de la résolutitnrdesure en KER

par la relation :

AKER = 1;(‘50 JKER (3. 16)

L'expression (3.16) ne donne qu'un ordre de grandeur de la résolution en KER dbaenue.
exemple, un KER de 10 eV sera mesuré avec une résolution de 0,22 e¥ (FHgWj et non
0,14 eV comme donné par (3.16).

500+

450

Figure IllI- 31 : Simulation de mesu
d'un KER de 10 eV sur les fragme
C*/O" émis sous l'action d'un ion i
a 8 MeV/u. Tous les parametres d
simulation sont initialisés aux valel
de l'expérience.
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Figure IlI- 32: Simulation pour une expérience a haute énergie de collision de la nue
@de la voie de fragmentation'@©". La résolutiondé de la mesure dé€ est représentéer
fonction de ce dernier. On peut estimer la résolution de la mesure par I'expresgioéeat

dessus.
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Figure Ill- 33 : Simulation pour une expérience a haute énergie de collision de la megtire de

de la voie de fragmentation @©". La résolutiond¢ de la mesure de est représentée
fonction de ce dernier. On peut estimer la résolution de la mesuréepgprdssion affichée

dessus.

Le tableau IlI-F résume les résultats des simulations.

Expérience Haute énergie Basse énergie
A KER (eV) 4,4JKER /100 4,6J/KER /100

A O (degrés) =0,6 =08

A ¢ (degrés) =0,7 =0,9

Tableau IlI- F : Estimation des résolutions de mesure du KER alalesangles d'émission

des fragments dans les conditions expérimentales.

En regardant la figure 111-33, on distingue bien que la mesugeatd mieux résolue pour les
valeurs dep = 90° et 270°. C'est lorsque les vecteurs vitesses sont déedu@septif partir

du temps de vol que les mesures sont les moins bien résphEset$p=180°).
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C'est en fait le pas de codage qui limite le plus les megslggesobservables. Ainsi en
remplacant dans la simulation le pas de codage de 500 ps par un pas deri00tmEnt les
résolutions présentées dans le tableau IlI-G.

Expérience Haute énergie Basse énergie
A KER (eV) 1,8VKER /100 1,9KER /100

A 6 (degrés) =0,3 =0,3

A ¢ (degrés) =03 =0,5

Tableau IlI- G : Estimation des résolutions de mesure du KER atalesangles d'émission
des fragments dans les conditions expérimentales.

Si pour de prochaines expériences une résolution deux fois meilleure lpuguse nous
avons obtenue est nécessaire, le simple achat d'un TDC multi-ii@® ¢es de pas de codage
sera une solution.

Au cours de ce chapitre nous avons vu que pour analyser les données essegyistré
bande au cours des expériences nous utilisons le logiciel d'analysd_R#dlyse se déroule
en au moins trois étapes. Premiérement nous sélectionnons les éwéneatides qui vont
étre analysés (possédant tous les signaux présents au cours d'un vé@mmest).
Deuxiemement nous sélectionnons la voie de fragmentation que nous voulonsranalyse
Troisiemement nous calculons les observables intéressantes pade Lt la dynamique
(KER et angles). Dans le cas de molécules triatomiques nous pouvenpaaser du repére
du laboratoire a celui de la molécule, ce qui correspond a une quatrieme étape.

Pour analyser l'expérience, une calibration du spectrometre estiéffepres que les
bons événements aient été sélectionnés (entre la premiere aintewtape de l'analyse).
Cette calibration concerne l'origine des temps, le champ d'egtratdi zone de collision, la
vitesse du jet supersonique et le détecteur a localisation.

Une simulation de type Monte Carlo (SEXSAFE) a été développée poumihéte les
parameétres limitant la résolution des mesures. L'étude a njuréest principalement le pas
de codage de 500 ps du TDC qui limite la mesure.
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Chapitre IV

CHAPITRE |V : FRAGMENTATION DE CO INDUITE PAR
COLLISION AVEC DES IONS MULTICHARGES

L’ensemble des techniques expérimentales décrites aux chapéoesigmts a donc
été mis en ceuvre dans le but d’étudier la dynamique de la fragroematpetites molécules
lorsque la dissociation est induite par collision avec des ions hangjés. Parmi les
principaux objectifs que nous nous sommes fixés dans ce travail, un estems dans ce
chapitre sur la mesure a haute résolution des distributions d’énargjiigjue libérée au cours
du processus de fragmentation afin d’aller au-dela d’'une description gnireculombienne
de celui-ci. Une étude de l'influence de la charge et de la vitesse duifggectes résultats
ainsi que du processus primaire a l'origine de la dissociation maiérdst également
réalisée. Un intérét particulier a par ailleurs été potiétade de I'influence de I'orientation
de l'axe internucléaire d’'une molécule diatomique par rapport a éatidin du faisceau
incident sur les sections efficaces d’ionisation multiple de la molécule.

I Voies de fragmentation et rapports de branchement

.1 Collisions a haute vitesse
Nous allons présenter dans ce paragraphe les résultats concedeatifitation des
différentes voies de fragmentation de la molécule diatomique de monoxyaebdae (CO)
ainsi que les rapports de branchement entre ces différentesorspsel cette dissociation est
induite par collision avec différents ions lourds rapides.

La simple mesure du temps de vol des deux fragments en coincidalisserdrs des
expeériences de type PIPICO (présentées chapitre | 8llI-1.b.), etemigeuvre au sein du
groupe lors de la thése de Christophe Caraby [Caraby 1997B] permet d’ores et déja :

de séparer et d’'identifier les différentes voies de dissoniaties cas de la
fragmentation de la molécule de monoxyde de carbone (CO) induite paordesii de
11,4 MeV/u, Nf** de 8 MeV/u, et AF* de 8 MeV/u sont présentés figures IV-1, IV-3 et V-
5. Dans ce type de représentation que nous appellerons dans la suiteaglailce carte de
coincidence », les coincidences sont localisées, dans le cas deatétiée diatomique, pour
des raisons de conservation de la quantité de mouvement, sur de petisitsede droite
dont la pente est reliée au rapport des charges des fragments E#xdension est reliée a
leur distribution d’énergie cinétique ;

d’estimer les rapports de branchement entre les différentes e
dissociation issues d'un méme état d’ionisation de I'ion molécutainsitoire. Ces rapports
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de branchement sont présentés, pour les idhsl®©11,4 MeV/u, Ni** de 8 MeV/u, et AF"
de 8 MeV/u, tableaux IV-A, IV-B et IV-C respectivement.

I.1.a Cas de la collision @ 11,4 MeV/u sur CO

- : 102
é‘ o ///
;é Ol : . 5 _: e e
[N A I Sy
o : — il
11 -_:""’: / Figure IV- 1:
: e, / -| ldentification
ch o des voies ¢
c* = fragmentatior
|4 de CO lorsd
| collisions ave
| desions O a
24 11,4 MeV/
o (k = 0,3)
C2+ 3
03+ r\
C3+ ":_..:
/ 1
/ g
//
& & & X £ & +
© O% © oL © 1S?fr0gment
Voies o] o o*
o 73,5+ 0,4 3,3+ 0,1 0,23+ 0,02
c* 11,9+ 0,2 2,7¢+0,1 0,18+ 0,02
c* 0,82+ 0,05 0,55 0,05 0,10+ 0,01

Tableau IV- A : Intensités des voies de fragmentation de CO induitesmpact G* a
11,4MeV/u (k = 0,3). Les intensités sont exprimées en % des iongédetmt doub
coincidence
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I.1.b Cas de la collision

Nf* 8 MeV/u sur CO

= " . [ =t IRk - - - LI ",-.' T - H 4
5 - o . .-'- Lo ;l'\ TIne, s ' _: B __._:;lll\.-.'l._l'. ) S 10
E :} . .-..I- ::—- . -‘. . - - ,l'-l.i-' 1." . _' _.__,. o= ... .‘:‘
g © s _¢ -1.'- :;‘ " 'c_:.h-:-» - S :
= L B ~ A .2 4
-goli-a. \---. . L T ‘- H
e - ) Y , Lk
~ P : .
14k e o
0 H = 'I'!r:'- i
= ": e w h
a.".' EF 'f'!:'_-:: h P. 3 a ._-I
L N, AL .:\.' :o .\:.2' A LT "'-l .“5'77’\'.:#'.,- 1'“ 3
. e | f e T ad i '-r:;‘f '.l.;'-'
Cia o (S - :
c1+ . kRN 1t
: "-{'- ,"".'-'{ i \ i Jt IR rr'f ; I:\"v
T I Lo N T T - .-j- ] oy
ke kX ' 'u o W —"L.:.'-I - '_c.'|.: L % |= |
ey O T R . LR
- - o] 24 "\'-". 3 h T LIRS i 12
ut '-."-n. ) B '|.' 'I""- 2
Dfin [ty "
0 . T - = 1“
14 o = :,' T .
ERL .. ! k)
C2-+1_: o P b
o T AL T '
C § T
3+ n" --..-.:.-:. A Il‘g .
o™ BT ]
ST >
Febe LR A e
‘I‘ "t -
Fep e BN AL
0 “l Al - ..,.‘.,_:: - 1“
5+ B, ’
0™ A
6+ AL
o [] vy T
n_. 'q‘" .
. E:d 'F".?r
5, -
H'; '
My
o T3 S S A T L N
Uotb UL o) SR e o © 1st fragment

Figure IV- 2 : Identification des voies de fragmentation de CO induites par collisioo s

Ni“** & 8 MeV/u (k = 1,3)

g

OZ+

o**

o™

o°*

55,2+ 0,1

5,44+ 0,03

0,44+ 0,01

0,054+ 0,003

0,000+ 0,001

15,89+ 0,05

8,09+ 0,03

0,74 0,01

0,38t 0,01

0,16t 0,005

1,53+ 0,01

2,96+ 0,02

1,53t 0,01

0,34+ 0,01

0,20+ 0,005

0,137+ 0,005

0,55+ 0,01

0,74+ 0,01

0,22+ 0,01

0,06+ 0,003

0,000+ 0,001

0,021+ 0,002

0,033+ 0,002

0,021+ 0,002

0,000+ 0,001

Tableau IV- B : Intensités des voies de fragmentation de CO induitenpact Nf** a
8 MeV/u (k = 1,3). Les intensités sont exprimées en % des ions détectes.
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l.1.c Cas de la collision A§* 8 MeV/u sur CO
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Figure IV- 3 : Identification des voies de fragmentation de CO induites par collislboss
Ag®* a8 MeV/u (k = 2,1).

Voies o] o* o* o™ o
c 43,2+ 0,3 6,2+ 0,1 0,74+ 0,03 | 0,14£0,01 | 0,00: 0,01
c* 16,9+ 0,2 10,00 0,1 | 2,32+0,06 | 0,68 0,03 | 0,00t 0,01
c* 1,83+0,05 | 4,03 0,08 | 2,820,07 | 0,66:0,03 | 0,3% 0,03
c* 0,13+ 0,01 | 0,55 0,03 | 1,020,04 | 0,62 0,03 | 0,00 0,01
c> 0,00+ 0,01 | 0,0a:0,01 | 0,13:0,01 | 0,1#0,02 | 0,00:0,01

Tableau IV- C : Intensités des voies de fragmentation de CO induiteinpact Ag®" a
8 MeV/u (k = 2,1). Les intensités sont exprimées en % des iongédéwmt double
coincidence.
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[.1.d Analyse des résultats

Les cartes de coincidence obtenues pour les différents ions pegjeriiisés mettent
en évidence le grand nombre de voies de fragmentation ouvertes au coesscodisions
ionisantes ainsi que le fort pouvoir ionisant des ions multichargés @u8agtlectrons éjectés
au cours d’'une unique interaction projectile — cible). Une comparaison d’atsorelle des
différentes cartes présentées figures 1V-1, IV-2 et IV-3 egltess, montre I'ouverture, avec
'augmentation de la charge du projectile, de voies provenant d’étatmdge@lus élevés de
I'ion moléculaire transitoire CO formé avant fragmentation. L'un des objectifs de ce travail
étant d'étudier l'influence des parametres charge et vitesseofcide sur I'ensemble des
parameétres accessibles (rapports de branchement, distribution déoaréiique, effets
d’orientation ...), il est également possible d’effectuer une analyseqxjuantitative » de ces
résultats expérimentaux lorsque 'on fait varier l'interaction esihér projectile et la cible,
caractérisée par le parametre de Sommerfeld défini au &agitl-1, du régime perturbatif
(k = 0,3 dans le cas des ion§'@e 11,4 MeV/u) au régime de forte interaction (k = 2,1 pour
des ions A" de 8 MeV/u).

Une premiére analyse des rapports de branchement présentés taliléauX-B et
IV-C peut étre réalisée en étudiant comment les électronanteapres la collision se
répartissent sur les fragments au cours de la dissociatiorgura fvV-4 présente les rapports
de branchement entre les différentes voies de fragmentation ¢ssnaséme état de charge
de I'ion moléculaire transitoire. Le principal résultat est qusdue I'état de charge (q) de
ion moléculaire produit est pair, la voie de fragmentation symétrigharge g/2 pour
chacun des deux fragments) est toujours dominante. Les charges ont donceténdanc
répartir en moyenne de facon égale sur chacun des fragments. bagéarent des électrons
semble donc se produire plus rapidement que la dissociation de la molécule. Lorsqpug la val
de g est impaire, on observe que les fragments carbone sont toujourbgrlyssaque les
fragments oxygéne jusqu' a la charge q = 7 de l'ion transitoire. @&tégi commun aux
trois ions utilisés, confirme de précédentes études qui sont toutesnyes a la méme
conclusion, indépendamment du choix du projectile rapide’t Be 1 MeV/u
[Ben-ltzak 1993], A" de 2,4 MeV/u [Wohrer 1992] et XE de 6,7 MeV/u
[Caraby 1997B]. Tous les auteurs ont attribué ce résultat au plus gatieletiel d’ionisation
de l'ion carbone comparativement a I'oxygene. Beaiteal [Becker 1992] ont également
reporté un résultat similaire dans le cas d'une expérience de phsadiomi et d’'une
comparaison des rapports de branchement entre les voies de fragmeZifatioO et C / &' .

Ce résultat s’'inverse cependant dans le cas des deux plus hauteétharge détectés ici :
CO** et CO"* pour lesquels I'ion oxygéne a une plus grande probabilité d’étre détecté avec un
état de charge plus élevé que celui de carbone. Ceci peut étre attnibhuéeffet de couche ».
L’ionisation de la molécule a lieu principalemens I'épluchage de ses couches de valence.
La production de fragments®Cne serait possible que consécutivement & I'ionisation en
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couche interne du carbone (ou depuis la couchdela molécule proche en énergie de la
couche K du carbone). L'ionisation de 5 électrons d’oxygéne n'implique pasvanche
cette ionisation en couche interne. Considérant les potentiels d’ionisis atomes de
carbone et d’oxygéne isolés, il faut par exemple 600 eV pour produire deG>foes O
alors qu'il ne faut seulement que 341 eV pour produire des fOnst@". Si I'on ne peut
évidemment pas se baser uniquement sur les potentiels d'ionisatiatohes isolés pour
expliquer les rapports de branchement entre les voies de dissociatorci gpermettent
néanmoins de prédire les principales voies de fragmentation.
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Figure IV- 4 : Répartition des charges lors tefragmentation de CO induite par
ions NF** & 8 MeV/u

Une comparaison du pouvoir multi-ionisant des différents projectildiséstiest
effectuée Figure IV-5. Notons que cette figure n'est pas direoteomee évolution des
sections efficaces relatives d'ionisation dans la mesure aldel o'est effectué que dans le
cas des événements ou deux fragments chargés sont détectés en coingdgnedes voies
de fragmentation ne conduisant pas a une dissociation, ou aboutissanb@ulziqm d’'un
fragment chargé et d'un fragment neutre ne sont pas estimeés).
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Figure IV- 5 : Intensités relatives de multi - ionisation de CO par différents projectiles.

Ces résultats confirment le fort pouvoir multi-ionisant des ions chaltgés dans le
domaine de forte interaction. Plus le facteur k est élevé, phapkité du projectile a multi-
ioniser la cible est importante. Notons qu’il semble qu'il y ait plegifférences entre les
résultats obtenus pour le cas perturbatif (ions oxygéne, k = 0,3) aifeeréntermédiaire
(ions nickel, k = 1,3) gu’entre le cas intermédiaire et celui @e fateraction (ions argent, k
= 2,1). Ce comportement avait aussi été mis en évidence par Kristtharet al
[Krishnamurthi 1996]. En fait, ne tenir compte que de la charge du plejettle sa vitesse
pour analyser les résultats ne suffit pas a quantifier réeitelmdorce d'interaction entre le
projectile et la cible. En effet ce parametre ne prend pa®mpte le paramétre d'impact
auquel a lieu le processus considéré. Dans le but d’analyser lesusemeystématiques de
rapports de branchement et de sections efficaces, effectuéeslant ¢a vitesse de collision
constante et en faisant varier la charge g du projectilelé1 a 9, ces auteurs ont calculé
dans une approche perturbative (Semiclassical Coulomb Approximation [SH&A9teen
1975] les probabilités de simple ionisation en fonction du paramétre dimmavaleur du
paramétre d'impact le plus probable ainsi déterminée, ils ont digfini le paramétre

Z
<b\; > ou 4 et V, sont respectivement la charge et la vitesse du projectile,let b
p

parametre d'impact le plus probable auquel a lieu le processusple Einisation. La figure
IV-6 représente I'évolution de ce parametre avec la charge du fjeojém y distingue tres
nettement deux régions : une pour les petites valeurs de k (typiqueménék au la force
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d'interaction croit rapidement avec k, et une pour les valeurs de &@kdées pour lesquelles
ce nouveau parameétre présente un comportement moins monotone et unenceroissa
nettement moins rapide.

La différence de comportement aussi bien des rapports de branchemedesjue
distributions d’états de charge présentées ici n’est donc pas sutprana lumiere de cette
approche tres qualitative de la collision.

1lT—TTT T T T 771

o4 Figure IV- 6 : «Force

y d'interaction» d'un ion ayar
une énergie de 1 MeV/u et |
charge g dans leas des simp
. et double ionisations de CO.
co force d'interaction est donn

. en fonction du parametre

Sommerfeld k.

CO

<qg/vb>

M NI NI ST BT BEEN RETT B BRI A
03 06 09 13 16 19 22 25 238

kK

.2 Collisions a basse vitesse

Deux projectiles ont été choisis dans le régime des bassesgitissollisions afin
d’étudier la dissociation de CO. L'un, multichargé {)Qlans le but de comparer les résultats
avec ceux obtenus avec le méme projectile dans le régime de heagse v(nous y
reviendrons particulierement dans Il'analyse des distributions d’éneigéique des
fragments) et l'autre (K48 afin d’étudier une dépendance en charge des résultats. Le transfert
de charge est ici le processus dominant.
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1.2.a. Cas de la collision & a 4 keV/u sur CO
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Figure IV- 7 : Identification des voies de fragmematde CO induites par collisions d'ic
O™ a4 keVlu.

Voies o] o o*
c' 41,3+ 0,6 8,9+ 0,3 0,46+ 0,07
c* 22,0+ 0,5 11,6+ 0,3 1,1+ 0,1
c 2,4+0,2 2,7+ 0,2 0,9+ 0,1

Tableau IV- D : Intensités des voies de fragmentation de CO induitésipact d'ions O a
4 keV/u. Les intensités sont exprimées en % des ions détectés en double coincidence.
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1.2.b. Cas de la collision H& a 11 keV/u sur CO
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Figure IV- 8 : Identification des voies de fragmentation de CO induites par colliglboss
He* a 11 keV/u.

Voies o o*
ct 53,1+ 1,5 8,8+ 0,6
c* 23,6+ 1,0 3,1+ 0,4
c* 0,7+0,2 0,1+ 0,1

Tableau IV- E : Intensités des voies de fragmentation de CO induitémpact d'ions H&a
11 keV/u. Les intensités sont exprimées en % des ions détectés en double coincidence.

[.2.c Analyse des résultats

La modification du processus primaire a l'origine de I'éjection éestrons de la
molécule (la capture électronique plutdt que I'ionisation) ne modifigem les commentaires
faits dans le cas des ions rapides en ce qui concerne la caeadidds multichargés a ioniser
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fortement la molécule (des ions EGont ici détectés), I'équipartition des charges sur les
fragments et la domination des voies ou le carbone est plus chargéxggéne dans le cas
des voies non-symétriques. Bien que la capture multiple soit possibleedzassdu projectile
O™, on peut s'étonner de la proportion importante de fragments multichargséslé
(Fig.IV-9). Une capture en couche interne suivie d'autoionisation poureaa €origine de la
production de tels états de charge des fragments.

L'ionisation de la cible par effet Auger peut étre mise en évi@engrenant comme
projectile un ion H& pour lequel seuls les processus de capture simple et double sont
possibles. Ainsi, au cours de la collision”’H& 11 keV/u sur CO, les voies de fragmentation
conduisant & la production de fragmenfé*@t 0" tels que g+g = 3 représentent environ
36 % des ions détectés [Tarisien 1999] ! Il y a donc probablement unadtstenisation de
la cible doublement chargée par capture, et/ou des fragments anéédedattats excitéles
sections efficaces d’ionisation directe de la cible sont généralernasidérées comme étant
trés petites dans ce régime de collision. Il est cependant prudeapgeler que les sections
efficaces d’ionisation sont relativement mal connues dans ce domaine de basses.vitesses)

100

FHe2+@11kev/u
B O7+@4keV/u

11,

Degrés d'ionisation

=
o
L

i
L

% des ions détéctés en double coincidence

0,1

2 3

Figure IV- 9 : Intensités relatives de multi-ionisation de CO par capture dedQ1 keV/
et HE" & 4 keViL

Récemment, Sobocinski at [Sobocinski 2001] ont étudié ce processus d’émission
Auger par spectroscopie d'électrons de haute résolution pour les nsstésnes de
collisions Hé" et 0" sur CO & basse vitesse. Dans les deux cas, des électrons Auger de
diverses énergies sont détectés. Dans le cas du sysféme GO, si la capture en couche de
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valence est dominante, la possibilité d’'une excitation de cceur eshttémpar la mesure
d'énergies d'électrons Auger associés a la présence d'un trou en couchelxaes le cas du
systéme H& sur CO, si une capture en couche interne n'est pas observée,uléstgés
obtenus démontrent la possibilité de capture d'électrons de couchassnder valencea3
pouvant étre accompagnée d’excitation des électrons externes et conalésdigsociation
de I'ion moléculaire résiduel en deux fragments tres excités (Fig. 1V-10).
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Figure IV- 10 : Spectre d'électrons Auger obtenu lors de collisiorfs Be3,5 keV/u sur Ct
aprés soustraction du fond. La partie supérieure de la figure repréntmergies attendL
des électrons Auger issus de fragments excités et/ou ionisés jusqu'a la charge 2.

[Sobocinski 2001]

Distributions d'énergie cinétigue libéree

Aprés avoir sélectionné les voies de dissociation sur les cdeesoincidence
présentées au paragraphe précédent, nous pouvons calculer le vecteudgitesacun des
fragments et exploiter ici pleinement les potentialités d@édatsoscopie d'impulsion d’ions
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de recul afin de déterminer les distributions d’énergie cinétique&ER) des fragments. La
mesure a haute résolution de ces distributions est I'un des principaekifstge ce travail de
these. Au-dela de l'implication technique engendrée par ce choix @nisesuvre d’'un
nouveau systéme de détection avec les nouvelles chaines d'électronidfaegeisition
adaptées), les premiers essais prometteurs de déterminatioriduieition de vitesse d’'un
fragment [Caraby 1998], nous conduisent a penser qu’'une mesure résolueedeicell
permettrait d’aller plus loin dans I'analyse des résultats qu’imples discussion en termes
d’explosion coulombienne.

1.1 Cas de la voie de fragmentatioiV@Q"

Nous avons tout particulierement porté notre attention sur le caddelle ionisation
de CO conduisant majoritairement a la voie de dissociati®i©’C Cette voie de
fragmentation est un excellent candidat a une étude complete ctiessefficaces de double
ionisation sont grandes et cette voie symétrique est la plus inelsae pose pas de
problémes particuliers de détection puisque les deux seuls fragmesitecder parviennent
sur le détecteur avec une différence de temps de vol plus grande tprepke mort du
détecteur, les surfaces de potentiel du dication sont accessibldespaalculs de chimie
guantique la ou la grande densité d’états pour des ions plus multichargisitr une
spectroscopie assez illusoire, enfin d’autres mesures ont dégdfexttuées pour cette voie
dans des études antérieures.

II.1.a Mesure du KER

Jusqu'alors, la détermination indirecte des KER, les spectres de différence de
temps de vol entre les deux fragments et une bonne connaissance eldsireaj des
particules chargées a l'intérieur du spectrometre, ne permp#aitune analyse fine des
résultats [Sampoll 1992] [Ben-ltzhak 1995] [Caraby 1997] [Adoui 1999]. Seulesldarr
moyenne de la distribution ainsi que sa largeur a mi-hauteur étamgsibles a la mesure.
Un exemple de mesure réalisée par ces techniques est présenté/fijiré.d valeur prédite
par le modeéle de l'explosion coulombienne (répulsion coulombienne de deux charges
ponctuelles séparées de la distance internucléaire d’équilibeendelécule) est reportée sur
cette figure et I'on peut constater le bon accord entre cettecpio@det la valeur moyenne
expérimentale. Ce bon accord se retrouve quelle que soit la voigdefri@tion étudiée. En
revanche, les largeurs expérimentalement mesurées sont trouvées systéraatiggaucoup
plus grandes que celles prédites par I'explosion coulombienne (cf. Chay2ldg}) pointant
déja les limitations de cette image trop simple pour comprendrdyhnamique de la
dissociation (figure 1-40) [Sampoll 1992] [Mathur 1993] [Ben-ltzhak 1995}dBa 1997]
[Adoui 1999].
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Un exemple typique de mesure de KER réalisé dans ce travpiéssnté figure V-
12 dans le cas de la collision’lia 8 MeV/u sur CO. La distribution prédite par le modéle de
I'explosion coulombienne est superposée a cette distribution expérimeébgatésultat met
clairement en évidence les limites d’'une description purement cowonwide la
fragmentation. Notons que différentes tentatives de mise en ceuvresdeahniques
d’'imagerie avaient déja été effectuées [Varghese 1989] [Cheng 1993€iB1994] [Horvat
1995] [Werner 1995] [Moshammer 1996] [Werner 1997B] [Dérner 1998] mais qu’aucune
n'avait pu résoudre des structures dans la distribution de KER. dlatiés atteinte ici sur la
mesure, meilleure que 250 meV, permet d’aller plus loin dans I'andgseésultats qu’une
simple comparaison de la valeur moyenne de la distribution, estimée evl@as le cas de
la voie de fragmentation considérée. Méme l'accord avec la valeygme expérimentale
précédemment reporté semble ici fortuit, la distribution s’éterefane O et 35 eV avec une
structure de pics démontrant expérimentalement que la dynamique rdgrzemmtation est
régie par le parcours des surfaces de potentiel de I'ion moléduéaisitoire peuplé dont sont

issus les fragments. |
1,01
CO + Ni**" @ 8MeV/u
0,8
c’/o”
S 0,6
% Explosion coulombienne
9]
> 0,4
0,2
o S SO
I B T e ——
0 5 10 15 20 25 30 35 40

KER (eV)
Figure IV- 12 : Spectre haute résolution de KER de la voie de fragmentati@i @duite
par collision de N*** & 8 MeV/u sur CO. Le pic central correspond & latritistion

attendue par le modeéle de I'explosion coulombienne.
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Rappelons (cf Chap.Il et Chap.lll 8lll) que la résolution atteinte dans &ttide
comparativement aux études précédentes par techniques d’'imagerie s’expéigua
conjonction de l'utilisation du jet supersonique, d’'un détecteur de grande paitleettant
l'utilisation d’'un champ d’extraction relativement faible tout en maintenantingle solide
de collection de # et de la détection en coincidence des fragments réduisant
'indétermination du point de collision, une des principales sources de a&tigon de la
résolution.

[I.1.b Identification des niveaux électroniques

D’un point de vue théorique, I'équipe de D.Mathur du Tata Institute of Fundament
Research (Mumbai, Inde) a calculé les surfaces de potentiel dind gombre d’états (65
états électroniques singulets et triplets) en utilisant des gquoe® dinteraction de
configuration. Puis, utilisant une méthode de dynamique de paquets d’ondes dépendant du
temps, ils ont étudié I'effet de chacun des états électroniques dieation sur la dynamique
de la fragmentation. En comparant le spectre de KER expérimemte simulation, ils ont
été capables d’extraire des informations quantitatives sur lessfdfoscillateur relatives qui
peuvent étre attribuées a chacun des états électroniques impliqeésedarocessus de
fragmentation. Seules les principales étapes du calcul seronhtgesséci, une description
plus compléete avec des détails techniques pourra étre trouvée dans [Tarisien 2000].

Pour mener a bien ce calcul et interpréter le spectre degikp#timental, D.Mathur et

al ont fait I'hnypothese que la fragmentation s’effectuait en deux étéjmss un premier
temps, la molécule de CO est excitée lors de la collisionlayejectile G* & 11,4 MeV/u
dans un état électronique €Q suivi dans un second temps par la fragmentation'en@.
Le calcul du recouvrement entre les fonctions d’onde dans les rtatkeat final doit étre
effectué pour obtenir la distribution de KER associée a un étefragdlejue donné. La
fonction d’onde initiale choisie est I'état fondamental de la moténaltre (X=*) dans son
état fondamental de vibration=0).

Pour les états prédissociatifs, la fonction d’'onde finale etalggldrs Franck Condon
sont calculés dans le cadre de l'approximation semi-classique \Wdtzel, Kramers,
Brillouin). Tous les états singulets calculés ont pour limite deodiation C(*P,) + O'(*Dy).
Parmi les états triplets, les étafd et °T les plus bas en énergie ont pour limite de
dissociation ¢(?P,) + O'(*S)) tandis que les autres états triplets ont les ét&P L +
O*(°Dy) pour limite.

Dans le cas d'états purement répulsifs, la fonction d’onde finde distribution de
KER correspondante sont calculées par une méthode de dynamique de paquet dondes
permettant de calculer la fonction d'excitati¢mansformée de Fourier de la fonction
d’autocorrélation)
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La distribution de KER obtenue est alors convoluée par la résolutionnresttale (le
calcul a ici été effectué avec des fonctions gaussiennes d'geudade 250 meV a mi-
hauteur) pour étudier I'influence de chaque état sur la dynamique globaléagnhentation.
Les fonctions d’excitation ainsi obtenues sont alors multipliées ppatameétre numérique
libre dont la signification physique est la force d’oscillateurtietade chaque état considére.
La valeur de ce paramétre libre est optimisée pour obtenirillemeccord possible entre le
spectre expérimental et le spectre simulé (Fig.IV-13) Céttelation a été effectuée en
incluant le minimum de courbes de potentiel (14 sur les 65 calcybées) reproduire
'ensemble du spectre. Ces courbes de potentiel sont présentées sur la figure 1V-14.

Le tableau IV-F résume les symétries des différents étatsroniques considérés
ainsi que la valeur des énergies d’excitation verticale correspordangeforce d'oscillateur
attribuée a chaque état dans le spectre simulé présenté.lcés amblent démontrer que 5
états du dication, correspondant a une ionisation dans les couches de imleads de la
molécule, ont une contribution majeure dans la dynamique ici étudiédeurstats=" les
plus bas en énergie’fT et2's") ainsi que les étafZ’, M et'M les plus bas également.

1 1 5 3 5" 3 - 3 +1 5+

2,0 1

1,87 //////////

1,6
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1,2

1,0 H

0,8 H
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Figure IV- 13 : Spectres simulé et expérimental de I'énergidigireglibérée au cours de la
fragmentation de lion moléculaire GO en C/O" induite par impact dion & a
11,4 MeV/u. Les fonctions d'excitation de différents états électroniqueSQOde sont
représentés dans la partie supérieure du spectre.
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La conjonction de ce spectre expérimental a haute résolution etsdealmils
démontre qu’'un simple modéle coulombien non écranté est loin d’'étre \alidae la
connaissance des « vraies » surfaces de potentiel de I'ion moléputadtet au cours de la
collision s’avere indispensable pour comprendre la dynamique de la fragimenPar la
méme occasion, la technique de spectroscopie d'impulsion d’ions de 'es@uk f£tre un
excellent outil pour la spectroscopie des ions moléculaires. Bien quéred techniques
expérimentales soient susceptibles d’atteindre de bien meill&gelsitions, rappelons que
ces données sont ici obtenuens coincidenceavec des corrélations vectorielles entre
fragments (qui seront illustrées au chapitre V dans le cas fuagimentation de molécules
polyatomiques).

State Eexc s

11" 41.06 0.150
132" 4332 0.108
1311 4133  0.832
1 41.93  0.555
1's— 4751 0.098
132~ 4563 0.063
21t 4536 0.380
2311 48.16  0.047
33" 49.80  0.001
4'1m 5420 0.012
4's*t 4887 0.018
s 55.35  0.025
51— 5565  0.006
st 5116 0.012

Tableau IV- F: Forces d'oscillateurs relatifs
partir du niveau fondamental de CO'S; v=
0) vers différents niveaux excités de 3O
L'excitation Eex est verticale et induite p
O™ & 11 MeV/u.

II.1.c Dépendance du KER avec k (régime de haute vitesse)

Afin d’étudier I'évolution des distributions de KER avec la charge duweptitg (.e.
avec le facteur k puisque ici la vitesse du projectile est g@Esiconstante pour les trois
projectiles employés), comparons Fig. 1V-15 les distributions mespoéeda méme voie de
fragmentation QO" pour différents projectiles.

Ces distributions présentent a la fois certaines similitudeentdines différences.
Dans tous les cas, une méme structure de pics est révéléeciGuut étre interprétée de
nouveau en termes de surfaces de potentiel du dication parent. En rel@smchigensités
relatives des différentes structures sont différentes. Afin de poowwoiparer celles-ci, les
spectres présentés figure 1V-15 ont été arbitrairement noremleé maximum du premier
pic intense aux alentours de 6 eV. Au-dela des trois principalesusésivers 7, 9 et 10 eV,
des différences sont également trouvées dans la région « haute énerges>digributions
(au-dela de 15 eV) ainsi que du coté « basse énergie » (en-deca de 5 eV). L'intengéé relat
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Figure IV- 14 : Courbes d'énergie potentielle d'orbitales moléculaires de COfi. Dans le ca
d'états purement répulsifs, elles sont calculées par la méthode de dyeati@ paquets d'onc
dépendants du temps, sinon par la méthode WKB. On rappelle que=@,21 eV
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mesurée au-dela de 15 eV est d’autant plus importante que la changgedtile est grande.
Ceci peut s’interpréter par la plus grande population d’états exaétddon moléculaire
CO?"". Ce résultat n’est pas trés surprenant, dans la mesure ol lesspod’excitation et
d’ionisation suivent, avec le parametre k, une évolution a peu pres similaire dansneed@gi
vitesse. Une tentative de mise en évidence de cette évolutionriteutdmt de KER avec k a
été entreprise par Krishnamurthi at [Krishnamurthi 1996], mais la basse résolution des
distributions de KER limitait cette mise en évidence. Nous revismsdsur le cas de la
population des états conduisant & des KER inférieurs & 5 eV dans grapheasuivant (8lI-
1.d).

1,0-
0,8- l
| —%—k=0,3(0" @ 11,4 MeV/u)
3 ——— k=13 (N @ 8 MeV/u)
=) 0.6 —— k=21 (Ag™ @ 8 keV/L)
'>__ .
0,4
0,24
0,0" T T T
0 5

KER (eV)
Figure IV- 15 : Comparaison de distributions de KER expérimentales wgidaC /O pour
différentes perturbations (différents projectiles). Les distributions été arbitrairement
normalisées par rapport au premier pic vers 6 eV.

[I.1.d Influence du processus primaire

Afin d’étudier 'influence du processus primaire sur la production thts éxcités de
I'ion moléculaire transitoire, nous avons également étudié la fragtimnte CO induite par
des ions de basse vitesse. De maniére a ne modifier qu’'un seuéparamus avons utilisé
un méme projectile que lors des expériences a haute énergie : ufi iod ®eV/u. Dans ce
régime de vitesse, la fragmentation est induite par le processapiiee €lectronique plutét
gue par le processus d’ionisation. Les connaissances acquises daire lées collisions ion

-193-



Chapitre IV

— atome a basse vitesse nous permettent d’anticiper que cetterecaptra tres

préférentiellement lieu depuis les couches de valence de la neolé&mé comparaison des
distributions d’énergie cinétique obtenues dans le cas des deux régimeesde est

présentée figure 1V-16 pour la voié/O" .

1,0-
0,84
E) § -
3 ——0 @ 11,4 MeV/u
S 06 — 0" @4keVlu
>_
] 3
0,4
0,24
0,0 Fomcmpatlt,
0 5 10 15 20 25 30 35 40

Figure IV- 16 : Comparaison de la distribution de KER de la voiéQC induite par G* a
4 keV/u et 11,4 MeV/u. Les distributions ont été arbitrairement norrealizdr rapport a
premier pic vers 7 €

De nouveau, si la position des structures apparaissant dans cbstsisisemblent
les mémesilfe. les états excités du dication semblent identiques), I'intereddéve des raies
observées est trés différente. La partie haute énergie detriautisn est en effet trouvée
sensiblement plus importante dans le cas du projectile de hautevitése interprétation
selon laquelle plus d’excitation serait transférée dans le casallesions de haute vitesse
peut de nouveau paraitre intuitivement satisfaisante. De plusacetiese est renforcée par
I'observation de valeurs de KER inférieures a 5 eV, présentesalaas te la fragmentation
induite par ionisation et absente dans le cas de celle induitee gapdessus de capture
électronique. Cette contribution a déja été observée dans le cas ridecee de
photoionisation et a été attribuée a une dissociation vers la Voie @ sous le seuil de
double ionisation [Lablanquie 1989]. Il semble que cette dissociation ne @tiesobservée
que dans le cadre de la population d'états trés excités de I'iocutmié CO". En effet, si
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I'on prend en compte les états électroniques les plus bas te|E®ER le plus faible que
I'on peut obtenir correspond & la population de I'état prédissotiatife fragmentant via le
%" (Fig.IV-14 en haut & gauche), libérant ainsi 5,3 eV d'énergie cinétique €M,3
d'excitation et 36,0 eV (Cen?P et G en“S) de limite de dissociation —Tableau IV-G).
Lablanquie e&l ont ainsi invoqué I'autoionisation de Iion moléculaire ‘C@our expliquer
la mesure d’un KER en dessous de ces 5,3 eV, en mesurant un seuilitioapgpapaires C

+ O" & 38,4 eV provenant d’un processus en deux étapes @0-+(0") + e —» C" + O

+ & + €. Cet état de CO serait vraisemblablement situé dans les séries de Rydberg qui,
croisant le nivead> de CG*, conduirait alors & la dissociation ef(®) + T (*S). Le pic de
KER correspondant a ce phénomene a été mesuré a environ 2,8&¥ €V - 36,0 eV) avec
une largeur a mi-hauteur de 1,8 eV. Il a été montré plus tard [Thompson dig9cette
dissociation pourrait avoir lieu en trois étapes : C@ +h(CO") +€ - C"'+0O +e —» C'

+ O" + 2€ et que le seuil de cette réaction est en fait de 36,5 eV, eiguise donc de trés
bas KER (& partir de 0,5 eV).

Asymptotes Energies
and products Symmetries (eV)
A: CH(P,)+07(*S,) 352,10 35.986 (ground state)
B: C*(*P,)+0*(*D,) B3[2+,27(2),11(3),A(2),®] 39.30
C: C*(*pP,)+0O*(*P,) L3(34(2),27,11(2),A) 41
D: C*(*P,)+07"(*S,) L3573 ) 41.33
E: C*(*P,)+0O"(®D,) 35[3%(2),27,11(3),A(2),®] 44.6

Tableau IV- G : Energies relatives au nivelamdamental de la molécule de CO (neutre)
limites de dissociation de la voie /D" associées a différents états électroniques de
moléculaire C3" [Lablanquie_89]

De nouveau, il n’est donc pas tres surprenant d’observer la populationétatsdses
excités dans le régime de haute vitesse de collision pour lequel la séfatareed’excitation
peut étre grande contrairement au régime de capture électronique mtemi@a résultat
obtenu par les deux projectiles oxygéne pourrait donc nous amener a concliareaptare
est un processus moins violent que l'ionisation, peuplant des états moitgs @les ions
moléculaires produits au cours de la collision. Deux bémols doivent cepemdsninciter a
ne pas tirer de conclusions trop générales des résultats obtenss systé&me particulier.
Premiérement, parce que la différence observée entre ions de émaugge de charges
différentes ne peut pas s’analyser dans les termes ici invoqués (il yplusmgande intensité
relative de KER en-dessous de 5 eV dans le cas du projectilgsléegkr). Et surtout parce
que de récentes expériences [Folkerts 1996] [FolkertsAl&], [Sobocinski 2001] dans le
cas de la fragmentation de CO induite par des ioR§ ¢te mis en évidence que les résultats
sont tres dépendants du systeme de collision étudié dans le domainssessviiasses. Dans
ce dernier cas, les distributions de KER sont trouvées beaucoup gksdae dans le cas du

-195-



Chapitre IV

projectile oxygéne, différence analysée en terme de capture ddéecke valence interne de
la molécule par le projectile le plus Iéger.

Remarque : Les énergies calculées des différents états edei@& " different de quelques
dixieme d'eV entre les calculs de D.Mathur et al et ceux de P.Labtaet|#l, mais sont
globalement similaires.

[1.2 Autres voies de fragmentation

L’ensemble des distributions de KER pour toutes les voies de fraggmeaneét les
différents ions projectile utilisés est présenté en annexe @. ddie la contribution des
differents états électroniques de la molécule transitoire tnijours présente, une
comparaison des résultats obtenus au modéle de I'explosion coulombiepnésestée. Si
celui-ci est clairement mis en défaut afin d’analyser la dygaende la fragmentation, son
utilisation peut s’avérer plus adaptée dans le cas des hautsdétatkarge des ions
moléculaires pour lesquels moins d’électrons participent a I'égyardt la déconvolution en
termes d’états excités impossible au vu de la grande densité d'éedsibles. Notons qu'une
description basée sur le modele statistique de moyenne des paga&ty@Qlgap.| 8lI-2.4d)
reproduit bien la largeur des distributions expérimentales [Siegmann 2000].

Il Effet d'orientation sur les sections efficaces
d’ionisation

Un intérét particulier a rapidement été porté a I'étude dduénce des degrés de liberté
supplémentaires dont disposent les molécules par rapport aux atonmegarement de
I'étude de l'influence de l'orientation de I'axe internucléaire d’'om@écule diatomique par
rapport a la direction du faisceau incident sur les sectionsaedc(ou les probabilités)
d’ionisation multiple de la molécule. La symétrie cylindrique dessiolls ion — atome étant
rompue, le paramétre d’impact n’est plus un paramétre suffisalat,cehnaissance de ces
distributions angulaires (sections efficaces différentiellesomentation par exemple) est
importante pour comprendre le mécanisme du processus primaire. Nomeguleette
information présente un intérét fondamental certain, mais égalemémnt effet d’orientation
pourrait entacher d’erreurs de nombreuses mesures expérimentadestioas efficaces
antérieures, celles-ci se basant sur I'hypothése forte d’unebdigin isotrope [Ben-ltzhak
1993] [Caraby 1998].

Sur la base de premiers résultats expérimentaux et d’argumentatisiaimples, il
est attendu que l'ionisation de molécules diatomiques peut étre Bvdoisque I'axe de la
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molécule est perpendiculaire au faisceau, la taille géométrique cible étant alors plus
grande. Dans le méme temps, une molécule alignée avec le fapueasit favoriser
l'ionisation multiple, une plus grande densité électronique étant alocessible au projectile
qui peut passer a petit parametre d'impact des deux atomes constituant la molécule.

Cet effet d'orientation a tout d’abord été observé dans le cadotésdtion de la
molécule N induite par des ions’Fde 1 MeV/u [Varghese 1989]. Le modéle géométrique
[Wohrer 1993] [Caraby 1997] présenté chapitre | a été le premier prpposéendre compte
de ces résultats. Rappelons que ce dernier est basé sur deux hypdthésekcule est
traitte comme l'association de deux atomes indépendants, la distribéctronique
considérée étant la superposition des distributions des deux atomeseistds sections
efficaces d’ionisation sont calculés dans le cadre de I'approximates électrons
indépendants. Cette derniére hypothese et I'utilisation d’'une loi binompélaettent de
calculer les sections efficaces d’ionisation multiple & patér probabilités de simple
ionisation dépendant du paramétre d'impact P(b).

Bien entendu, les résultats de ce modéle dépendent énormément du dadorice
de cette probabilité. Deux formes de P(b) ont été testées :

I'une, sous la forme analytique simple d’'une exponentielle décroigéagte

IV-17), adaptée au cas des projectiles de faible charge et devitaage (régime perturbatif
de la collision). Un trés fort effet d’orientation est alors prédit par ce d&iullV-20) ;

Lo (@)

P

. Figure IV- 17 : P(b) de lionisation d
el carbone (a) et de l'oxygene (b) pour

— projectile X*** & 6,7 MeV/u. Les P(b)
forme exponentielle sont représenté:
trait plein, alors que ceux calculés |
b CTMC méthode CTMC sont en pointillgsdoui
Po(b) = 0.8 exp b/ 0.465) 1999].

P

impact parameter b (A )
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I'autre, issue d’un calcul de probabilités de simple ionisationgparéthode

CTMC dans le cas d'un projectile trés chargé, a vitesse intéaires (pour le systéme X&
a 6,7 MeV/u sur CO) [Adoui 1999]. Le résultat de ce calcul montrait alors un effet ne pouvant
excéder quelques % méme dans le cas des plus hauts états d€Ribalye21). Ce dernier
résultat a depuis été expérimentalement confirmé dans le caflisiens Xe*** & 5,9 MeV/u
[Siegmann 2001] ou Bi* & 4,7 MeV/u [Brinkmann 1999] sur,Npbour lesquelles un effet
d’orientation commence uniquement a apparaitre pour un état de charge de 10 de la molécule.

L’ensemble des résultats expérimentaux aussi bien que des caénrisjies semble
donc conduire a la conclusion que ces effets d'orientation seront obsEwésrs que
lionisation a lieu a de petits paramétres d’impact, de l'ordregadmdeur de la taille
caractéristique de la molécule étudiée. Dans le but de testethgpothése, nous avons, dans
ce travail, étudié les sections efficaces d’ionisation diffégl@s en orientation pour trois
projectiles différents (O de 11,4 MeV/u, Ni** de 8 MeV/u et AF* de 8 MeV/u) pour
lesquels lionisation sera maximale, pour un état de charge donnémeniiléculaire, en
passant du régime perturbatif & celui de forte interaction, a des pasadigégact de plus en
plus grands.

[11.1 Calculs dans le cadre du modéle géométrique

Les probabilités d'ionisation dépendant du paramétre d’'impact ontlétédées dans
le cadre du modéele CDW-EIS (Chap.l 8llI-3.b et Annexe B). Cettpeééssentielle du
modéle géométrique définissant la forme des P(b) utilisées asétéée par I'équipe de
I'Institut de Physique de Rosario (Argentine) au cours d’'un séjour O rrois que jai
effectué durant ma thése et dans le cadre de I'action ECOS9B&f2A Afin d’étudier le cas
de la collision O (11,4 MeV/u) + CO, les probabilités ont été calculées en considézant
atomes indépendants : ce sont donc les probabilités atomiques de sinipi&ian des
systémes & & 11,4 MeV/u + O et 6 & 11,4 MeV/u + C qui ont ici été calculées. Les
résultats de ce calcul sont présentés figures IV-18 et IV-19.
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0,20+

0,15+

0,05+

0,20+
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0,05+

0" @ 11,4 MeV/u + cI
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P
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Figure IV- 18 : Probabilité d'ionisation simple en fonction du paramétre d'imgac
calculés par CDW-EIS pour les systémes de collisibndd1,4 MeV/u sur cible atomic
oxygene et carbone pour leurs différentes couches électroniques. Chaque spde
résultat du calcul.

0,25+ q
0,14
0" @ 11,4 MeV/u +C | 0" @ 11,4 MeV/u +C
0,20 0,124
1s ) 1s
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. S 0,08
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< o
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0,10 o 0,064
0,04+
0,05 E
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OVOO T T T T T T T 1 OVOO T T T T T 1
0 3 4 5 6 7 8 0 3 4 5 6 7 8
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0,14+
0" @ 11,4 MeV/u + Of T 0" @ 11,4 MeV/u + O
0,20 0,12
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@ 0,15+ 1s 1s
o 2s S 008+ 2s
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Figure IV- 19 : Interpolation par splines polynomiales cubiques des P(b) calculéSpa¢
EIS pour les systémes de collisio’™ & 11,4 MeV/u sur cible atomique oxygéne et car
pour leurs différentes couches électroniques. Les prodx P(b) sont aussi représentés.
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En injectant ces P(b) dans le code de calcul du modele géométriqaletient les

sections efficaces différentielles eh présentées figure IV-22 pour différents degrés

d'ionisation de CO.

—CO" —o—CO™

8+

3+

CcO

9+

134 | —+—co” CO x

6+

=0

[do(6)/d(cosB)]/[da() /d(cosh)],

T T
80 100

Angle 0 (degres)

Figure IV- 20 : Distributions angulaires calculées pour la mudtirisation de CO a part
du modeéle géométrique et de P(b) de forme exponentielle pour un profettila 2,

MeV/u
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0.38 |
0.34 |

08 |

(do(8)/d(cos))/(do(8)/d(cos6)),_,

0.76 I | ----- co* ——co* —co'™
o2 F | co™ Tttt Co

[ AN U WM S ST W 3

0 40 80 120 160

Angle 6 (deg)

-200-

Figure I\V- 21 :
Distributions angulaire
calculées pour la muHi
ionisation de CO a partir ¢
modele géométrique et

P(b) obtenues par calct
CTMC pour un projectil
Xe*** 26,7 MeV/L



Chapitre IV

5+ DN COG+

co* —— co* Cco
139 —+—co” —«—co* —%—co* ——Cco” —e—co'" —=—co®

=0

[do(8)/d(cos))/[do(8)/d(cos)],

T T
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Angle 6 (degres)
Figure V- 22 : Distributions angulaires calculées pour la midtiisation de CO a partir du mode
géométrique et de P(b) obtenues par calculs ¢EIS pour un projectile & & 11,4 MeV/u.

De forts effets d'orientation sont donc prédits par le calcul intloes probabilités calculées
dans le cadre de la théorie CDW-EIS. Les résultats sont asetepide ceux trouves par une
probabilité analytiquement décrite par une exponentielle décroissantaultiaonisation est
trouvée fortement réduite dans le cas d’'une molécule perpendiculace l& faisceau,
confirmant les résultats antérieurs avec un effet atteignant 8@ le cas de la quintuple
ionisation et 90 % lorsque 10 électrons sont éjectés.

l11.2 Confrontation des résultats expérimentaux aux modeles

Une comparaison des résultats expérimentaux obtenus dans le cisndech*
produit par collision avec I'ion oxygéne de 11,4 MeV/u avec le résultat Idul effectué
avec le modele géométrique intégrant les probabilités CDW-ElIfrésentée figure 1V-23.
L’évolution générale de ces sections efficaces différentiellesoestée bien reproduite par le
calcul. L'erreur statistique sur la mesure nous empéche cependéfirimér que I'accord
expeérience — théorie est bon, dés lors qu’une représentation isotrégalesient capable de
« fitter» 'ensemble des résultats et qu’'une statistique insuffisante mop&cee d’analyser
les résultats concernant les plus hauts états de charge desoiéaslaires produits pour
lesquels I'effet d’orientation est prédit plus important.
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do(®) / d(cos6) )

T T
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

3,5+

CoO+0"@ 11,4 MeV/u

2,54

Points expérimentaux
—— Modéle avec P(b) CDW-EIS
——— Modéle avec P(b) Exponentiels
fffffffff Modele avec P(b) CTMC

do(8) / d(cosb) )

Figure IV- 23: Sections efficaces différentielles en orientation obtenue pouretifés voie
de fragmentation lors de collisions avec des iohsa11,4 MeV/u. Comparaison entre
résultats expérindaux et les résultats issus du modele géométrique avec calcul o
CDW-EIS, exponentiels, et CTMC. Les P(b) exponentiels sont déteipoimédes ions At*
a 2,4 MeV/u et les P(b) CTMC pour des ion§*%e6,7 MeV/u. Les barres d'incertitt
tiennent compte de l'erreur statistique.

Les sections efficaces d’ionisation simple et multiple différentielfesrientation sont
présentées figures 1V-23 et 1V-24 pour les trois ions projectiibsést et plusieurs voies de
fragmentation incluant la voie correspondant a I'état de charge leéf@ué pour lequel
I'analyse a été possible (EQpour le projectile oxygéne, COpour les deux autres).

Une comparaison globale entre ces différents résultats permétedequelques
conclusions :

plus le projectile est chargé, plus les effets d’orientation foblesi.e. plus
l'ionisation se fait « loin » de la cible moléculaire, plus cette ci&ta vue comme ponctuelle.
L’influence de la structure moléculaire de la cible sera donatal® plus réduite que la
collision a lieu a de grands parametres d’'impact ;

les effets d'orientation pour un méme systeme de collision sont d'autansjilesvi
que le degré d'ionisation de la molécule est éleve. Ceci peut, besrdentde nouveau étre
analysé en termes de parameétre d’impact.
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Figure IV- 24 : Sections efficaces différentielles en orientation obtenue pour aes u
fragmentation lors de collisions avec des ions** a 8 MeV/u et A" a 8 MeViL
Comparason entre nos résultats expérimentaux et les résultats issus dilengédenétriqu
avec calcul des P(b) par exponentielles (en continu) déterminées poimndesr*" & 2,¢
MeV/u, des P(b) obtenus par calculs CTMC (en pointillés) pour des i*** & 67 MeV/u (e
trait continu) et des P(b) obtenus par calcul CDW-EIS (gras rouge) pouiodesO*a 11,
MeV/u. Les barres d'incertitude tiennent compte de I'erreur statis
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Dans tous les cas étudiés ici, il est a noter qu'aucun fott a&dffdentation n'a été
observé. De maniére a analyser ces résultats et détermumitesabsence d'effet prend ou
non en défaut le modele géométrique, une comparaison de ces résuttdéscabeul issu de
ce modéle est reportée figures IV-23 et IV-24. Sur cette figaregltul est effectué avec les
trois formes de probabilité jusqu’alors étudiées : la forme exponeratieh®cdans le régime
perturbatif, le calcul CTMC effectué pour des ions projectiles ¢thargés et le calcul CDW-
EIS spécifiquement réalisé pour le projectile oxygene de haute vitesse.

Cette comparaison démontre que le modele géométrique est en accfacbmle
satisfaisante avec l'allure générale (plutét que les valeutduss3 des résultats pourvu que
les probabilités d’ionisation adaptées au systéeme de collision étudié sontautilisée

Ce modeéle géométrique reproduit donc bien I'ensemble des résultatsmexpaux
actuellement disponibles et est en bon accord avec ceux plus quartigséf sur le modéle
statistique d’énergie déposéxt Chap.| §ll1-2.b.) initialement développé par Russek (1970) et
Cocke (1979) et adapté récemment par Kabachnik (1998). Les résultatsddmier calcul
sont en bon accord avec des résultats expérimentaux systématiques dansesmeelstl
(1997) ont fait varier I'énergie de la collision entre 100 et 300 keV @acas des collisions
d’'ions hélium sur une cible d’azote. Ce modéle initialement valide dandomaine
perturbatif, a été récemment adapté de maniére a n’étre pibé Hux faibles charges du
projectile ou aux grandes vitesses de collision [Kaliman 2002].

Se basant sur leurs travaux antérieurs (expéerimentaux et théqrigaksjan etal
(2001) proposent une estimation de la valeur minimum du degré d’ionisgtiqroar lequel
un effet d’orientation peut étre observé dans le cas de molécul@sidiaes. Deux domaines
d’interaction sont ainsi différenciés :

dans le régime perturbatif (k << 1)yih= 3,3 V}?3 ;
dans le régime de forte interaction (k >> 4)in & 5 k.

Nous pouvons donc déterminer pour chacun des systemes de collision étudiésrla
de ce degré d’ionisation minimum. Dans le cas du faisceau d’'oxygéne de 11,4 kégirhe(
perturbatif), on trouve : 4, = 9, dans le cas du faisceau d’argent de 8 MeV/u (domaine de
forte interaction), on trouve ;3 = 11. Il n’y a donc pas de désaccord formel entre ces lois
d’échelle et le fait de ne pas observer de forts effets d’orientation dans de trava

Une statistique plus importante dans le cas des plus grands étatsame de I'ion

moléculaire serait nécessaire pour observer de tels effetanémee, ces effets étant
manifestement plus importants dans le cas de parametres d’ipgiéstet de I'ordre de
grandeur de la distance internucléaire, il pourrait étre intéreska tester si ces effets
d’orientation sont accrus dans le cas de molécules de plus grande taille.
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CHAPITRE V : DYNAMIQUE DE LA FRAGMENTATION
D'UNE MOLECULE TRIATOMIQUE : CAS DECO,EN
REGIME DE HAUTES VITESSES

La dynamique de la fragmentation est plus compliquée mais aussnf@usssante
dans le cas de molécules triatomiques dans la mesure ou larftagorea désormais lieu
dans un plan plutdt que sur un axe comme dans le cas précédent.

On peut alors, non seulement mesurer les distributions d'énergiequinétes
fragments, mais également étudier la dynamique de réaction grd&etezhnique de
corrélations vectorielles (i.e. en étudiant la répartition deseuvectguantités de mouvement
dans le plan de la dissociation).

I Voies de fragmentation de CQ

.1 Identification des voies

|.1.a Cartes de coincidences

Comme dans le cas de molécules diatomiques, nous allons utiliseartes de
coincidences pour identifier les voies de fragmentation. Puisque éeasbltriatomique, il
faudrait une carte de coincidences a 3 dimensions, ce qui esteddfioeprésenter sur un
plan. Nous avons donc choisi de représenter 3 cartes de coincidencespréasentant les
premier et deuxieme fragments, une autre les deuxieme et treidiagments, puis
finalement une représentant les premier et troisieme fragn@&gartes de coincidence sont
représentées figures V-1, V-2 et V-3.

Nous avons vu au cours des chapitres précédents que la conservatiqonatgiié de
mouvement impose la répartition des temps de vol suivant un segmenttde@noietrouve
bien cette caractéristique sur la voie ‘83" par exemple. Lorsque la fragmentation met en
jeu trois fragments, la conservation de la quantité de mouvement impedes trois temps
de vol se répartissent dans un plan. Lorsqu'on visualise seulemanpgede vol de deux de
ces fragments on obtient une projection du plan de fragmentation formanbtddarges.
L'7lot correspondant aux fragment$/Q” sur la Figure I-1 en est un exemple. Il y a aussi des
flots assez étroits formant des segments de droite larges. Par exemplaate lalf, I'1lot de
la coincidence entre les fragmentSef O est étroit et vertical. Ceci signifie que la quantité
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de mouvement (selon l'axe OX) emportée parieeGt faible, et que toute I'énergie libérée a
été distribuée principalement entre les deux fragments oxygenes.
Les rapports de branchement des différentes voies sont présentés au §l-2.

T 0 PYm— Ees
[1B] h
= ; 103
o .
1+)- B
E CO o R
= -
C ol
(] “
i,
10 2

10

3 +
2548 44 & A o & Y

{'J @zZCclL Z2 O (& -‘Z o ) Q Q
= & (] 1st fpgmen

Figure - 1 : Carte de coincidax®s du premier et deuxieme ions détectés lors de la cc
Ni*** & 8 MeV/u sur C®
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.1.b Intensité des voies détectées

Pour pouvoir calculer et comparer les rapports de branchement des deoies
fragmentation a deux fragments ioniques (@D par exemple) ainsi qu'a trois (O'/O" par
exemple), il faut étalonner trés minutieusement le détectewmretaitre exactement son
efficacité. 1l est alors possible a partir des doubles coincidedeguantifier les proportions
de neutres créées au cours des dissociations ainsi que cellegydents ioniques qui n‘ont
pas été détectés a cause de l'efficacité de détectionb{Che87B]. Le temps nous ayant
manqué, nous n'avons pas effectué cet étalonnage. Il nous sera donc sepé&ment
d'estimer les rapports de branchement relatifs de la fragmoentet CQ en trois fragments
ioniques (trois ions détectés au cours d'un événement). Les résatiaggrésentés dans le
tableau V-A.

% des ions détectés en
Degré d'ionisation Voies de fragmentation
triple coincidence
C+/0O+/O+ 40.5+0.5
02+/C+/0O+ 16.2+0.3
C2+/0+/0O+ 8.3+0.2
5 C2+/02+/0+ 6.0+0.2
02+/02+/C+ 11+0.1
C3+/0+/0+ 0.23 +0.05
03+/C+/0+ 16+0.1
6 C2+/02+/02+ 3.31+0.15
C3+/02+/0+ 0.50 + 0.05
03+/C2+/0+ 0.68 + 0.06
03+/02+/C+ 22+0.1
04+/C+/O+ 0.42 + 0.05
C4+/0+/0O+ 0.01 £ 0.008
7 C4+/02+/0+ 0.02 +0.01
04+/C2+/0+ 0.34 + 0.04
04+/02+/C+ 0.49 + 0.05
03+/03+/C+ 0.04 + 0.02
C3+/02+/02+ 0.63 + 0.06
03+/C2+/02+ 1.44 +0.09
8 C4+/02+/02+ 0.08 + 0.02

Tableau V- A : Rapports de branchement en pourcentage d'événements, ou 3 fragments
ioniques sont détectés, de la fragmentation de iBQuite par un projectile Nf* & 8 MeV/u.
Les incertitudes statistiques sont données.

Comme dans le cas de CO (cf. ChaplV.8l-1.d), les voies de fragment@partissant au
mieux les charges également sur les fragments sont favoriséesm@mue toutefois qu'en
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cas d'un nombre de charge non divisible par trois, ce n'est pas nrajoetat le carbone qui
porte la charge la plus élevée comme dans le cas de la fragmentation de CO.

.2 Exemple d'un état métastable

La figure V-4, est un zoom de la carte de coincidence de la figradprésentant la
voie de fragmentation & deux corps ‘@0 de CQ. Une fragmentation & deux corps est
normalement caractérisée par une répartition des temps de vdeabedragments (i et j)
selon un segment de droite centré eq (Ty;) (cf. Chap.ll et 1ll). Dans le cas de la figure V-
4, les temps de vol se répartissent bien sur un segment de droteerdairnier semble avoir
une prolongation inhabituelle, tendant a I'égalisation des temps de vahdesfts O et
CO", a celui de I'ion moléculaire G&.

T 2700

[}

=

o

® .

= Figure - 4 : Exempl

N s . de la voie CO/O", une

o) L st [ {Ew? fragrentation no
o Instantanee. L¢

fragmentations ont lie
- tout au long du traje
des ions Cg dans I
spectrometre. Ain
lorsque les ions
41 fragmentent au nive:
du détecteur, C
détecte deux fragmel
qui ont chacun le tem
de vol d'un ion C&".
Les tems de vol sot
en ns.

g

|
% 2300
8N TOF 1* fragment

2200

Cette distribution inhabituelle des temps de vol est en fait dus étales métastables des ions
CO,** [Hogreve 1995] qui se dissocient au cours de leur vol dans le speceoh®@tcas
extréme se produit lorsque les ions se fragmentent dans la zone ldweydes fragments
créés possédent alors le méme temps de vol ; celui de l'oitdi@n€0,>". Cette voie de
fragmentation retardée C@" a déja été observée dans le cas de collision avec des électrons
[Tiany 1998B] et de photo-ionisation [Field 1993] ou le temps de vie d'un iorcuaie
métastable a été estimé a environ 900 ns.
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Le temps de vol théorique de lion €Ddans le spectrométre est de 2256 ns et
correspond a la mesure du spectre de la figure V-4. Le "rebrousSedeena trace
caractéristique de ces fragmentations retardées, est dieat#ition aléatoire de la molécule
par rapport a l'axe d'extraction lors de la dissociation. Gréaesianulation du spectrométre
(Chap.lll 8llI), on reproduit le spectre obtenu lors de I'expérienceheisissant ici une
énergie libérée par la fragmentation de 5 eV (Fig. V-5).

2700,00

Figure \- 5: Simulation de |
fragmentation retardée
lion moléculaire CG* er
"\ CO'/O". La figure es
similaire aux résulta
expérimentaux (Fig.w). Ur
KER de 5 eV a été cho

2600,00
2500,00
2450,00 \
2400,00

2350,00

T2 (ns)

2300,00

2250,00

2200,00
1800 1900 2000 2100 2200 2300

1 (ns)

Lorsque la molécule de G@st doublement ionisée et qu'un état métastable est
peuplé, Iion moléculaire transitoire est extrait par un champriégee. Puis sur son parcours,
soit dans la zone d'extraction s'il se fragmente avant 1136 ns, soladaoe de vol libre,
lion moléculaire C&F* se dissocie en deux corps T O'. Si la fragmentation a lieu dans la
zone de vol libre, les deux fragments auront le méme temps de Wil dedion moléculaire
CO,™",

La figure V-6 présente la correspondance qui existe entre l'irdaftagmentation
dans le spectrometre et la différence de temps de vol des fresgangvant sur le détecteur.
Dans un premier temps nous avons simulé le cas simple ou il n'ydépasgie cinétique
libérée au cours de la fragmentation. On remarque sur la figurgWit@&xiste une relation
directe entre l'instant de la fragmentation et la différendemes de vol des deux fragments
tant que cette derniere se produit dans la zone d'extraction (idetérstgmentation < 1136
ns).

Si une fragmentation libérant entre 5 et 8 eV (ce que nous verrenseétas de
CO'/O" -cf. Fig. V-51) est incluse dans la simulation, la largeur desiiibns du temps de
vol des fragments (reliée aux composantes de vitesse selon |'axee@iXse superposer a la
figure V-6. On obtient alors la figure V-7. Le profil de la distribatde différence des temps
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de vol nous permet alors d'avoir une estimation de l'ordre de grandeunpkide vie de
l'ion. Plus l'ion moléculaire aura un temps de vie court, plus lakdison de différence de
temps de vol tendra vers celle d'une fragmentation instantanéea destune distribution
plutdt centrée surdi-Tco+ Plus le temps de vie sera long, et plus la distribution de difiérenc
de temps de vol se décalera vers 0 (Fig.V-8).

100+

0] Figure \* 6 : Simulatiot

100 de la différence de tenr

= ] de vol des fragments
£ 0 fonction de linstant ¢
5" a0 fragmentation de C,**
:c'; 00 aprées sa‘création dans
] spedrometre. Dans cet

-500 simulation, aucur
600 énergie cinétiqgue n'e

-700

libérée lors de |
0 I 2‘|50 I 5|00 I 7|50I :I!OOOI |1250I |1500I I175(I) I2000 fragmentatior

Instant de la fragmentation (ns)

-1004
-200-
-300-
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0 500 1000 1500 2000 2500 3000 0,0 0,2 04 0,6 08 1,0
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0,8

06+ Figure - 7 : Corrélation entre |
différence des temps de vol des
04 fragments et [linstant de
fragmentation de l'ion moléculal
métastable. L'exemple ci joint est
décroissace de temps de vie = £
0 I SIOO I l(l)OO I 1|500 I ZIOOO I IZSOOI I3000 ns
Instant de la fragmentation (ns)

Yield (arb.unit.)

0,2

0,0
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Figure \* 8 : Simulation de la distribution de différence des temps de votatgadnts O
et CO pour différents temps de vie de Iion moléculaire.
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Figure \ 9 : Comparaison entre les spectres théoriques et le spectre megudal de |
difféerence des temps de vol des fragments. Le spectre expérimentaintredit pas ul
décroissance de 900 ns.
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De maniere a ne pas prendre en compte les événements corresponddatsanen
métastables de GO, et & ne pas étre géné par le temps mort du détecteur, nous allons étudier
le spectre de différence de temps de vol des deux fragments entre e0bAss. La figure
V-9 présente le résultat expérimental ainsi que la comparais@nd@ge simulations aux
différents temps de vie. Le spectre expérimental a une formeppoke de la simulation
incluant une durée de vie de 900 ns que de la simulation avec 500 ns. bditgedsi la
méthode n'est cependant pas suffisante pour déterminer exactensnpsdede vie de l'ion
moléculaire C@*. Nous pouvons néanmoins dire que notre mesure est en accord avec les
900 ns de temps de vie [Field 1993].

I Méthodes d'analyse de la fragmentation d'une

molécule triatomigue

Nous avons vu précédemment au chapitre | §l-2.e que la dynamique de fraéigmenta
d'une molécule triatomique peut étre classée en trois grands groupesagmentation sera
dite séquentielle lorsque les liaisons reliant les trois atosgesompent de maniére
completement décorrélées, l'une apres l'autre. La dissociatemiserconcertée synchrone
lorsque toutes les liaisons sont rompues simultanément. Dans notva tagible est une
molécule de C@ on peut avoir une fragmentation concertée synchrone symétrique si les
liaisons sont rompues simultanément libérant chacune la méme éndngiecondition
nécessaire a la fragmentation concertée synchrone symétrique ést fragments oxygene
créés portent la méme charge (dans le cas g¢ E@fin la fragmentation sera dite concertée
asynchrone lorsque les ruptures des liaisons ne se font pas exactememe instant, mais
restent toutefois fortement corrélées. C'est le cas de figjtué entre le séquentiel et le
concerté synchrone.

L'objectif de ce paragraphe est de présenter au lecteur lésedtfs méthodes que
nous avons employées pour caractériser la dynamique de la fragmenta@a». dear la
suite, nous désignerons les ions détectés soit par leur nom exgici@"(CO', etc...) soit
par leur ordre de détection (dans la voie de fragmentatit@'/O" les fragments seront
désignés respectivement par 1, 2 et 3)(Tableau V-B). Les réstiages ultérieurement
dans ce paragraphe seront tout a fait applicables dans le cas d'une autre maltcunigque.
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1.1 Distributions angulaires

I.1.a Angley

Il existe une observable suffisante pour caractériser une fragmentoncertée
synchrone symétrique de @Ol'angleyx. Cet angle est défini comme l'angle décrit par la
direction du vecteur vitesse du fragmerit & la droite reliant les extrémités des vecteurs
vitesse des deux +CX\Z-V:;)(Fig. V-10). Six est égal a 90°, alors la fragmentation est
concertée synchrone symétrique [Werner 1995].

Figure W 10 : Schéma c
définition de I'angley.

[I.1.b Angle @

Nous appelon® [Werner 1995] lI'angle défini par les directions des vecteurs ggess
des deux fragments oxygénes (Fig. V-11). Mesurant les vecteurs impﬁsie’nﬁ, il est
possible d'obtenir la distribution de I'an@le

8] Figure V- 11 : Définition de I'angl
¢ dans le cadre de la voie
v, fragmentation ('/O*/O".

L'angle ® est intimement lié &, angle de liaison de la molécule triatomique (angle
entre les deux liaisons C=0). D'ailleurs si une fragmentatiorta@stertée synchrone, on
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s'attend a ce que la distribution @lsoit proche de celle de A contrarioune fragmentation
purement séquentielle permettra au fragment moléculaire traegiteffectuer une rotation,
détruisant ainsi la correspondance entre les distributiofste. Nous verrons cependant au
paragraphe 1ll-1.b. qu'il n'est pas possible de comparer directerselstigbutions dé eta
sans tenir compte des forces répulsives entre les fragments.

[1.2 Reépartition des quantités de mouvement : diagramme de
Newton

[I.2.a Construction du diagramme

De maniere a étudier les corrélations vectorielles existange les quantités de
mouvement des trois fragments nous utiliserons ici un diagramme derNemnous plagant
dans le plan de la fragmentation. Le diagramme de Newton est urésemfation des
vecteurs impulsion de chaque fragment dans I'espace des quantités demerduuees
guantités de mouvement sont représentées dans un repere lié aclaleradét la direction
du vecteur vitesse de I'un des fragments est choisie comme ageeuliréFig.V-12.). Pour
notre étude, nous choisissons le centre de masse comme origineegéree ce qui a pour
conséquence d'annuler la somme des quantités de mouvement dans le diagramme de Newton.

Py Figure \* 12 : Exemple de diagramme

Newton. Dans cet exemple, la quantit

\Pl mouvement du deuxieme fragment

P P‘w> Py choisiecomme axe directeur des X. D

» I'espace des quantités de mouvement,

/ repére est centré sur le centre de me
Ps la somme des vecteurs est nulle.

Pour construire le diagramme de Newton, on se place dans le plan péfiraxe
directeur choisi Ret I'axe d'un des deux autres vecteurs quantité de mouvement. De par la
conservation de la quantité de mouvement, les trois vecteurs sont coddesule méme
plan. Le sens de l'axeyRperpendiculaire a,f est défini par le deuxiéme vecteur choisi,
définissant le plan. On représente alors dans ce nouveau repéreniigsja@ mouvement
des trois fragments.
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[I.2.b Analyse du diagramme

Soit une molécule qui se dissocie en trois fragments. Si on sedalasde repéere du
centre de masse de la molécule (ce qui est le cas du diagrdeniNewton utilisé), la
conservation de la quantité de mouvement impose :

R+P+PR=0 (5. 1)
Par définition I'énergie cinétique libérée (KER) vaut :
—2 —2 —2
KER=-A +P B (5. 2)

2me 2m2  2ms

Si on se place dans le repére dont le vecteur impulsiofffifragment est pris comme axe
de référence, et comme vecteur coplanaire on est dans la situation décrite payule V-
13.

Figure \* 13 : Diagramme de Newton ou la quantité de mouvement ukiétiee fragment ¢
choisie comme axe directeur et celle du premier comme vecteur coplanaires¢aé@fifiexe OY).
Deux exemples de disposition des quantités de mouvement sont représmmédeux ont

méme quantité de mouvemeRt, mais les KER sont différents : le KER correspondan
vecteurs et cercle en trait gras est plus élevé que celui correspondant au trait fin.

L'énergie cinétique libérée s'écrit alors :
—2 —2 —2
-R P P - RX2+Ry2 | PX2+Py2 | Px2
KER 2mu " 2mz * 2ms om0 2m | 2me

De cette expression on peut faire apparaitre I'équation d'un cercle :

L)Z 2 —o_IMims _PBx? m2
(HX+BX mi+ms * Ry 2m1+m3 [KER 2me +m1+m3)] (5' 3)

-216-



Chapitre V

Ce cercle traduit que pour une valeur de KER donnée et une valeur @'érieégique du
deuxiéme fragment donnée, le vecteur quantité de mouvement du fragmerit drdéercle

7 ' 2 1 H m
centré sur laxe P a I'abscisse R —— et de rayon
B= \/2 mums (KER— P (1+ mez ))
Mu+ms 2mz 7 mutms

Ce rayon représente la quantité de mouvement correspondante a |'émeifpie
libérée dans le centre de masse des fragments 1 et 3 que I'on noteraKER
Soient EG et EG3, les énergies cinétiques (dans le repére du centre de masse de la molécule)
respectives du fragment 2 et du centre de masse des fragmen8 th €bnservation de
I'énergie libérée dans le repére du centre de masse de la molécule nous peairaet d'éc

- _ _ _ Bk P
KERcm1z3 = KER — EG - EG3 = KER 2me - 2(mtme)

De méme, les quantités de mouvement du fragment 3 sont distribuésscaucle de rayon

m1m3 _ms
B= \/2 e (KERcwis) et centré sur l'axexRa I'abscisse & e

La figure V-14 présente deux exemples de disposition des vecteurs gudatitdouvement,
ou seule I'énergie libérée dans le centre de masse des fragment8 (KERwi13) est
différente.

Si la fragmentation de la molécule 2-1-3 est séquentielle avegureméere dissociation
entre 2 et 1-3 (BCO?), puis une seconde dissociation entre 1 et 3Q[Q, alors EG et
KERcwm13 sont décorrélés parce que les deux dissociations successives spahdaaées.
Ceci se traduit sur le diagramme de Newton par la possibéiéidtoute une distribution de
cercles aux rayons différents pour une méme vale@qle Px (Fig. V-13).

La figure V-14 présente la disposition théorique des quantités de mouveamsnte
diagramme de Newton de la molécule de,@@gmentant séquentiellement efi ©CCO*
puis en O + C + O". On choisit de présenter "arbitrairement” 4 combinaisons
(KER;KERcm13). On détermine le R correspondant a chaque couple (KER;kRR) par
I'expression :

Ma(NM+me)

Poyw =
2X Ma+Mmz+ms

(KER - KERcw13) (5. 4)

Un cas particulier intéressant peut étre étudié (parce que refjcomteterminer les
couples (KER;KERwm13) compatibles avec une fragmentation séquentielle au cours de
laquelle I'ion moléculaire résiduel effectue un demi-tour dansgere du centre de masse de
la molécule et conduit a I'émission d'un fragmeritd® 0 eV. Ceci se traduit par les
conditions suivantes :
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Pax=0 ; Ry=0
Pour passer par l'origine, le cercle décrivendoit avoir un rayo@ tel que :
- ms —
B~ Pox s =0
JzM(KERCMm) LM pMAMu) (eep K ERGy) = 0
mMu+ms M+ms mu+mz+ms
it fi . - MzMm2
Soit finalement : KERw13 U M+ M) Fmeme KER (5.5)
Application numérique : KERn3= 0,326 KER
200 200
- KER =20 eV E KER =20 eV
150 :— KERcmiz = 10 eV 150 :— KERcMm1z = 6,5 eV
C + C
100 — ¢ 100 —
— - ~~ -
5% E 5% ¢ /\
S o ¢ - I et -
= C + =, C
0 50 O 0 .50
100 [ - 100 -
C O C
150 -150
_m:IIII|IIIIIIII|IIII _m:IIII|IIIIIIII|IIII
-200 -100 ¢ 100 200 -200 -100 0 100 200
Px (a.u.) Px (a.u.)
200 200
= KER =25 eV - KER =33 eV
1X0 :_ KERcMm1z = 8 eV 150 :— KERcmi1z = 9,2 eV
100 100 —
gty - — c
~ 0 F — RUJR —s
) C
= o= n
100 100
150 150 [
_m:IIII|IIIIIIII|IIII _m:IIII|IIIIIIII|IIII
200 -100 0 100 200 -200 -100 0 100 200
Px (a.u.) Px (a.u.)

Figure \- 14 : Distributions théoriques des quantités de mouvement des fragménitsaC
dans le cas d'une fragmentation séquentielle de*Cifférentes combinaisons (KE}
KEFRcm13) sont présentées. On remarquera en particulier les combinaisons (20 eV)e
(25 eV;8 eV) qui autorisent I'émission dé & repos (cercle passant par l'origine).

-218-



Chapitre V

On reste dans le référentiel défini précédemment ; 'axefélieemée est défini par le
fragment 2 et I'impulsion du fragment 1 est le vecteur coplanaire.

La fragmentation de Csera dite symétrique si les liaisons entre I'atome de cadbone
les deux atomes oxygeénes se rompent de "la méme maniere". Cela igpkdes fragments
oxygene portent la méme charge. Prenons I'exemple ou la molécule O{€agnsente selon
la voie symétrique C(fragment 1), O (fragment 2), O (fragment 3). Cette dissociation sera

concertée synchrone symeétrique, si I'énergie cinétique emportées geagments 2 et 3 est
—2 —2

, P _ B L
égale Tl el On peut alors écrire :

—2 —2

- B P
KER =-B_+2.B (5. 6)

En injectant ce KER dans l'expression (5.3), on obtient I'expression (5.iogtrie que les

vecteursR décrivent un cercle centré sur I'axe de®PR abscisse -R et de rayoryl%PZQx

(Fig. V-16)

(Pix+Pax)? + Py’ = P % (5.7)

Les quantités de mouvemeRt décrivent quant a eux un cercle centré a l'origine et de rayon

/ﬂpz
mz 2X -

—2 —2
- B
2mz  2ms
--------- " Payy*+Pyy® = 2 P, 2 (5. 8)
//’/’ \\\\ H mz
/// \
/’ \\
/ \
II \\
] \
! >
.
M P
\ /
\\ e /,
ﬁ\ Figure \+ 15 : Diagramme de Newton dc
AN - le fragment 2 définit 'axe }Pdans le ce
Il e d'une fragmentation concertée symeétr
synchrone.

Dans le cas d'une fragmentation concertée symétrique, KER ejM{ERe sont pas
indépendants comme dans le cas d'une fragmentation séquentielleix&insng valeur de
|5§| fixe la valeur deﬁé |, ce qui détermine la valeur d%” Le seul degré de liberté restant

alors est la valeur de I'angdequi fait alors décrire des cercles aux quantités de mouvements
Reth.
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1.3 Reépartition de [|'énergie cinétique libérée entre les

différents fragments

Nous avons vu au paragraphe précédent que l'on peut caractériser lentedigm
concertée synchrone symétrique de la moléculg G C/O*/O* grace & une méme énergie
cinétique emportée par chacun des delx@@une maniére plus générale, la répartition de
I'énergie cinétique libérée entre les fragments qui refletyyhamique de la fragmentation.
Nous allons donc dans un premier temps étudier quelques cas partidelfeagmentation,
apres quoi nous verrons un moyen de représenter en une figure la répdktitiergie

cinétique.

[I.3.a Cas de figures particuliers

Imaginons que le KER se répartisse de la méme facon sur les trois fragments.
KER=EG+EG+EG=3xEC =3 EG=3x EG

Dans ce cas EE€ & KER :% KER (5. 9)

ou g est la fraction de I'énergie cinétique totale (KER) emportée par le fragment

Imaginons maintenant le cas extréme ou deux fragments resteseliggagmentant en
atteignant le détecteur). On est alors dans le cas d'une fragjoredtaleux corps dont la
répartition de I'énergie cinétique se fera selon les rapports de masses.

Prenons I'exemple ou Iion moléculaire £Gse dissocie enor COF* :

- P (P2 _ mo
KER = omz + 2(Mmu+ms) — (1+(m1+m3) ) EG

A0 — __Muitms
d'ou €2 = Mt (5. 10)

Le fragment O emportera la fractios, du KER issu de la dissociation et les deux autres
fragments recevront (4>) du KER total.
Application numérique €, = 63,63%

Nous pouvons aussi considérer le cas ou les deux oxygénes se recombisemntt lais
l'atome de carbone (fragment 1) se dissocier de lion molécuafféfragments 2 et 3

s . . . — m2+m3 ~ 0
associés) la proportion de KER prise par les€rait alorg; Fem— 72,72%

La fragmentation a deux corps est le cas extréme de partagmelgit cinétique a
répartir sur les fragments puisqu'il n'y en a que deux. Ainsi danadie de la voie de
fragmentation GO'/O", €; aura une limite supérieure de 72,72%etine limite supérieure
de 63,63%. La figure V-16 présente les différents domaines ainsi définis.
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Si lI'on suppose la molécule O-C-O parfaitement linéaire, une é&agiion concertée
synchrone symétrique de cette derniére va répartir toute I'énéngitqee libérée sur les
deux ions oxygéne, laissant le fragment carbone au repos. Dans cecagia 50%.

La figure V-16 résume la répartition d'énergie cinétiqgue entré&dgsents dans les
différents cas de figure discutés.

a (| b 50%

35 H 35
72.72%

3 | Fragmentation
| a deux corps

a [ | Fragmentation

X 63.63 %
a deux corps

Répartition égale

Concerté synchrone
sur les fragments Y!

5 [ 25 _ symeétrique
s 3 33.33%
= 33.33% ;T
] w F
w

15 5 -

[ [ Répartition égale

U w k-

r Concerté synchrone [ sur les fragments
symétrique

5 5

Loy v by by b by L 1

KER (eV) KER (eV)

Figure \- 16 : Energie cinétique du fragment carbone (a) et des fragments oxyg
en fonction de I'énergie cinétique totale libérée (KER) dans les caguile fiarticulier:
décrits dans ce paragraphe. Les droites sont de pentes

La répartition du KER sur les fragments et la valeug;dm particulier, semblent étre
des observables judicieuses pour déterminer la dynamique d'une fragmne@apendant, la
dynamique d'une fragmentation n'est pas le seul parametre qui détemraneAinsi par
exemple en regardant la figure V-16 qui représente le cas d'uneefragion concertée
synchrone symétrique, on comprend bien l'influence de la géométrie de dautaohu
moment de sa fragmentation, et celui de I'aBgbm particulier, sur I'énergie emportée par le
fragment 1.

[1.3.b Répartition du KER en fonction d&@

L'angle® étant obtenu a partir des vecteurs vitesses des deux Tpilsp@sséde une
information sur la répartition de I'énergie cinétique entre leis firagments. Regardons
comment on peut utiliser cet angle pour caractériser une dynamique.

-221-



Chapitre V

Dans cette partie nous allons regarder comment la géométrie meldéaule au
moment de sa fragmentation peut influer sur la répartition de diéninérée dans le cas
d'une fragmentation concertée synchrone symétrique [Maul 1997].

Relation entre & et 6.

Soit un repére dans l'espace des impulsions tel que le vecteuriimplisC définisse I'axe

P« (Fig. V-17) A B

A
R

Py B N

Figure V- 17 : Définition des variables servant a établir la relation esgtret 6.

Les relations cinématiques imposent :
Poy + Py =0

Pix + Pox + Psx =0

P2y = Pox tan ([£6)/2) = -Pox tan @/2) = -Ry

avec la définition du KER £x2tRy2 | PC+by? | Po+Py?
2mu 2mo 2ms

— 1
£1= 5. 11)
1+M(tan?(9 /2)+1)
4mzms

Dans le cas de la molécule €0
£ = 1/[1+g (tan2@/2)+1)]

Relation entre &, & et 6.

De la méme maniéere que précédemment, on détermine

- 1
? 4M2 co52Q/2)+ M2+ Ms 12
m ms
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- 1
= 4Mscg20/2)+ Mt Ms & 19
ma mz
Dans le cas de la molécule €0

o 1
T —
T L8cos2p/2)+2

Pour étudier la variation d& en fonction del, placons-nous dans le diagramme de
Newton oUP: est vecteur de référenceRtvecteur coplanaire. Nous avons vu 8ll-2.b que les
guantités de mouvement des fragments 1 et 3 se répartissent serdies dont le KER et
|Ez| imposent les caractéristiquésest I'angle décrit entr& et P . La direction de? est

fixe, et P décrit un cercle de ray([ih:\/m(KER—i +&).

me+msz 2mz bV mu+ms

Figure \- 18 : Condition de maximisation dg pour unéddonné :P; doit étre tangent ¢
cercle qu'il décrit.

Nous cherchons la valeur maximumedeutorisée par la cinématique pour une valeur

P

de 6 donnée (Fig. V-18)¢, zlgrEan sera maximum, pouﬁ fixe, lorsque le KER sera

minimum. Ceci correspond au cas@est aussi & saminimum autorisé pour une valeur de
0 donnéeg, atteindra alors son maximum autorisé lorsddiesera tangent au cercle qu'il
décrit. Cette condition est vérifiée lorsque

cos @ -112) :%
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- on — 2mu(mutms) P m,
sin*6 = P2ms (KER 2m (1+(rm+m3)))

KER — M2mssin?8+mu(mi+ms)+mim:

P Mz(ma+ms)
2me
— ma(mz+ms)
£2= M2m3Sin20+ma(mz +ms)+mimz (5. 14)
AN : & 336

~ 2565i?9+528
Il n'y a pas de condition sur la valeur minimuneglesi ce n'est qu'il doit étre positif.

Regardons la gamme de valeaggsauthorisées pour ué donné dans le cas de la
fragmentation de C&en C/O'/O". Pour faciliter notre raisonnement, choisissons l'impulsion
du C pour définir 'axe de référence du diagramme de Newton (Fig. V-20).

D'aprés la relation (5.3)

l)2 2 = Sl P 1
(Bx+Rx2 + Py m, [KER 5 +mz+m3)]

Parce que g~ ny, les vecteurs impulsiong et B sont distribués sur un méme cercle centré

' i R 2= —R_XZ nm
sur l'axe R en abSC|sse—2-et de rayorf tel queB?= 2m [KER 2m1@+2mz)]'

Soient deux anglel et0; tel que :

= Px
tarﬂz Py
= Px.
tar93 Py
0 = 0,+0s.

Dans la suite nous assimilerons=RR |
La figure V-19 permet de comprendre intuitivement les propriétés que nous allons énoncer.

Pour un anglé<90° (Fig. V-19.a), a unjFfixe, on voit que le cercle solution de

rayon minimum correspond au cas®u= 6; = 6/2. Si le rayon est minimum pour un fixe,
RZ

c'est donc que; = KZE‘EQ est a son maximum. Le cas de la fragmentation concertée synchrone

symétrique va donc maximiser.
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a Figure V- 19 : Schéma de raisonnem
pour déterminer le domaine de définit
dea&.

a) Pour £&<90°, le cas ot& = @2 minimist
le cercle de rayoi. Lorsqued= 90°, il n'y
a qu'une solution unique, le cercle d
lequel est inscrit I'origine du repére.

—>

el

Pour &90°, les cercle
solutions sont compris entre
cercle corespondant au ci
concerté synchrone symetric
et celui correspondant &= 90°

>
R
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Nous pouvons aussi remarquer le cas particuliéd d€®0°. Dans ce cas, il n'existe
gu'une seule solution puisque (@;, F%) forment un triangle rectangle. Cette solution
correspond aussi au cas d'une fragmentation concertée synchrone syr{@trce= 6/2 =
45° ). Cela veut dire que lorsg8e90°, il est impossible de révéler la dynamique de la voie
de fragmentation @O'/O". Le cas o = 90° est une configuration dégénérée.

LorsqueB>90° (Fig. V-19.b) tous les cercles solutions ont des rayons plus petits que
le cas ouB, = 6;. Le cas de la fragmentation concertée synchrone symétrique va donc
minimisere;. Et par ailleurs le cercle correspondaft=290° va maximiseg;.

En résumé :
Si0<90°, €1(6=90°) <g; < & (6, =653)
SiB=90°, & (6,=03)=¢€; =¢(60=90°)
Si0>90°, € (6, =03)<g; <g&(0=90°

s = 70
70 '_ _‘_“———.\___\_ -
[ \ i Limite supérieure
[ . L
[ \
5 -
50 \
e
—
-
) S S
MyT &
A W
n
n -
Comportement i
L concerté synchrone symetrique 20
2 - F
r Comportement
Concerté synchrone symétrique
w w -
ni"""""‘""""""""""“‘\'- P N T I BN BT RN B R
] 20 10 0 50 100 120 140 160 180 L 20 0 0 30 100 120 T 50 150
g (degres)

0 (degres)

Figure \* 20 : Comportements caractéristiques des diagrama(és

La zone grisée de a) représente le domaine de définitiom(ég la dynamique de
fragmentation concertée synchrone syique est une limite dg(6).

b) &(6) possede une borne supérieure, linférieure étant par deéfinitgrD. Le
comportement d'une fragmentation concertée synchrone symétrique est représenté.
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[1.3.c Diagramme de Dalitz

Plutét que d'appréhender tour a tour chacun des trois fragments et deerdeyns
énergies pour déterminer la dynamique qui les anime, nous pouvons nous placer dans un autre
référentiel et utiliser le diagramme de Dalitz [Dalitz 19B3ops 2003] [Maul 2000] [Wiese
1997].

Plagons-nous dans le repére cartésien dont les proportions de KERésngaortes
trois fragments sont les axes;€,;€3) (Fig.V-21). Par définitiorke; = 1, ce qui impose qu'une
répartition d'énergie donnée entre les trois fragments doit se tralaver un triangle
équilatéral contenu dans un plan qui coupe les axes du repere cangsieora@onnées; =
1. Par ailleurs la conservation de la quantité de mouvement imposeu(tor est dans le
repere du centre de masse))ﬁ = 0. Ceci exclut par exemple les points de coordonnées
(1;0;0), (0;1;0) et (0;0;1). Cette contrainte cinématique impose quépastitions d'énergie
cinétique se trouvent a l'intérieur d'une ellipse inscrite datrgategle, dont la forme dépend
des rapports des masses des fragments. Le contour de l'ellipsgpood aux modes de
dissociation ou la molécule est parfaitement linéaire.

(A
Al
1
Figure W 21 : Zones énergétiquem
(triangle) et cinématiquement (zone gris
autorisées dans le repére cartés
tridimensionnel des.
1
1 &

Pour des facilités d'analyse et de comparaison, il est préfagabléellipse soit un
cercle quelque soit les masses des fragments étudiés. Ponougla'allons pas directement
prendre les;, mais une quantité analogue calculée aussi a partir des quantibésigement
R mesurées dans le repere du centre de masse de la moléculdéfimasons pour chaque
fragment i I'impulsion au carré réduiteele que

2
.

2.
I
On appellera;jd'énergie réduite du fragment i dans le centre de masse. La dépelmizeaice
des trois énergies réduites est utilisée pour éliminer unealextiordonnées en définissant
le repere cartésien suivant (Fig. V-22)

€

(5. 15)
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xD:ﬂ;yD:el-% . (5. 16)

Le repére (x;yp) a été choisi de maniére que la configuration (0;0) corresponde a une
partition égale de I'énergie cinétique libérée sur les trois fragments.

Les axes originaux @pparaissent alors comme les trois bissectrices du triangle équikdéral
croisant en son centre avec un angle de 120° entre elles.

0.6
0.4
® 0.2 ey Figure \+ 22 : Définition des axes d
- diagrammes de Dalitz.
% 0.0- *
92
-0.21 €3

06 -04 02 00 02 04 06
(e,-e,)/3"

Xp représente la différence d'énergie cinétique qui existe entre les deux.ions O
yp est analogue a la différence d'énergie cinétique de liopa€ rapport au cas d'une
répartition uniforme du KER sur les fragments.

II.4 Liens entre les diagrammes de Newton et de Dalitz

Nous avons vu au paragraphe 8lI-3.b. que nous pouvons dgfjoste avec deux
variables 0 et 6, par exemple. Ainsi pour définir gy nous n'‘avons pas besoin de connaitre
I'énergie cinétique libérée au cours de la dissociation, la conmegsded et 0, est suffisante
pour savoir comment est répartie I'énergie libérée sur les fragments.

Pour le montrer, considérons le diagramme de Newton dont I'impulsion diepfeagment
est le vecteur de référence et celle du second fragment &irveoplanaire. La relation (5.3)
nous permet d'écrire :

2 — o _M2Mms Px2 M
(BX+HX m )2+Bv 2m T [KER - Zmltl mz+m3)]

Ce qui signifie que le vecteur impulsiG_El est distribué selon un cercle dépendant du KER et
de Rx. Si on divise cette équation par le KER on obtient

Moo+ My Sl(mnlzm )2-2 +m Jmueimeze2 coH; = m2m3 ~[1-¢ (1+mT1m3 )]

mz
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Donc €, dépend de l'angl8, et deg;. De la méme manierg; dépend deéb; et deg;. Du
systeme d'équation suivant :

€2 = f2(62; €1)

g3 = f3(03; €1)

g1tetes =1
on peut déduire qug = h(B,; B3) ou encore; = g(6, ; 6)

e 4 32N R o = JPES

Clisee ™ ‘e ¥ --4.5
312 L 2 3l 2
P 0#.7.070 e
o -0
"o e

"o A w—e
"0 e
3|2

Figure \- 23 : Correspondance entre la configuration des vecteurs impulsions des fra
issus de la moléculesHau moment de sa fragmentation et la position lsudiagramme c
Dalitz de I'événemel

Le cas A est une fragmentation alignée symétric-1-2. Le cas B est une fragmentatic
deux corps 2+(1+3). Le Cas C est la fragmentation a deux corps 3+(1+2) ead F I
fragmentation a deux corps 1+(2+3). Lcas D et E correspondent a une inversion de 1 a
et 2 respectivement qui sont alors sans énergies cinétigieed(et &, = 0)
[Viatcheslav2003] [Strasser 2002].

*—e

La géométrie d'un diagramme de Newtof, &) et la position d'un point sur le
diagramme de Dalitz (x; yp) sont donc reliés. La figure V-23 présente la correspondance
entre les points du diagramme de Dalitz et la configuration de®wscguantité de
mouvement des trois fragments (de méme masse dans cet exemple) [3D@Bs&Chaque;
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est défini par les angles que forment les vecteurs impulsionatgadnts entre eux. On peut
alors définir le diagramme de Newton "réduit" qui représente damsaanles distributions
des vecteurs quantité de mouvement de chaque fragment, mais dont less reodutiivisés
par I'énergie cinétique libérée au cours de la fragmentation (KERpr&€ees diagrammes de
Newton réduits qui sont directement liés aux diagrammes de Dalitz.

On remarquera sur cette figure V-23 les cas ou la molécule dragna'une facon
symetrique laissant le fragment 1 sans vitesse (cas A otehtestée de part et d'autre de 2
et 3: 3-1-2, cas E : 3-2-1 et cas D 1-3-2) ainsi que les cas foaglaentation des trois
particules est a deux corps (cas B : 2+(1-3), cas C : 3+(1-2f, tag2-3)) et finalement les
cas ou il y a une inversion des quantités de mouvement de 1 avec 2 ou 3 (cas Dad8:2, c
3-2-1). Il est normal de localiser le cas B a I'endroit ou kpeermportée par le fragment 2
est maximale; c'est a dire a l'intersection de la I'daéifré & et du cercle, puisqu'ainsi est
maximum.

Remarque : L'imagerie par explosion coulombienne (Coulomb Explosion Imaging en anglais)
[Carpenter 1997] repose sur une analyse similaire. La molécule dont on eoditre les
caractéristigues géométriques est épluchée de ses électrons en gasaetrs une feuille
mince. Les collisions multiples dans la feuille étant négligeables dada répulsion
coulombienne s'exercant sur les noyaux nus [Zajfman 1990], cette derrparded'énergie
cinétique disponible entre les fragments. La détermination des quantitéswdement des
fragments permet alors de remonter a la disposition géométrique des noyaixqae les
répulsions coulombiennes ne s'exercent.

Il Voie de fragmentation C'/O"/O"

Cette voie de fragmentation a pu étre identifiée grace apke troincidence : T
détecté en premier fragment, et deuxe@ deuxiéme et troisieme fragments. Nous tenterons
d'identifier la dynamique de la fragmentation de cette voie a lthdedifférentes analyses
qgue nous venons de présenter.

[11.1 Distributions anqulaires

[ll.1.a Angle y

La mesure de l'anghe est présentée sur la figure V-24. Le fait que cette distribution
soit piquée a 90°{10° FWHM) montre que dans la majorité des cas, la voie de fragmentation
C'/O'/O" est issue d'une fragmentation concertée synchrone symétrique. Gat stuen
accord avec ceux de Siegmaeh al [Siegmann 2002] qui ont aussi mesuré une telle

distribution dans le cadre de collisionXeet X&** a 5,9 MeV/u sur CQ
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Yield (arb.Unit)
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80 90 100
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60 70

Figure \+ 24 : Distribution de l'angley de la voie de fragmentation ©'/O" de CQ induite
par un faisceau de *** & 8 MeV/u.

cm?).

[11.1.b Angle 8

Puisque que le dioxyde de carbone est une molécule linéaire, on s'atengien,
son angle de liaison, ait une distribution piquée a 180°. Cependant cettellmolést pas
figée et possede quatre modes de vibration caractéristiques (Fig.V-25):

un étirement symétrique des liaisons C-O, de fréquer(ce1333 cnit);

un étirement antisymétrique des méme liaisons, de fréqueifee2349 cri);

deux modes dégénérés de pliement dans les plans xz et yz de frégueté&y

relative intensity

1.0

0.8 |

04 |

0.2 |

0.0

Figure - 25 : Distribution de I'angl
de liaison de C@ dans son ét
fondamental. Les quatre modes
vibration font que l'angle le ph
probable de la molécule linéaire (;
est 172,5°.

140

150 160 170 180
o [deg]
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Une photographie a un instant donné qui présenterait la molécule comaie legt donc tres
peu probable. C'est pourquoi la distribution de 'angiéa pas son maximum a 180°, mais a
172,5° . La distribution de est représentée figure V-25 [figure tirée de Siegmann 2002].

Si l'on fait I'nypothése d'une fragmentation concertée synchrone, une ngremie
approche tendrait a dire que mesurer |'afigtevient & mesurer I'angle que définissaient les
deux liaisons entre I'atome de carbone et les deux atomes d'oxygénes.

La figure V-26 représente la mesure@leia les vecteurs quantité de mouvement des
deux fragments O La distribution dea, I'angle de liaison entre les deux oxygénes de la
molécule de C@ dans son état fondamental est aussi représentée. On remarque
immédiatement que la distribution Benesurée a partir de la voie de fragmentati®®ZO"
est plus large que la distribution dede la molécule dans son état fondamental, mais surtout
gue les maxima des deux distributions ne coincident pas : un maximum gd65fa
distribution expérimentale, et 172,5° pour la distribution théorique.

4 24+ |
1o 8 MeV/u Ni*" + CO,

g 0.8 — 0 (expérimental distribution) )

=3 1 a (ground state of neutral CO,)

0

8 06- .

o

QL |

> 0,4 i
0,24
Oyo 1 I 1 I 1 I 1 I 4'_‘1 =il I 1 I 1 I 1 I 1

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Bend Angle 6 (degrees)

Figure \+ 26 : Distribution ded de la voie de fragmentation” @ O*induite par Nf** & €
meV/u sur C@ La distribution dea de la molécule de CQlans son état fondamental
aussi représenté

C'est en fait la présence de forces répulsives entre lgsdrdas qui empéche une
correspondance directe entre I'an§lgue nous mesurons et l'angle de liaisogu'avait la
molécule au moment de sa fragmentation.
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Pour pouvoir corriger la mesure €fg il faut connaitre la correspondance entre I'angle

de liaison initial de la moléculer et l'angle® que l'on mesure apres que les forces

coulombiennes se soient exercées entre les fragments. Pour cedttéecorrespondance,
nous allons laisser évoluer au cours du temps trois charges ponctagiies les
caractéristiqgues des fragments (masses et charges), quinifalgment au repos ne sont
soumises qu'aux forces coulombiennes exercées les unes sur lesGatteegvolution est
calculée en résolvant les équations différentielles cinématpprela méthode Runge Kutta
du quatrieme ordre. Les conditions de ce calcul sont explicitées sur la figure V-28.

<

m; =12 g/mol ; m=mg = 15,9949 g/mol
Figure \- 27 : Schéma des conditions initiales au calcul Runge Kutta servateraniige

6= 1f(a).

Figure \- 28 :

@  obtenue apre
répulsion coulombient
entre les trois fragmer
chargés en fonction
a. Une fonction 0
correction 8 = f(a) es
obtenue par ajusteme
polynomial du secot
degré.

0 (degrees)

180+

160— "

1401

120+

=

o

o
1

80
60
40—

20

Polynomial Regression
Y = A+ B1*X + B2*X"2

- Polynomial fit

At=0
x1=0
yl=0
x2=1,16 A =2,1921 (enu.a.)
y2=0A=0 (enu.a.)
._> X x3 = 2,1921 cos() (enu.a.)
y3 =2,1921 sing-a) (enu.a.)
t = peut étre considéré atteint lorsque
dR _dR_- dP -
dt dt dt

Calculated points

Parameter Value  Error
A 163,81579  0,34536
B1 -1,08919 0,00798
B2 0,00642 3,97847E-5
T T T 1 1 " T T 1T " 1
0 20 40 60 80 100 120 140 160
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Chapitre V

Grace a ce calcul on obtient la coubef(a) qui est représentée figure V-29. On
remarque qu'une interaction purement coulombienne entre les fragmealisni@nt au repos

ne permet pas & de prendre des valeurs inférieures a 117°. Nous n'allons donc considérer

gue les valeurs d& supérieures a 117° ; on a alors une bijection engt9. En faisant une

régression polynomiale du second degré&)Pgur ces points, on peut déterminer la tendance

8 =P@). En inversant I'expression deafp(on calcule événement par événentept = P(6)
pourB = 117°. La figure V-29 présente les distributionid® et (défini sur [80°;180°]).
La distribution deB.,r Obtenue est plus large que la distributionogenais les maxima des
deux distributions coincident.

1,00- 8 MeV/u Ni** + CO

2

—~ — 0 (expérimental distribution)
= 0,751 i - 7
S 0., (3 bodies coulomb repulsion corrected)
o | a (ground state of neutral CO,)
S
©
o 0.50- .
>_
0,25 .
0,00 l‘hﬁl T T T

|
120 130 140 150 160 170 180
Angle 6 (degrees)

T
80 90 100 110

Figure \- 29 : La distribution dea de l'état fondamental de la molécule de ,G£3
comparée avec la distributiofi obtenue pour la voie de fragmentatiofV@”O" corrigée
de la répulsion coulombienne des trois fragments chargés.

Le modele que nous avons employé pour coriigest trés rudimentaire. D'abord il
repose sur le mouvement de trois charges ponctuelles, faisant tarstie tout effet
d'écrantage des électrons. Par ailleurs, ces trois charges pescsoat émises au repos, ce
gue nous savons étre faux puisque les modes de vibration daeb@ent se superposer a la

répulsion coulombienne. Siegmaanal [Siegmann 2002] ont aussi mesuré une distribution

angulaire relative & pour les systémes X& et Xé®" a 5,9 MeV/u sur C@ lIs ont ainsi
définit I'angle®, comme présenté dans la figure V-3Q.a.distribution deB, mesurée par
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leurs soins est représentée figure V-30.b et comparée a laudisti de6, que nous avons
mesuré (Fig. V-30.c).

a

0 q+ 0 r+

relative intensity

L L L L L L . ’ '|_| ! | ' | '
0 45 90 135 180 0 45 920 135 180

0, [deg] Angle 6, (degrees)

Figure V- 30 : a) Schéma de définition de I'angleb) Distribution ded, de la voie C/O*/O*
induite par des ions X& a 5,9 MeV/u sur CO[Siegmann 2002]. La distribution
créneaux est expérimentale et celle au label CE est le résiltatcalcul de répulsic

coulombienne obtenue a partir de la distributionalde la figure V-25. c¢) Distribution dé,
de la voie ¢/O*/O*induite par des ions K" & 8 MeV/u obtenue au cours de ce travail.

La distribution mesurée par Siegmaatral. est beaucoup plus large que celle que nous avons
obtenu au cours de I'expériencé’Na 8 MeV/u sur C@(Fig. V-30.c). Cette différence peut
s'expliquer par la nature des cibles utilisées. Dans le casrdedure de la figure V-30.b, la
cible moléculaire est produite par un jet effusif, alors que dacesdiee de nos expériences un

jet supersonique froid est utilisé. Pour pouvoir comparer la distributidly eecelle deq,
Siegmannet al. ont procédé a un calcul élaboré de répulsion coulombienne entre les
fragments (s'exercant durant les 100 a 200 premiéres pico-secondesyt re compte les
guatre modes de vibration de la molécule. Ainsi, a partir de lébditstm dea, ils ont obtenu

la courbe de la figure V-30.b notée CE (pour Coulomb Explosion) qui reproduitfdiore
assez satisfaisante la distribution @le Il serait intéressant d'appliquer a ce modeéle des
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parametres de vibrations correspondant a une molécule froide pourlediésiltat serait en
accord avec la distribution que nous avons mesurée, c'est a dire rpites &t avec un
maximum a 155°. Malheureusement le choix d'étudier cet &gitdt qued ne rend pas
possible des comparaisons directes avec le travail d'autres équipest opté pour
[Cornaggia 1996] [Sanderson 1999] [Bryan 2000].

[11.2 Diagramme de Newton

[ll.2.a Diagramme de Newton d'une voie symétrique
Le diagramme de Newton de la voie de fragmentatid®@" construit comme décrit
dans Chap.V § ll-2.a est présenté figure V-32. Le vecteur impulsioii (fra@ment 1) a été
choisi comme vecteur de référence, et celui dué@is dans la direction du détecteur
(fragment 2) comme vecteur coplanaire (Fig. V-31.a).

Figure \- 31 :

a) et b) Schémas de définit
d'un diagramme de Newt
associé a la molécule GO
fragmentant en */O*/O". Py,
P, et B sont respectivement
vecteurs quantité de mouven
initiale du premier, deuxieme
troisieme fragment détecte.

b <~ Position sensitive detector __,

X
P, P2
>
oy - lon Beam
Y R
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300

200
Figure \- 32 : Diagramm
de Newton expérimental
la fragmentation de CQer 100
C'/0'/0", construit selo

le procédé décrit 8lI-2.a. :5;
S0
[a T
=100 .. I B AT S s
=200 R - - : e R ...................
I L 03 ; :fr'-agi;rﬁent B
T IR AR S R R B
=300 =200 =100 0 100 200 300
Px (au)
300
w?
wr 1 Figure W+ 33
i a Diagramme de Newton
L | la fragmentation de CO
T 1 en C/O'/O". La quantit
S5 T -+ de mouvement du*Ces
. - | ..
&8 | choisie comme axexPle
5’ | P o} le plus énergétique ¢
[+ . placé dans la part
i supérieure du diagramr
an [ .
: 1
-m 1
30 =200 100 0 1 -] 30e

Dans le cas ou la dissociation produit deux fragments identiques i@y cette
maniére de construire le diagramme de Newton crée une synagtifeielle”. En effet ce
qui différencie les deuxiéme et troisiéme fragments (tous deu®Jesst le fait qu'ils aient
été émis ou non dans la direction du détecteur (Fig. V-31.b), ce quem'a roir avec la
dynamique du probléme. Pour lever cette dégénérescence, le fragmeyar® le plus

-237-



Chapitre V

d'énergie cinétique peut étre placé dans la partie supérieure dantiagrOn obtient alors la

figure V-33 dont la symétrie est alors véritablement due a la dynamique de la fragmenta
Dans I'exemple de la figure V-13.a et b la quantité de mouvemeritdiét&@mine I'axe

Px, et le deuxiéeme fragment détecté @nis vers le détecteur) donne le sens positif de I'axe

Py. Cette définition impose les deuxiemes fragments dans la papgeiesure du diagramme,

et les troisiémes dans la partie inférieure.

L'une des premieres choses que I'on remarque sur le diagramregvtba Me la voie
C'/O"/0", est qu'il est symétrique. Les deuk étourent de part et d'autre 1& C'est déja ce
que l'on a observé sur la distribution ge(8lll-1.a). Il y a donc un caractére concerté
synchrone dominant pour cette voie de fragmentation. Regardons plus eredétgjtdmme
de Newton pour voir si on y découvre d'autres comportements plus minoritaires.

[11.2.b Choix du référentiel du diagramme de Newton

D'apres la symétrie du probleme (un atome de carbone entouré de dees atom
d'oxygéne), le diagramme de Newton ou la quantité de mouvemenritaifidt la direction
de l'axe de référence PFig. V-33), semble judicieux. D'aprés la relation (5.3) les delx O
(my = mg), ont leurs quantités de mouvement qui décrivent un cercle défini par :

mz )2 2 — 9_M2Ms _Bx2 M
Pax+Rx m2+ms + P 2mz+m3 [KER 2mu +mz+ms)] (5.17)

La condition d'une fragmentation concertée synchrone symétrique (5.4) implique que

mzms+m3
2 - + + 2 -MR) = - 277012
Pox? (Mp-m3) +2mp PoxPix + Poy? (Mp-mg) Pix S

Ce qui dans le cas olpbm N Se résume par :

Pox = -% P1x

Cette condition qui est vérifiée quelgue soit la dynamique de fraghoentast
malheureusement trop faible pour déterminer si nous sommes en prédenee
fragmentation concertée synchrone symétrique seule. Le repére dénédel@xe directeur
n'est donc pas satisfaisant parce qu'en fait, imposen'ipose aucune condition sur les
normes des vecteu et P . Par contre imposer une valeur dg IBrsque le fragment 2 est

—2 —2
la référence du repere, impose la normePdepar le biais d%: 2%]3, ce qui définit la

valeur du rayon des cercles décrits ﬁaﬂ P (Fig. V-15).
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[ll.2.c Résultats de lI'analyse du diagramme expérimental

La figure V-34 présente des diagrammes de Newton de la Vd@'/QO" dont
l'impulsion du O le plus énergétique est choisie comme axe de référence du repére et celle du
C" comme axe coplanaire. Les cercles des expressions (5.5) et (5.6¢m@sentés pour
quatre combinaisons (KER ; KkERus), les mémes que celles présentées sur la figure V-14.

200
* KER =20 eV KER =20 eV
150 KERcm13 = 10 eV " = L KERCM13 =6,5eV
1 .
100 - 7 100 - )
i - 6 -
s [ s 50 [
5 5 4 3 10
35'_ o 3’.—0
n->t - 3 n->\
50 - 50 -

2 g
I I
-
8 g
I I
T ]

[ R R I R I S R R A T T A I S PRI I IR MR
50 100 150 200 -200 -150 -100 -50 58 100 150 200

1) 1)
Px(a.u.) Px(a.u.)
200 200
i KER =25 eV ! i KER = 33 eV
o [ KERcm13 = 8 eV ‘ KERcwms = 9,2 eV 1

10

10

e
\
|
—
L]

. L

PO g

oL /

/ﬂ //
- T /
1 | 1
200 Lol L1 P IR BRI RN 200 Lo Lo vl I IR R ARSI R
200 -150 -100 -50 100 150 200 200 -150 -100 50 50 100 150 200

- 0 - 50 1)
Px(a.u.) Px(a.u.)

Figure \* 34 : Diagramme de Newton de la voi&/@'/O" dont le O le plus énergétique ¢
choisi comme référence du repére. Différentes combinaisons deKERRi13) sont présentée
Pour chaque cas, les cercles de rayon le plus grand correspondent aux dstisbdltmpulsior
des fragments attendues dansds d'une fragmentation concertée synchrone. Ceux de plt
rayon correspondent a une fragmentation séquentielle.

(KER=20 eV ; KERwm13 = 10 eV) : par la relation (5.4) on calcule que l'impulsion du
O" correspondante esp B 117 u.a. On filtre alors les événements sur R17+ 5 u.a.. La

-239-



Chapitre V

statistique de ce diagramme est faible, mais on croit y deviner une tendampuds®ns du
C" (n°1) et du O (n°3) plus a suivre les cercles correspondant a une fragmentation
séquentielle que ceux d'une concertée synchrone symétrique.

(KER=20 eV ; KERwm13 = 6,5 eV) : I'impulsion du O(n°2) correspondante est
136 u.a. £ 5 u.a. sur le diagramme). Cette fois la statistique esteuesl| et on observe tres
clairement les points qui décrivent le cercle de fragmentatiqneséelle correspondant
(cercle de plus petit rayon). On remarque aussi que d¢s°@) sont situés a l'origine du
diagramme, ce qui signifie qu'ils ont été émis au repos. Surgméma O (n°3), I'énergie
libérée au cours de la fragmentation de?C® complétement compensé la vitesse de l'ion
moléculaire acquise lors de la premiére dissociation eritet OG".

(KER=25 eV ; KERw13 = 8 eV) : l'impulsion du O(n°2) correspondante est
152 u.a. £ 5 u.a. sur le diagramme). On se trouve ici dans un cas plus interméia
l'intensité de la fragmentation séquentielle s'efface laisplatte a une fragmentation
concertée.

(KER=33 eV ; KERm13 = 9,2 eV) : l'impulsion du O(n°2) correspondante est
180 u.a. £ 5 u.a. sur le diagramme). Nous sommes ici essentiellement emgeéd'une
fragmentation concertée synchrone symétrique.

La figure V-35 représente le diagramme de Newton de tous les émétsecorrespondant a
C'/O"/O". Les points décrivant les cercles de fragmentation séquentielle sont miesritair

Figure W+ 35

» w? Diagramme de Newt
] de la voie C/O'/O"
w [ ] dont le O le plus

T . i i : énergétique est cho
| ‘ | | comme référence
repére.  Toutes |
combinaisons
(KER;KERCM13)sont
superposée. Les cerc
de la fragmentatic
concertée synchro

10

symetrique SO
représentés pour le JR
majoritaire.

g
_\:uu\ :
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Le diagramme de Newton expérimental dé3C/O" semble suivre dans sont ensemble
des cercles correspondant a la fragmentation concertée synchronggsignévec cependant
un comportement séquentiel lorsque (KERO eV; KERwu13 = 6,5 eV). Si cette dynamique
était concertée asynchrone, nous ne pourrions pas observer, sur le diageawton, la
rotation de l'ion moléculaire métastable se dessiner. De plosnggortement séquentiel se
produit pour un domaine (KER ; KEER13) réduit, ce qui semble indiquer la contribution d'un
(ou d'un nombre restreint) état de Iion moléculairé’CEe n'est pas directement la premiére
dissociation qui influence la deuxieme. Essayons d'autres méthodes d'apalgsrmettront
de déterminer rapidement et sans équivoque le type de dynamique mise en jeu.

111.3 Répartition du KER entre les différents fragments
Nous avons vu au paragraphe 11-3 comment déterminer la dynamique d'une
fragmentation en analysant comment est répartie I'énergie cinétitpedes fragments. Ainsi
aprés avoir présenté le KER de la voie de fragmentation, nous appligpascaigas l'analyse
énoncée au paragraphe II-3.

111.3.a Distributions de KER

Avant de présenter la fagon dont I'énergie cinétique libérée (KER)partit entre les
fragments ¢, O" et O', comparons la dans les cas ou le projectile est i &NB MeV/u (k =
1,3) (Fig. V-36) ou des ions Ha 250 keV, X&" & 5,9 MeV/u (k=1,2) et X&" &4 5,9 MeV/u

(k = 2,8) (Fig.V-37).
Ni*** @ 8 MeV/u I

c’/0'/0"

450+

400+

350

300

250

Counts

200+
150+
100+

50+

0 1T+
0O 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 85 90
KER (eV)

Figure \- 36 : Distribution de KER de la voie"®*/O" induite par impact de Kfi*a €&
MeV/ u sur C(, obtenu dans le cadre de ce travalil.
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Toutes ces distributions sont tres similaires, et d'aillelegn®nnet al ont remarqué
que l'influence du projectile sur la distribution de KER est trgsrl comparé a celle observée
dans le cas de molécules diatomiques. Par contre, ils ont remarqeémuoee dans le cas de
molécules diatomiques, le modéle de I'explosion coulombienne, méme en @ecanpte
les modes de vibration de la molécule cible, reproduit bien la moyenaeddgribution de
KER, mais pas sa largeur. A nouveau, les états excités de l'i@écutadte transitoire jouent
un réle non négligeable.

o 20 40 60 80 100
total kinetic energy [eV]

Figure V- 37 : Distribution de KER de la voie"f©"/O" induite par impact de H& 250 ke'
(), X&®*) et Xé®*(en continuel 5,9 MeV/ u, sur CO. La moyenne de istribution
attendue par le modele de I'explosion coulombienne (CE) est représentée.. [Siegmann 2002]

[11.3.b Résultats de la répartition du KER

Nous avons représenté sur la figure V-38 les énergies cinétiquest&sppar les
différents fragments en fonction du KER libéré au cours de la fratgien de CQ en
C'/O'/0O". Nous avons aussi reporté sur ces figures les proportions d'énengiggueis des
cas particuliers décrits dans le paragraphe II-3.a.

La figure V-38 montre que la répartition du KER sur les fragmegatt pas faite de
maniéere égale (les 3 répartitions ne suivent pas la droite de3&®88%) et qu'il n'y a pas de
comportement de fragmentation a deux corps décelable (pente de 63,63 %)t, B f
carbone qui est au centre de la molécule linéaire prend tres pmeugecinétique et la
répartition du KER est maximale sur les deuk (Qutour de 50%), ce qui est en complet
accord avec une dynamique de fragmentation concertée synchrone symétrigeima@ue
que par définition des fragments 2 et 3 (les delis@t discriminés selon leurs énergies
cinétiques) il est normal que les fragments 3 et 1 se compkétengétiguement, ce qui
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Ec1 (eV)

expligue pourquoiez<50%. Il est cependant difficile sur ces diagrammes d'identé®r
événements qui correspondent a la voie de fragmentation minoritaire queroyuss avoir
décelée précédemment (on peut deviner la fragmentation séquentiedie figurdes V-38.c et

a, aux abscisse KER = 20 eV earete; prennent toute une gamme de valeur qu'ils n‘ont pas
pour d'autres KER).

4 r : : - — : 8

_ : : r272% ) 3 3 s
) AN TAATATE AU RS S T————

KER (eV)

Figure \* 38 : Répartion de
I'énergie cinétique libérée au col
de la fragmentation de CO er
C'/0*/0".

a) Représente la proporti
emportée par le G b) par le O le
plus rapide, et c) par I'oxygene
plus lent

La signification des droites ¢
présentée figure-16.

Ec3 (eV)

KER (eV)

[11.3.c Analyse du diagramme de Dalitz

Nous avons tracé le diagramme de Dalitz de la voie de fragnoent@iO’/O"
(Fig.V-39). Ce diagramme n'est défini que sur lgsOxpuisque par définition le fragment 2
est plus énergétique que le 3. Sur ce diagramme, nous pouvons observes(g{ye & -0,3)
dans la majorité des cas, et queeteg sont trés proches de 0,5. Ceci est en parfait accord
avec I'nypothése que les fragments@+O" sont issus majoritairement d'une fragmentation
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concertée synchrone symétrique de la molécule linéaire C€pendant, tous les points du
diagramme ne sont pas regroupés seulement dans cette configuration, erdté&arstructure
dans la partie droite supérieure du diagramme.

102

10

_0.4 1 1 1 | | | | | | 1 | | | 1 1 | 1 | 1 | | 1 1

XD

Figure \- 39 : Diagramme de Dalitz expérimental de la fragmentation dg<e{n la voi
C'/O*/O". Sur ce diagramme sont superposées les géométries de diagrammes af
réduits correspondants.

Si I'on fait le lien entre le diagramme de Dalitz obtenu etidgramme de Newton
réduit (Fig. V-39), on voit que la structure qui se détache de la fragtimn concertée
synchrone symétrique (majoritaire) suit un chemin particulier du drageade Dalitz,
correspondant a la rotation des fragments 1 et 3 pour aller jusq@énfdéte inversion de
position (dans l'espace des quantités de mouvement) des ions iden@ins énergétique
posséde alors trés peu d'impulsion et se trouve émis entré é¢ I€ O qui se partage
équitablement le KER §e= 0). On peut alors supposer qu'une premiere liaison est rompue
créant ainsi deux fragments" ® CG*. La deuxi@me rupture de liaison (de ¥)®e produit
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Figure \- 40 : Diagramme de Dalitz expérimental de la fragmentation de s&f@n la voi
C'/O"/O" pour différentes valeurs de KER représentée sur le spectrespmmdant dai
chaque partie en haut a droite.
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dans un intervalle de temps assez long pour que l'ion moléculair¢ahka33" ait le temps
d'effectuer une rotation. Ainsi le "chemin" pris par la structurele diagramme de Dalitz
correspond & différents instants de fragmentation au cours de l@modat C3*. Cette
dynamique entre dans le cadre de la fragmentation séquentielleetpestait accord avec ce
gue nous avons énonceé précédemment en étudiant les diagrammes de Newton (IlI-2.c).

La question qui se pose alors est de savoir si la fragmentation qualégigeons
comme séquentielle cohabite toujours avec la fragmentation consgn@@one symétrique
majoritaire, ou y a-t-il des conditions ou celle-ci est prédominauntebsente? Pour cela nous
allons étudier I'évolution du diagramme de Dalitz en fonction du KER: deagmentation.
Les différentes représentations de la figure V-40 présentent chigcdizgramme de Dalitz
de la voie C/O'/O" pour une sélection de KER déterminé (représenté en haut a droite sur
chaque diagramme). On observe au fil de la figure V-40 que la fraginanséquentielle
n'‘apparait qu'a des KER en dessous d'un certain seuil (en dessous\ge BOue mieux
mettre en évidence l'influence du KER sur la fragmentation séquentégjardons I'évolution
de la coordonnéepxen fonction de I'énergie cinétique libérée au cours de la fragmentat
(Fig. V-41).

04

i Figure W 41 : Coordonné

réduite % en fonction du KER

1 la voie de fragmentatic
7 C'/0'/0". Les x%>0,15 ne
] correspondent pas a u
fragmentation concert
synchrone symétrique. Ce
autre  dynamique  de
fragmentation apparait pour d
KER autour de 20 e

035 —

03 —

10

015 —

005 —

I ]
-

KER (eV)

La figure V-41 réveéle bien que les événements correspondants griefriation séquentielle
(xp>0,15) n'apparaissent plus au dela de KER> 30 eV. Par ailleurs larsgu@&/énements
existent (KER<30 eV), il n'y a pas de dépendance entre KER, ebxqui tend a confirmer
I'nypothése d'une fragmentation séquentielle ou les deux dissociationsosgiétement
décorrélées. Enfin les événements correspondants a la fragmentétpentslle
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n'‘apparaissent pas des les 10 eV de la distribution de KER. llesguiblfaille que le KER
atteigne une vingtaine d'eV pour voir la structure. La fragmentation reéejleeserait donc

due & la population d'un état métastable dé*C8) c'est le cas, la structure devrait mieux se
voir si on ne prend en compte que I'énergie cinétique libérée damgrie de masse de GO

La figure V-42 présentepxen fonction de I'énergie cinétique libérée dans le centre de masse

+ - (P2 P2
de CG* (KERcw1s = KER G * 2 )).

04

035 —

0

& U & W

w

KERcwmis (V)

Figure \- 42 : Coordonnée réduitepxen fonction de I'énergie libérée dans le centr
masse de CO KER:w13 dans le cadre de la voie de fragmentatidiGC/O" induite pa
des ions Ni** & 8 MeV/u.

En effet, il est plus aisé d'identifier la fragmentation sédgléntorsqu'on regardepx
en fonction de KEBw1s. La structure verticale correspond a la fragmentation séquentielle
puisqu'elle atteint lexxmaximum. On remarque surtout que la fragmentation séquentielle se
produit pour une énergie libérée par0ien déterminée autour de 6,5 eV. C'est donc bien
un état métastable de €Oqui est responsable de ce caractére séquentiel. D'aprés la
déconvolution du spectre de KER de la voi#QC du monoxyde de carbone (Chap.lV
§11.1.b.) on peut associer un KER de 6,5 eV a I'étaf,3qui est un état prédissociatif,
comme le montre les figures I-21 et IV-14. De plus, cette éndege5 eV se trouve dans la
zone de KER de la voie de fragmentatioilGC mesurée par Webet al [Weber 2001], ol
I'approximation axiale n'est pas possible a cause des étatdamiémsiui permettent a la
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molécule d'effectuer une rotation avant de se fragmenter. Nous pouvons alooeeprque la
dissociation associée & ce KER de 20 eV se fasse séquemtigllem O + CO*" avec
population de I'état’X* de Iion moléculaire résiduel.

On remarque aussi que la figure V-42 possede une structure inclinéenapie se
dégager aux basses énergies de &ER L'inclinaison de cette structure montrant une
dépendance avec I'énergie cinétique libérée au cours de la fragomemiatC3* peut
suggérer, comme nous le verrons plus tard (Chap.V 8IV-2), un caractéezté@synchrone
de la fragmentation.

[11.3.d Répartition du KER en fonction d&#

Nous avons traceé les différergisen fonction ded sur les figures V-43.a, b et ¢ ainsi
que les fonctions déterminées au Chap.V 8l1-3.b (Domaine de définition desas de la
fragmentation concertée synchrone symétrique). La distribution expérienentdans son

ensemble tend a suivre la fonction@leorrespondante au cas d'une fragmentation concertée

synchrone symétrique, ce qui renforce encore cette hypothése sur larftaion de C@en
C'+0'+0".

En comparant les spectres V-43 b et ¢, on remarque que la reldatitameentre; et
B dans le cas d'une fragmentation concertée synchrone symétriqueedidiméuxiéme du
troisieme fragment. En effet la courbe correspong} & €3 et d'aprés le classement des
fragments il est normal guee soit défini au-dessus de la courbestn dessous.
Ces diagrammes, s'ils n‘apportent pas d'informations supplémentaires gudynanhique de
la fragmentation, nous seront trés utiles pour sélectionner une autrelesvdragmentation
incluant un fragment neutre : la voié/Q*/O.
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Au cours de ce paragraphe nous avons vu que la voie de fragmenta@rOC est
principalement une dissociation concertée synchrone symétrique. Poutériseaccette
dynamique, nous avons utilisé différentes représentations, dont le diagramudézigubest
la plus appropriée. Méme si la fragmentation concertée synchronegigy@&st majoritaire,
nous avons pu observer que |'état de,C@ssocié a un KER de 20 eV se dissocie &ér O
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CO?* (3'Z") par une dynamique séquentielle. Selon les états peuplés au coiosiskitn
de CQ en CQ*, on peut observer différents comportements pour une méme voie de
fragmentation.
Nous allons maintenant étudier une autre voie de fragmentation, maiymétrigue
cette fois : ¢/O'/O

IV Voie de fragmentation C'/O"/O

IV.1 Comment mesurer la voie f©"/O?
Mesurer la voie de fragmentatiori/O'/O n'est pas chose facile car la fragmentation

moléculaire ne libere pas assez d'énergie pour donner au fragmeetlaswjuelques keV
dont il a besoin pour pouvoir étre détecté par des galettes de mianochioais ne pourrons
donc pas détecter ce fragment neutre, par contre, grace a la cohogeeala quantité de
mouvement, nous allons pouvoir déterminer ses caractéristiques cinématiques.

IV.1.a Des voies inséparables

Jusqu'alors, nous avons utilisé la conservation de la quantité de mouvement pour
remonter au point de collision et améliorer notre résolution. Cetigecvation de I'impulsion
permet aussi de remonter au fragment non détecté. Cela sa faika'une moins bonne
résolution mais qui reste tout & fait raisonnafle/P = 15.17 au lieu de 5.18 lorsque tous
les fragments sont détectés). Cela implique une zone de colligidusipetite possible et la
connaissance des caractéristiques cinétiques de la cible. Ldexpkrience, le faisceau
d'ions Nf** de 8 MeV/u a une largeur FWHM de 0,9 mm et peut donc étre consafénéec
fin (cf. Chap IlI-81l-3.c). De plus, la cible étant un jet supersoniqocinétique (cf.
Chaplll-8ll-4), on peut alors déterminer avec une erreur réduitatestéristiques du centre

0£2
de masse de la cible au moment de la collision : il se troumiau[lb%oggJ (en mm),
—_ i )

0£10
animé d'une vitess{6701111045J (en m/s). On peut alors déterminer les caractéristiques

cinématiques du fragment oxygéne neutre en détectant en coincidenaexlésgiments C
et O (double coincidence).

Toutefois la double coincidence stricte (seulement deux fragmentsédtde C et
O" ne correspond pas seulement a la voie de fragmentation mettani & flagment
oxygéne neutre (voie '@'/0). Celle-ci inclut en effet aussi les ions non détectés des voi
C'/0"/0*, C'1O*/0?*, C'IO*/0%, etc.... En effet, les galettes microcanaux ayant au maximum
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une efficacité de détection de 60% (cf. Annexe A), certains idhgaq® 1) ne seront pas
détectés lors de la triple coincidence, et apparaitront alors éams double coincidence
dont un des fragments est manquant. La contribution des iSnet@'" est négligeable,
puisque nous avons vu dans le tableau V-A que la vBi@"fO* représente 4% de la voie
C'/0"/O" et la voie C/O"/O™ en représente 1%. Par contre la voifO/O** représente 40%

de la voie C/O'/O", et n'est donc pas directement négligeable. Cependant nous allons voir
dans le paragraphe suivant que ces différentes voies de fragmentdiii@merd pas la méme
énergie sur les fragments, ce qui permettra de vérifier si nous pomégtiger leurs
contributions ou non.

IV.1.b Des dynamiques séparables

Lorsqu'on choisit les événements ou seuls UBt@in O sont détectés, on sélectionne
alors principalement quatre voies de fragmentatiohO®O, C'/O'/O*, C'/O'/0** et
C'/0*0*". Les trois derniéres voies peuvent étre mesurées en tripledesioej et étre ainsi
parfaitement identifiées avec leurs sections efficaces relativesriéées.

600
5504
5004
- . + +
450 Double coincidende C +O
1 ot g~
4004 —c'0'0
350 + + 2+
§2) 1 —C/O/O
S 3004
>
o - C+/O+/O3+
O 2504
200+
1504
100
50—
e e I e s e e B e IS B s e e
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150
KER (eV)

Figure - 44 : Comparaison des KER de trois voies de fragmentation rigoureus
identifiées par triple coincidence avec le KER obtenu pour la double deime C + O™,
Les intensités relatives des spectres de KER obtenues erctiiptédence sont resgtées
Le spectre de double coincidence a son intensité ajustée sur le 3cedeédu KER de
voie C'/O"/O" par une division de son intensité par le facteur
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Le KER associé a chacune de ces voies est aussi mesuré.RLen&guré pour les
événements avec un' @t un O en double coincidence sera donc une superposition des
énergies libérées par ces trois voies de fragmentation a I€V@&0. Grace au spectre de
la figure V-44, nous pouvons considérer que tant que le spectre de KER ssedéga40 eV,
les deux voies de fragmentation présentes dans la double coincidéneeCOC sont
principalement QO'/O et C/O'/O*. Pour pouvoir comparer les spectres de double et de
triple coincidences, nous nous sommes arbitrairement ajustépgudée35 eV du spectre de
KER de la voie GO'/O".

Si nous observons le diagramme de Newton reconstruit (les cestégpiés du O
neutre ont été calculées) a partir de la double coincidere®  Gans qu'un autre fragment ne
soit détecté et tel que le KER < 40 eV, nous obtenons la figure VidBnSompare ce
diagramme avec celui de la figure V-33, on y reconnait le diagramriiew®®n de la voie
C'/O'/0", plus dautres événements qui ne suivent pas cette dynamique. Ces autres
événements sont donc associés a la voléO'@, et ne correspondent pas a une
fragmentation concertée synchrone symétrique.

70
i 60
300 50
i 40
I 30
200
- 20
100
-— -
= i
© 3
b i 6
o i 5
100 4
i 3
200 5
300 [
_\ L ‘ L i-l I- | .\-.- I--T-' L=t 17 |'-\ I- \\ L L L L ‘ L L L L ‘\

=30 -200 -100 0 100 200 300

Px (a.u.)

Figure V- 45 : Diagramme de Newton des événements correspondant & la détectiof d'un C
en coincidence avec un®OlLa dynamique du troisieme fragment est déduite v
conservation de la quantité de mouvement. Le fragménest choisi comme axe
référence et le gdeuxiéme fragment) comme vecteur coplanaire.

-252-



Chapitre V

Pour séparer les deux voies et observer une difféerence de dynamiquelleatren
peut tracer la proportion d'énergie cinétique emportée par le deukigneent en fonction
du KER (Fig. V-46) et comparer ce spectre a la figure V-38.dwadiVV-46 présente aussi les
valeurs particulieres d& :

la limite de la fragmentation a deux corps = 63,63% ;
la répartition homogéne sur les fragmerds= 33,33% ;
la fragmentation concertée synchrone symétrigge=:50%.

On observe nettement, une autre dynamique, située entre la dynamiquecargeux
(e2 = 63,63%) et la fragmentation concertée synchrepe 60%). Grace a ce diagramme,
nous pouvons séparer ces deux dynamiques, et donc isoler des événementsassis de
fragmentation @O'/O en choisissant ceux pour lesquels 53%.

50

10

0 i B A l'lh¢|'|"'r|||||||||\\\||||||||||||||||
40 50 60 70 80 20 100

KER (eV)

5
8
g

Figure \- 46 : Proportion du KER emportée par le fragmeit(®) lors de la doubl
coincidence €+ O" dans le cas de la collision f a 8 MeV/u sur C®
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On peut également discriminer les deux voies grace a une autsemgation. Nous
avons vu précédemment les dépendances; de®cb (8llI-2.b) qui sont caractéristiques de
la dynamique de la fragmentation. La figure V-47 présente les dépendaseesn fonction
de 0 dans le cas de la double coincidenéeCC. Sur les spectres b) et ¢) de la figure V-47,
on observe deux "flots", l'un correspondant a une fragmentation concertéeosgnchr

symétrique, l'autre a la voie de fragmentatiéfOJO.
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Discriminer les deux voies par une valeur fixege53% n'est pas des plus judicieux,
car on voit trés nettement que ce n'est pas suffisant pour séparer |€dgttsur la figure V-
47.b. que l'on distingue le mieux les deux "flots", c'est donc elle qui va Seosus a
discriminer les deux voies de fragmentation.
En utilisant la fonction mathématique caractéristique de la fatation concertée synchrone
symeétrique (relation 5.14), nous allons définir un filtre nous permettaséplrer les deux
voies. Ainsi pour une double coincidence-O" dont le KER<40 eV,

i 1

Si €2 > +7 (5. 18)
1—:?0052@/2)+2
nous considérerons que nous sommes en présence de la voie de fragmei@ti C

(Fig.V-47).

Maintenant que nous pouvons séparer les événements correspondants a la voie
C'/0"/0, regardons d'un peu plus prés la dynamique associée.

V.2 Caractérisation de la dynamigue dé@/O

IV.2.a Diagramme de Dalitz des deux voie§¥@'/O et C/O"/O"

La figure V-48 représente le diagramme de Dalitz de la doubleideime C+O"
dont le KER est limité a 40 eV. On remarque tres nettememtyt@mique concertée
synchrone symétrique, déja rencontrée, au bas du diagramme. L'autre dynzounigqeeun
domaine allant de la valeur maximale que peut preegra la fragmentation concertée
synchrone symétrique. Le cas eglest maximal correspond au cas d'une fragmentation a
deux corps ou le Dest émis en coincidence avec lion moléculaire”.Q®@s points du
diagramme de Dalitz correspondant a la dynamique de la fragmentatiarvdie C/O'/O
suivent le bord du cercle inscrit dans le triangle équilatéralguiesignifie que les
fragmentations sont colinéaires et que par conséquent I'énergie libé@&@ parie en méme
temps que,. Nous étudierons plus tard ce point dans ce chapitre (cf. IV-3.c).
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Figure V- 48 : Diagramme de Dalitz de la double coincidenée@" dont le KER est limité
40 eV.

IV.2.b Diagramme de Dalitz en fonction du KER
Au vu du diagramme de Dalitz (Fig.V-48), la dynamique de fragmentatiory/@&/O

gue nous cherchons a identifier peut étre concertée asynchrone, cosygadi@é®ne ou
séquentielle. Si elle est majoritairement séquentielledarti@on de I'énergie cinétique sur
les fragments issus de la fragmentation retardée ne doit pas dephnd{ER de la
dissociation (nous avons remarqué cela figure V-38). Regardons donc coévoiemet le
diagramme de Dalitz en fonction du KER (Fig. V-49).

Pour les faibles énergies de KER, la dynamique de la fragmentati@i/@&§0O
ressemble a une fragmentation a deux corps, puis plus le KER augmeistecefie
dynamique prend un caractere concerté synchrone symétrique, pour finaleperdrs dans
la voie de fragmentation*@@*/O". Il semble donc que plus la voie de fragmentatibi®@CO
libére de I'énergie cinétique, plus sa dynamique sera semblable dissoeiation de type
concertée synchrone symétrique. Cette dépendance de la dynamique awesacterec

exothermique de la fragmentation est la signature d'une fragmentatioarige asynchrone,
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ou la dynamique de la premiere rupture de liaison influence la deuxiéynaurait rupture
d'une des deux liaisons covalentes, libérant deux fragments, Tienl'®n moléculaire CO
Puis ce dernier se fragmenterait plus ou moins vite selon I'éreéngique totale libérée au
cours de la fragmentation.
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Figure \- 49 : Diagramme de Dalitz expérimental de la fragmentation de €&n le
voies C/O"/O et C/O"/O" pour différents valeurs de KER représentée sur le sp
correspondant dans chaque partie en haut a droite.
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Comme précédemment regardons I'évolution de la coordornnésec I'énergie cinétique
libérée au cours de la fragmentation du fragment moléculaire transitoifg ([GQV-50).
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Figure \- 50 : Coordonnée réduitepxen fonction de I'énergie libérée dans le centr
masse de Ct CG" KERw1z dans le cadre respectif des voies de fragment
C*/0/0 et C/O*/O" induite par des ions Ki* & 8 MeV/u.

Ce spectre est non filtré et comprend donc les deux voies de fratjorent@/O"/O et
C'/O"/0". Duailleurs on y retrouve une caractéristique de la vdi©®'@" : la dynamique
concertée synchrone symétrique &x0; KER= 32 eV) ; quant a la dynamique séquentielle
elle est mieux révélée en considérant I'énergie libérée dacentee de masse de €O
(structure verticale autour de KERs = 6,5 eV). On rappelle querx= (€2 - €3)/3"2 On
observe deux grandes caractéristiques de la dépendarmegjeayec le KER. Premierement
il existe un seuil de création de cette voie vers KEReV. Prés de ce seuil, la valeuredest
minime. Puis lorsque le KER augmente, la proportion d'énergie cinétigperte par le
fragment O prend de limportance par rapport au fragméngx® diminue). De plus, ce
changement de proportion se fait linéairement avec le KER sarentiligité jusqu'a un
équilibre entre la proportion de KER emportée par le fragment ¢@liet emportée par le
fragment O (xp = 0), cas caractéristique d'une fragmentation concertée synchrone
symétrique. En suivant la continuité de la dépendance linéairg deex le KER, on peut
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extrapoler le KER correspondant a la voié/GC/O ayant une dynamique concertée
symeétrique synchrone, & une valeur d'environ 23 eV ; valeur inférieure RulKHa voie
concertée symétrique synchrong@/O". Il semble donc que plus I'énergie libérée au cours
de la réaction est grande (réaction exothermique), plus la dynamiqua udeiel de
fragmentation JO'/O prend un caractére concerté synchrone ; nous sommes donc en
présence d'une dynamique concertée asynchrone.

IV.2.c Complémentarité entre @CO" et O/C*/O
D'apres I'hypothese émise précédemment, il est intéressant gdareotes KER des

voies de fragmentation*@CO" et C/O/O (Fig. V-51). Cette derniére voie est isolée par le
critere (5.16).
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Figure \+ 51 : Distributions expérimentales d'énergie cinétique totale (KER) da
fragmentation partielle (C* + O") ou totale (C + O* + O)(en gras) du dication C&'. Les
deux spectres étant obtenus en double coincidence, leurs intensités relatives scidtaespe

L'étude des KERs des voies issues de’CO®déja été effectuée par Masuekal (1996) au
cours d'expériences de type PIPICO. Grace aux calculs d'états électronique$ dEiG.0/-
52), Masuokaet al ont pu mettre en relation les KER observés et les voies dedragtion
mises en jeu. La figure V-53 présente les résultats de ce calcul.

D'apres ces calculs et la figure V-53, on doit commencer a observdistniteution de
KER de CO/O" & partir de 2,11 eV. Puis cette distribution doit s'éteindre a 8,7&ey.
calculs ont été confirmés par l'auteur grace a des mesurdésRIpdt la méthode PIPICO. La
distribution de KER que nous avons mesurée commence aussi vers 2 €,seaible que
la forte perturbation du projectile ¥t & 8 MeV/u (k = 1,3) ait peuplé des états deTbien
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supérieur §’Zg' puisque nous mesurons des KER de cette voie allant jusqu'a 20 eV. Pour ce
qui est de la voie WO'/0, elle posséde en effet un seuil vers 4 eV, et devient prépondérante
vers 10,5 eV (il n'y a plus de contribution d&@D" sur la figure V-53 au dessus d'un KER

de 9 eV).
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55 —
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=3 des seuils de dissociation. DPI p
s S0 — double photoionisation, DCT pc
% . - —3%; "I, spectroscopie de double transfert
z i - charge, AES pour spectrosca
z 129 _— d'électrons Auger du carbone (C)
= " B de I'Oxygéne (O). Les références :
§ - 3y "I — incluses dans [Masuoka 94].
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En regardant l'intensité des distributions de la figure V-51, on voit my'in pas
seulement des effets de seuil sur ces deux voies de fragmentatiticadon CQ?* ; il
semble qu'il y ait une véritable compétition entre’Q0 et C/O"/O. Cette complémentarité
énergétique fait disparaitre la dissociation partielle (vOkCO") au profit de la compléte
atomisation (voie @O'/O) lorsque I'énergie libérée par la fragmentation augmente.

La dynamique de la fragmentation de £Osemble fortement dépendre de son
exothermicité. Pour de faibles valeurs de KER, le dication fragneenteux corps, 3CO".
Puis lorsque la fragmentation totale libére plus d'énergie, la dynampagse continlment
d'une fragmentation a deux corps, a celle d'une fragmentation concgrtédrane pour
finalement arriver a une fragmentation concertée synchrone symétticgast. possible de
reproduire un tel comportement par le biais de potentiels harmoniques et coulombiens.

IVV.3 Un modeéle simple de la dynamique de la fragmentation

IV.3.a Présentation du modéle

Partant de la premiére étape de la fragmentation ¢OO) que nous avons identifiée,
nous avons cherché a comprendre comment la seconde étape peut iée éNeus avons
ainsi développé un modele simple supposant:

- larupture d'une seule liaison conduisant aux deux fragmeritetGD ;

- la possibilité que cette premiére dissociation puisse augméptergie interne
vibrationnelle du fragment COPour cela un potentiel harmonique (symbolisé par un
ressort sur la figure V-54) lie les deux composants dé CO

O+
Figure \- 54 : Schém
Potential energy curves de pl’inCipe du CalCUl
50 [ courkes de potenti
, ] employées po
W 1 caractériser li
i ] dynamique  de
gL ] fragmentation d
s | ] dication CQ?*".
o 20 [ B
g 1 | ]
¥ e ®
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Chapitre V

La fragmentation induite par la rupture de la liaison entreetOCO est supposée
coulombienne. Cette fragmentation va conduire a une diminution de la di§far@edue au
recul de I'atome de carbone et ainsi augmenter I'énergie vibrateoimerne du fragment
CO' (assimilé a la compression d'un ressort). Si celle-ci nefétgeure a I'énergie de liaison,
le dication se fragmente en deux parties ¥ @@". Il est clair que plus la premiére étape de
la fragmentation sera exothermique (KER important), plus grandd'é&eeagie interne du
fragment moléculaire au point de conduire a la fragmentation de celui-ci.

Dans ce modeéle, aucun parametre n'est ajusté. Les courbes d'gatngielles sont
obtenues d'une part par la répulsion coulombienne efitet G, d'autre part par le spectre
vibrationnel de la molécule de CO dans son état fondamental, ce quétprndéduire la
"raideur" du potentiel harmonique existant entre les noyauxq143 crit (6425 Hz) => k =
1,96 u.a.). La profondeur du puits harmonique entre le C et le O est dalergie de la
liaison chimique C-O (= 8,33 eV). Quant a la distance internucléaire d'équilibre deoBO
la prend égale a la distance internucléaire de la molécuéReQ= 2,26 au (1,195 A)).

Figure \*+ 55 m n
fffff p(0+) (au) —— p(0+) (au) -~ — p(0+) (au) gure 55 Co posar te
77777 p(C+) (au) ——p(CH) (au) - — p(CH) (au) calculees des quantités
fffff P(O) (au) —p(0) (au) -~ —p(O) (au) mouvement des fragme
Synchronous concerted With threshold Sequential dans la direction d'émissi

du fragment O en fanctior
de I'énergie cinétique tote
(KER) dans le cas de
voie de fragmentation 'C+
O" + O du dication C& er
supposant ur
fragmentation  synchroi
concertée (tirets court:
une fragmentatic
séquentielle pure sa
énergie cinétique dans
repére ducentre de mas
de CO (tirets longs) o
une fragmentatic
concertée asynchro
résultant du modeée
proposé (ligne continue

200 [T
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100 |

50 [
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Les équations du mouvement sont résolues par la méthode de Runge Kutta du
quatrieme ordre. Pour représenter les comportement des diffégngsiques, on choisit de
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se placer dans un diagramme de Newton dont l'axe de référencéiregtatda quantité de
mouvement du Oet le vecteur coplanaire celle dd (Fig. V-13). On représente alors les
composantes selon l'axex Rles différentes quantités de mouvements (sur |'axde®

composantes 1@ et Ry s'annulent), pour trois différents types de fragmentation

une

fragmentation concertée synchrone, une fragmentation purement séquesetielme
fragmentation qui se produit lorsque I'énergie vibrationnelle dé d&Passe I'énergie de la
liaison C-O. La figure V-55 présente les résultats de ce calcul.

IV.3.b Comparaison a I'expérience

Pour savoir si ce modéle, qui en fait est une modélisation simpéefdaymentation
par lintermédiaire d'un mode de vibration asymétrigue de la moléeslecapable de
reproduire la dynamique de fragmentation observée, nous avons tracé lesliimgrammes
expéerimentaux que ceux présentant les résultats du modele, de mauaweia directement

les comparer (Fig V-56).

R O (a.u.)

R C'(a.u.)

pUIo’) (au)

F)
S w0
o |
D_>< -100 —
-150 —
w0y 5 10 15 E) 25 30 s
KER (eV)

***** p(O+) (au) p(O+) (au) - — p(O+) (au)

””” p(C+) (au) p(C+) (au) - —p(C+) (au)

***** p(O) (au) p(O) (au) - —p(O) (au)
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Figure V- 56 : Distributions des composantes selon l'axad®s quantités de mouvement
fragments en fortion du KER pour la voie de fragmentatiori/Q*/O. Comparaison ent

I'expérience et les résultats du modele.
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Un accord tres satisfaisant est obtenu :

I'effet de seuil est bien reproduit ;

les évolutions avec le KER sont en bon accord avec les résultats expérimentaux.

Pour tester notre modele de fragmentation, il serait treés $s@e de I'appliquer a la

fragmentation d'une molécule qui ne serait pas linéaire, pdD exemple (134° d'angle de
liaison). En effet, dans ce cas, pour une méme énergie libérée audmola premiere
fragmentation, I'énergie interne transmise au fragment molécutainsitoire NO serait
moindre.

Nous avons donc étudié au cours de ce chapitre les différents typgoeeritation
qui peuvent étre présents dans le cas de deux voies de fragment&Do®Tet C/O"/0.
Nous avons ainsi pu montrer que la voigGC/O" est majoritairement produite par une
fragmentation concertée synchrone symétrique, mais que selon les étatsqeuplés de la
triple ionisation, une fragmentation de type séquentielle peut éte enisévidence. Par
ailleurs, lors de la dissociation de £€én C/O'/O, nous avons montré qu'une fragmentation
concertée asynchrone conduit en grande partie a cette voie, notammenitpkmtpdes
niveaux vibrationnels de l'ion transitoire C@race a I'énergie libérée au cours de la premiére
dissociation entre Cet CO.
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CONCLUSION

Au cours de ce travail, nous avons étudié les dynamiques de fragmenmtation
molécules diatomiques (CO) et triatomiques {@duites par impact d'ions multichargés.
Notre étude fut principalement menée dans un régime de collisiorwigdtion de la cible
est dominante, en utilisant différents ions projectiles rapidemtallu domaine perturbatif
(k=0,3) a celui de forte interaction (k = 2,1). Cependant, quelques résiitatgalement été
présentés dans le cas de collisions de basse énergie du projiectiEene ou la capture
d'électrons de la cible par le projectile est le processus dominant.

Pour mener a bien cette étude, nous avons mesuré les vecteurs qudmtités
mouvement initiaux de chacun des fragments par la technique de spect&radcmE de
recul. Cette dernierejia les mesures combinées de temps de vol et de localisation des ions
détectés, permet de déduire les trois composantes du vecteur ditgeshaque fragment.
Nous avons donc adapté sur un spectrométre d'analyse de masse peeteohgsuplé a un
jet supersonique, un détecteur multi-fragment basé sur une anode a ligtaeda Cela a
impliqué la mise en place de toute une chaine d'acquisition multhpaarque et temps réel,
ainsi que l'adaptation d'outils d'analyse informatique adaptés.

Le dispositif expérimental ainsi obtenu a fait I'objet d'une sitimaui a permis de
mieux comprendre ses limitations. Nous avons alors identifié que les deux princigtauxsfa
limitant la résolution des mesures sont la taille finie deotee de collision (1 miet le pas
de codage de 500 ps du codeur de temps. L'utilisation du référentiel de dentrasse a
permis de s'affranchir de l'indétermination du point de collision,iaraét ainsi nettement la
résolution des mesures (notamm&KER = 250 meV pour un KER de 10 eV).

Grace au nouveau dispositif expérimental, la mesure résolue debudmis
d’énergie cinétique des fragments issus de la dissociation dedauteotiatomique CO, nous
a permis pour la premiéere fois de séparer et d'identifieélats électroniques excités du
dication CG* peuplés par collisions avec un ion multichargé. La fragmentation dsitéie
analysée grace a la connaissance des surfaces de potentieh deoléculaire transitoire
formé avant dissociation, pointant ainsi clairement les limitattansnodele de I'explosion
coulombienne. De plus, grace a cette spectroscopie moléculaire, nousres@msevidence
I'influence du processus primaire de collision sur le peuplementtatssédectroniques de
I'ilon moléculaire transitoire. Ainsi, lorsqu'il concerne les étets de valence de la cible, le
processus de capture conduit a la population d'états moins exciiéa deoléculaire produit
gue le processus d'ionisation a haute vitesse de collision.

Par ailleurs, l'influence de l'orientation de l'axe internucéde la molécule par
rapport a la direction du faisceau projectile incident sur leSosscefficaces d’ionisation
multiple a été étudiée. De maniére a estimer les effegfslaires attendus dans le cas d'une
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collision avec un projectile rapide et peu chargé’ €011,4 MeV/u), nous avons utilisé un
modéle dit "géométrique”, décrivant la molécule (€nme l'association de deux atomes (C
et O). Les probabilités d'ionisation ont été calculées dans le cdtf'approximation des
électrons indépendants et de la théorie CDW-EIS. L'expériencesniaqudré un fort effet
d'orientation, mais l'allure générale des distributions angulairé®egée en bon accord avec
le modele géométrique qui est en fait trés dépendant de la fornpeatedilités de simple
ionisation des atomes en fonction du paramétre d'impact.

En utilisant différentes approches d'analyse, nous avons étudié la dynataidme
fragmentation de CO Il a ét¢é montré que lion moléculaire €O se fragmente
majoritairement en @O'/O" de fagon concertée synchrone symétrique. Mais il semble que
selon les états peuplés, cette voie de fragmentation puisse prébautes caractéres, dont
un caractere séquentiel dans le cas d'un KER d'une vingtaine d'espooant a la
population d'états métastables de Iion moléculairé* @@ja mise en évidence au cours de
différentes études. Enfin, il a ét¢ montré que la fragmentatiorOge €n C/O*/O présente
une fragmentation de type concertée asynchrone. Cette que cette vagndentation est
complémentaire de la voie a deux corp§CD'. La compétition entre ces deux voies
(dissociation partielle ou totale atomisation) semble régieapaaleur de I'énergie libérée par
la dissociation. Un modéle simple tendrait a confirmer cette hypothese.

L'étape suivante de I'étude de la fragmentation de molécules ipduitepact d'ions
est la mesure en coincidence des caractéristiques de toutsspée®s chargées présentes
apres la collision (ions atomiques, ions moléculaires et électdmshant ainsi accés a une
vision plus compléte de la fragmentation.

Utiliser des collisions avec des ions multichargés pour pouvoir lfaspectroscopie
moléculaire, a I'avantage de pouvoir fortement ioniser les moléétldiges (Q > 5) et les
porter dans différents états excités. Mais contrairement aussuecee photo-ionisation pour
lequel I'énergie déposée dans la molécule est connue, I'énergié€réanall cours d'une
collision ion-molécule n'est pas unique et dépend du parametre d'impasiteA mesurant
I'énergie cinétique des électrons émis dans le continuum en coincateseaapproche d'un
bilan énergétique complet. Ceci permettra d'identifier les é&kstroniques de lion
moléculaire transitoire peuplés au cours de la collision, et de potaicer ainsi une
spectroscopie qui permettra de vérifier la validité des techniques de chimigjgeaitilisées
dans les calculs des surfaces de potentiel moléculaires. Laglacdétection des électrons,
ou plus précisément la mesure de leur angle d'émission par rapjpret iaternucléaire de la
molécule, sera importante car elle nous renseignera sur la &yahésr états observés. La
mesure de I'émission électronique dans le repére de la molétwdassi un atout précieux
pour comprendre les corrélations qui existent lorsqu'une cible a deugsceatrionisée. Le
cas de Hsemble étre d'ailleurs le sujet de nombreuses études prometteuses.
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Le dispositif incluant la spectroscopie d'électrons en coincidencecalle des ions
formés au cours de la collision existe au CIRIL depuis mai 2002, addéguelle "le
microscope dynamique" (Cf. Figure) [Ullrich 2003] a permis de caiaetécomplétement le
processus de capture électronique d'un i6ha8,6 keV/u sur He au cours d'une expérience
test [Laurent 2003]. Ceci laisse présager de futures expérianeesles projectiles de basse
énergie par exemple, qui permettront de caractériser complétdmeptocessus de
fragmentation issu de la capture électronique en couche interne @=O@ ion H&) qui a
été observé tour a tour en spectroscopie de temps de vol des frafffoleits 1997] et en
spectroscopie d'électrons [Sobocinski 2001].

En ce qui concerne le domaine des molécules polyatomiques, il Snessaint de
confirmer ou non notre approche de la fragmentation concertée asynchrorn@,,dguiC
suppose que la premiére dissociatior-@") transfére de I'énergie potentielle dans l'ion
moléculaire résiduel (CQ qui le fait éventuellement fragmenter a son tour. Pour cela, on
peut étudier la dissociation d'une molécule non linéaire tel O présente un angle de
liaison de 134°. Il est également possible de s'intéresser a la molécatuitnieg non linéaire
la plus étudiée pour ses implications radiobiologiques : I'eau. Une artdyla dissociation
de la molécule d'eau, analogue a celle effectuée sur la moléCulpermettrait de mieux
comprendre les effets d'un ion multichargé sur cette moléculenpeédans tout systeme
biologique.

Finalement, un autre domaine de perspectives s'offre a nous. Issléude tes
collision ion-atome, la technique de mesure de temps de vol couplédiadrerie a été
adaptée a I'étude des interaction ion-molécule avec succes, notagnégené l'introduction
d'un détecteur a localisation multi-impact. Une telle technique pawsai étre adaptée a
I'étude de l'interaction ion—surface. En effet, lors de la pulvéisatune surface par un ion
multichargé, le faible rendement de pulvérisation d'ions émis depuisnka d'interaction
(moins de 1% des particules émises dans le cas de surfaadlfqoes sont chargés) autorise
I'emploi de I'anode a ligne a retard pour les détecter. On poursaéalmtier la dynamique de
la pulvérisation par impact d’ion multichargé qui permettra (peef &approfondir notre
compréhension des processus a l'origine de la mise en mouvement des, @mmauisant a
la création de défauts induits par pouvoir d'arrét électronique. Unamétte électrostatique
équipé d'un détecteur a anode a ligne a retard a été développé awaCHIeffet. Il devrait
fournir ses premiers résultats début 2004.
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Dispositif expérimental au cours de la premiere utilisation du "microscope dynamique " du
CIRIL lors de I'expérience ® a 8,6 keV/u + He [Laurent 2003].
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Annexe A

ANNEXE A : LE DETECTEUR A LOCALISATION

Pour mener a bien I'étude de la fragmentation moléculaire induite par pedtaals,
nous devons détecter les ions produits au cours de la collision entre projiectile et la
cible moléculaire. Cependant, détecter directement une chargdqéleate I'ordre de la
charge élémentaire (les ions) est impossible (on sait tout aur@ssrer directement des
charges de l'ordre pico coulomb). Il faut donc employer un amplificatechalges. Pour
cela nous utilisons des galettes a microcanaux ou MCP (pour Micro CHlates). Ces
amplificateurs de charges ont l'avantage d'émettre une gerbdrdféddocalisée a I'endroit
du point d'impact de l'ion incident a mesurer sur le détecteur. |l suffit alorsettedét'ou est
émise cette charge amplifiée, pour déterminer ou sur la galetterocanaux, l'ion incident a
été détecté. A cet effet, nous utilisons une anode a ligne a rétestl.'assemblage de ces
deux éléments qui constitue le détecteur a localisation utilisé (Fig. A-1).

ﬁ Galettes
-y Microcanau:

Figure A- 1: Schém
du détecteur

=) 'E':":‘:
7 localisation

;III

LT

L

L

Anode a ligne a retard

I Les galettes a microcanaux

.1 Principe d'une galette

Une galette & microcanaux est un réseau de multiplicateurs teBut#i@lectrons
placés en parallele. Elle se présente sous forme d'une plagueeda fate teneur en plomb
constituée par la juxtaposition de microcanaux élémentaires (Fig. ApBs assemblage, la
galette subit un traitement physico-chimique qui transforme la surfaterne des
microcanaux individuels en une couche a haute résistivité dont le @ffémission
secondaire est supérieur a 1. Une métallisation des deux facegalette assure la mise en
paralléle électrique des microcanaux [Wiza 1979].

Lorsqu'une différence de potentiel est appliguée entre les 2 fategalette, chaque
microcanal devient un multiplicateur tubulaire d'électrons. La seiifderne de chaque canal
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constitue une dynode continue, analogue électriguement a la structure de diisodsss
d'un photomultiplicateur conventionnel. La surface interne remplit égatdmdonction de
diviseur résistif de tension. Une particule incidente (ion, électronppht ...) qui pénétre
dans un canal par la face avant portée au potentiel le plus bas du détectecé)é&steapar le
champ électrique et frappe la paroi en provoquant I'émission d'élesionadaires. Ces
électrons sont a leur tour accélérés par le champ électriquepadla différence de potentiel
entre les faces avant et arriere de la galette et déctegnghe nouvelle émission. Chaque
particule incidente engendre donc un phénoméne d'avalanche qui produit en sadieat
une charge électrique contenant jusqu®éléctrons (Fig. A-2)

Electrode face arriére

Paroi d'un canal \

=

= Gerbe d'électrons

==

M

courant induit

1}--1}
Tension de polarisation

Figure A- 2 : Schéma de principe den
galette a microcanaux [Hamama
19941

.2 Caractéristigues des MCP

[.2.a Caractéristigues mécaniques

Une MCP est généralement de forme circulaire ou rectangulasep&formances
dépendent étroitement des caractéristigues géométriques des nacarodelles que leur
longueur, leur diameétre ou leur inclinaison. Pour favoriser la collisidre da particule
incidente et la paroi, les canaux sont inclinés par rapport a la lkeodugplan des galettes
Cette inclinaison est généralement de l'ordre de 8°. Les gajetesous avons utilisées ont
un diameétre de 86,6 mm. Les canaux ont un diamétre den2% les centres des canaux sont
espaces de 32m. L'épaisseur de la galette est de 1,02 mm.
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X&Jm
V\Zium Figure A- 3: Photomicrographie de galet

a microcanaux

[.2.b Gain des galettes

Le gain des galettes est un parametre sensible car il défimglitude des signaux qui
seront a traiter. Ainsi plus le gain de la galette variera @andétecté a l'autre, plus la
distribution d'amplitudes a traiter sera large. Or traiter argeldynamique d'amplitudes de
signaux n'est pas une chose aisée. Par exemple cela pose un gros peldéteemination
de seuil sur un discriminateur : qui est le signal, qui est le?bilura donc falloir utiliser les
galettes de maniere a ce qu'elles aient un gain maximum (pour optet signal sur bruit
soit le plus grand possible) et une dispersion minimale de ce dernier (de I'ordre de 60%).

La continuité de dynodes que représente un canal permet de nombreestsrgsa)
électroniques, engendrant une indétermination du nombre d'étages multipdicdtanc du
gain. En outre pour une tension de polarisation donnée, les trajectoatesnédgies varient
en fonction des dimensions du canal. Ainsi le gain de chaque canal é&sthctien complexe
de la tension de polarisation, du rapport L/D ou L est la longueur du canal et D son
diameétre [Guest 1971]. Les galettes utilisées dans cette étude ont un aap@art

Sur la figure A-4, si I'on regarde pour anfixé le tracé du gain en fonction de la
tension de polarisation nous pouvons distinguer trois zones :

région de faible gain : le gain varie exponentiellement avec la tension ;

région de gain intermédiaire : des phénomenes de saturation viennartiqudet
multiplication électronique dans les canaux, tout en restant circonscrits auataéa] a

région de fort gain ou gain saturé : les perturbations responsabiesateration
d'un canal s'étendent également aux canaux voisins. Le gain varigredaneiment avec la
tension.

-281-



Annexe A

] Figure A- 4
' 1 Caractéristiques ¢
gain de galette

. microcanaux e

10 foncton de I
polarisation

appliquée poL

différentes valeurs «

GAIN
o

3
10

0.6 0.8 1.0 1.2 1.4
APPLIED VOLTAGE (kV)

Le phénoméne de saturation limite I'émission hors du canal, desogdectrées,
limitant ainsi la charge disponible en sortie. Il y a deux typestdeasian, celle créée par la
charge d'espace négative (les électrons) et celle créée par la charge gesiparois.

Lorsqu'en fin de canal se déplace un nuage électronique, la charge gsiénepitend
a repousser les nouveaux électrons arrachés a la paroi (modifitatede du champ
électrique). La charge d'espace repousse donc les électrons pareile&Ceci se traduit par
une plus faible dispersion de I'amplitude des impulsions, dont la distribqutésente alors un
pic. Nous sommes alors en mode saturé [Wiza 1979].

D'un autre coté les charges positives créées sur la paroi ldesgékectrons ont été
arrachés tendent a retenir les nouveaux €lectrons émis. Cettgisatcréée par la charge des
parois apparait lorsque le courant de conduction circulant dans les(parasitralisant ainsi
ces derniéres) n'est plus largement supérieur au courant defeortée par les électrons.
Apres une avalanche, il faut compter un temps de I'ordre de laendhde pour régénérer un
canal [Lotty 1971].

Un autre phénomeéne se produit lorsque la polarisation est trés élegégactions
ioniques. Il est tres difficile de pomper tout le gaz résiduel sfuagsorbé par les parois d'un
microcanal. Aussi avec un vide de®l@bar il faut éviter de polariser une galette a plus de 1
kV [Armentrout 1985], sinon le passage du nuage électronique a proximité du gaz adsorbé pa
la paroi peut l'ioniser. Les ions formés vont alors remonter lel ear@éer une nouvelle
avalanche en percutant la paroi. Il apparait alors un train d'impuksiossrtie de galette.
L'utilisation de canaux inclinés tend a limiter ces réactiongjims car les ions sont piégés

-282-



Annexe A

par les parois avant davoir acquis une énergie suffisante pour lidéserélectrons
secondaires.

Le mode de fonctionnement qui convient le mieux pour faire des mesusrsEeest
le mode saturé. Nous appliquerons donc une tension de polarisation maximatousefois
déclencher les réactions ioniques.

[.2.c Assemblage de galettes - montage en chevron eten Z

Une solution existe pour augmenter le gain du multiplicateur de changesositefois
appliquer une polarisation favorisant les réactions ioniques ; reatgérie deux galettes. Ces
galettes sont assemblées en chevron limitant ainsi les réaictigeses et permettant d'avoir
une fluctuation de gaiAG réduite [Green 1975].

Particule incidente
10

T | B

T T wee e A
T T N e

\Nuagc ¢lectronique 1 1
10°

Figure A- 5: Shéma d'un assemblage ¢ z
MCP en : &
2 STAGE MCP
10’ 1 i
}!
) z 10° - !
§ moniage chevron montage en 1 STAGE MCP
S
1
10’
0 1.0 2.0 3.0
Polarisation de |'assemblage (kV)
Figure A- 6 : Caractéristiques du ga

Amplitude des impulsions d'assemblage de galettes microcanaux
Figure A- 7. Distribution des amplitude
libérées par un assemblage de 2 et 3 galettes.

Le gain étant fonction du nombre de canaux touchés en entrée de deuxidiae gale
des études ont été faites pour essayer de stabiliser ce nontaneads irradiés en regardant
entre autre l'influence de la tension entre la face de sorti@ pleemiére galette et la face
d'entrée de la seconde (avec lidée de focaliser la gerbetrdéteissue de la premiere
galette) [Wiza 1977]. L'interposition entre les deux galettes d'ufie ganductrice a été
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proposée pour diminuer la fluctuation de gain relath@/G) de moiti€, sans toutefois donner
d'explication définitive sur ce résultat spectaculaire [Henkel 1998 autre méthode
permettant d'atteindre un gain élevé et de faible dispersion coasastocier une troisieme
galette au montage chevron (Fig. A-5). On a alors un montage en Z. tdortelge permet
d'atteindre un gain voisin de®l(Fig. A-6) avec um\G/G = 60% (Fig. A-7), ce qui est un bon
compromis [Armentrout 1985].

C'est cette solution de trois galettes que nous avons adoptée.

.2.d Efficacité de détection

Pour étre détectée, une particule doit entrer dans un canal etpeddsire une
avalanche. Donc une premiére limitation sera la surface que eetgBsles canaux sur la
face de la galette. Communément cette surface est de I'ord6@%e Par conséquent,
l'efficacité de détection sera au mieux de 60%.

Le mécanisme a l'origine de la multiplication électronique 'éstigsion secondaire
d'électrons provenant de la paroi du canal de la galette. Or tignitide ce processus dépend
de la nature et de I'énergie de la particule qui vient frapper la paroi.

Des mesures d'efficacité de détection [Oberheide 1997] [Straub 1880fae des modéles
trés satisfaisants [Fraser 2002] ont montré entre autre les points suivants :
plus un projectile est Iéger et/ou énergétique, plus il serarfamiliedétecté (Fig. A-

8).

07 1 i 4 I 4 I l i
- 0.6 Figure A- 8 : Efficacité d
b détection des MCP po
205 différents ions projectiles. L
= MCP utilisées sont du ty
: 04 G1236ST/15/T de Philif
g Photonics. Ellecont una = 40
o et sont polarisees a 8
g 0.3 V/galette [Oberheide 1997]
2
= 02
(2]
N

0.1

O 1 H i i L 1 1 I 1

0 1 2 3 4 5

impact energy [keV]
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Les ions que nous voulons mesurer sont principalement des ions Carbong@&hedxyne
énergie d'environ 2keV est donc nécessaire a une bonne détection. Le Halepat
accélération de 2500V lors des expériences, est de donner cette énergie suffisante aux i

l'efficacité de détection absolue des MCP dépend principalemerat pgeeiiniére
émission d'électrons secondaires, c'est a dire de l'interaati@nl@ particule a détecter et la
paroi du canal dans lequel il entre. En effet, changer la polarisé¢ida galette modifie
l'amplitude des signaux (Fig. A-9), mais pas l'efficacité absoludétiction [Straub 1999].
C'est I'électronique associée et particulierement les saslsliscriminateurs qui font perdre
des événements.
Le constructeur des galettes suggére une tension de fonctionnement e@npas700V et
1000V par galette pour avoir un signal sur bruit suffisant. La figure AeSepite les signaux
issus du détecteur utilisé pour différentes tensions de polarisasogatidtes. On voit tres
nettement qu'il vaut mieux travailler avec une tension de polarisdgoh000 V/galette,
puisque le rapport signal/ bruit est environ 2 fois supérieur, magusiets signaux peuvent
étre directement traité par un discriminateur a fraction cotgstesans passer par un
amplificateur. Par ailleurs, a cette tension de 1000 V/galettighal galette ne présente pas
les "répliques" occasionnées par les réactions ioniques.

6
0
. A M S I e AW
4 54
Sgndl galette brut
i Sgrdl Anode (T1_X D) brut
2 47 polar: T00Vgaette 'g 104 polar : 700V galette
-y E
E- 14 A g‘ -15
0 y AR A y Iy -
T vwv\/\/vw N
24
T T T T T T > ! T T T T T
20 0 0 © 60 80 2 0 2 40 60 80
tenps (ng) tenps (ns)
50 —
160+ 4
] o y oy
140
120_- .50
E 1004 Sordl celette brut g 100
_g o] polar : 1000V/galette .g ] Sgrd Anode (TL_X D) brut
E- | 2 5 polar : 1000V gdlette
@ E
20 200
K ) =]
01 Y, 7 |
204 3001
» o x40 & o 2 0o  » o o
tenps () teps (ng)

Figure A- 9: Exemple de signaux bruts (non amplifiés )issus du détecteur pouretsions d
polarisation différentes : 700V/galette et 1000V/galette. A gauche représentés les signe
galette, a droite les sighaux ano
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.3 Mise en place de la polarisation des galettes

[.3.a Problématique

Le constructeur des galettes utilisées de 80 mm de diametomigeeane polarisation
située entre 700 V et 1000 V par galette. On a alors les caractéristiquegudsdtiivantes :

Tension
Tension dd C td Courant Gai
ens.lon- g Courant de (MQ) ain
polarisation charge (1A)
V)
700 61 11,5 5.70
1000 88 11,3 1,1.10

On remargue que la résistance des galettes varie un peu en fond@otesion de
polarisation. Nous pouvons alors supposer que la résistance équivalemtgsdgalettes en
série sera de l'ordre de : 34M

Remarque : nous ne traitons ici que des courants de polarisation et nulldingmédances
rencontrées par les signaux hautes fréquences.

Comme le spectrométre nécessite un empilement de potentietdqgékes, il est
agréable de pouvoir imposer les potentiels que I'on veut sur les dackassemblage de
galettes. Pour cela, plutdt que d'utiliser un pont résistif, nous préfériiser deux
alimentations de tension.

w Figure A- 10 : Configuration d
U2 polarisation des galettes souhait
T T U2 -Ul1 =700 a 1000 V

S Lol

Le probleme de la configuration de la figure A-10 est que le courantude des
alimentations va traverser la résistance interne de l'autéant ainsi une tension que
I'alimentation n’arrive pas a réguler.
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El [1Xi1 y l T il Figure A- 11 : Problém:
. 1 2 rpXiy rencontré lorsque del
1 . U aIimenttations | sol
L e '1_ ? montées en série pc
e E, polariser les galette
g T

L’alimentation 2 que nous possédons réguesh) jouant sur la force électromotrice (Eig
A-11).
U=B+nxi

Mais l'alimentation ne peut changer la polarité gelB régulation ne pourra plus étre
maintenue dés que 2 EO
E+rnXxi<nXi

Uz < roXig

Il va donc falloir trouver un moyen de canaliser les courants pour gensier
polarisation souhaitée ; c'est a dire faire un SHUNT adapté.

.3.b Le shunt

La dérivation ou "shunt" est une résistance placée entre laafdéee du montage
galettes et la masse. Elle permet au courant de boucleclé sgns passer a travers |'une ou
lautre des alimentations en sens inverse. Reste a déterminatelr de la résistance R
servant de "Shunt".

Soient § la résistance interne du générateur de tension 1 imposant la tepsion U

r; la résistance interne du générateur de tension 2 imposant la tepsion U
Ry la résistance totale de l'assemblage de galettes a microcanaux,
Rs la résistance de la dérivation (Shunt).

D'apres la figure A-12, nous avons les relations suivantes :
Uz = Rs (i1 + i) et U-WL=Ri1

Q‘il — Uz _Ui-U>
Rs Rs Ry

Nous devons obéir a deux exigences :

d’Ol:l i2 =
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le courant débité par I'alimentation de tension ne doit pas excéder une valeur
imax qui correspond a la puissance maximale que I'alimentation peut fournir ;

il ne faut pas que la résistance de la dérivation soit trop gramds le
courant j traversera le générateur dans le mauvais sens, ce qui sepeaduitégatif (selon
les conventions de la figure A-12).

Face aval
e
4 TSI Galette$
e e
Face arriéer A

FRaP) 12

U b
! Shun
U2 RS
I ra
Polarisation Polarisation
face avant _ _ face arriere

+ +
b BN

Figure A- 12 : Schéma du circuit de polarisation des MCP

0< i2 < i2max
U2_U1—U2<i2max

RS Rg
Ui—Uz2 U2 Ui—U2
Rg Rs l2max+ Rg
Rg \RS\ Rg

Ui—Uz Uz Rgizmaxt(U1—U2)
La condition sur la valeur de la résistangseBt donc :

‘ U2 U2
Ry U1—U2)> Rs>Ry (RgiZmax"‘(Ul—UZ))

Application numérique :
U; =-2600 V
U, =-300 V
iomax= -10* A (<Ocar U<O0 ; selon les conventions de la Figure A-12)
Ry=3x11.3=34 MQ = 44MQ >Rs>1.8 MQ
Pour cette fourchette de valeurs de résistances de shunt, le ea®@sdpotentiels
appliqués sera assuré.
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I L'anode a ligne a retard

II.1 Deétecter la gerbe d'électrons
Lorsqu'une particule incidente entre dans l'un des canaux de la fane de

'assemblage de galettes, il déclenche sur la face arriergenbe d'électrons. Ce sont ces
électrons qu'il va falloir localiser. Plusieurs solutions existent :

utiliser un réseau de petites anodes discrétes, formant un dquoiier
collectera les charges émises. La répartition des chargdessizases” de la multianode
indiquera la position de la gerbe d'électrons [Martin 2000] [Richter 1284multianode
(Fig. A-13) permet de localiser deux ions arrivés au méme moménpamau méme endroit
(anode multihit). Or comme chaque case est une anode indépendante,uihdacihaine
d'acquisition compléte pour chaque pixel. Ce qui impose une électroniquieurés et
colteuse, limitant ainsi la taille et la résolution de la multianode.

Une solution communément adoptée pour limiter le nombre de voie d'unanoddi
2D est de faire une matrice de coincidences, ou chaque pixel est composé de itesdagiat
couple d'anode décrivant chacune une dimension de la surface de détectbry)(x
L'exemple type étant le détecteur multi-fils ou chague anode repeasee abscisse [Timothy
1979].

Iaintaiaint: S T "
MULTIANODE |

Figure A 13

:I—’—_’.: Exemple d

: montage de MC

—— ] couples a ur
multianode.

utiliser une anode aux formes géomeétriques particulieres dont kEceurf
offerte a la collection des charges varie en fonction de la posiiiest le principe d'une
anode dite WSA (Wedge and Strip Anode) développée dans les années 8Qn8id@®4]
[Schwarz 1985]. Ce type de collecteur de charges est en fait codippsnsemble de trois
anodes aux dessins particuliers situés dans un méme plan (Fig. AitA)laS€partition de
la charge sur ces trois anodes, on peut en déduire les coordonnées xpetnt digmission
de la gerbe électronique. Ce type d'anode permet d'obtenir une résolution spétiedecdae
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0,3 mm. Une limitation de cette anode est le temps qui est mis pour collsctbatges et les
mesurer. L'emploi de circuit intégrateur rallongent les signaux olssgug§u'a quelques
microsecondes. Ce type d'anode possede un temps mort de l'ordre deotecuitde et
interdit donc une détection multi-impact (multihits) ;

Figure A- 14 : Schéma c
principe d'une anode W¢E

utiliser une anode résistive. L'anode est cette fois-ci continais, on va
utiliser la résistivité uniforme du matériau qui la compose pouraitmenl'endroit ou s'est
déposée la gerbe d'électrons [Lampton 1979] [Chauvet 1987] [Jardin 1995]. En edmbina
guatre points de mesure (Fig. A-15), on peut atteindre une résolutionpohe. Dependant,
comme on mesure des charges, le temps mort du détecteur est émdaedre de la
microseconde ;

Figure A- 15 : Représentatic
électrique d'un montage de M
couplé a une anode résistive

P CURRENT GENERATCR

D :IDEAL DIODE

Cj :JUNCTION CAPACITANCE

Rsh : SHUNT RESISTANCE

Rp :POSITIONING RESISTANCE

Rb : PERIPHERAL RESISTANCE
FOR COMPENSATION
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utiliser un écran a phosphore et une caméra CCD. Ce disposisé Ul
photoluminescence du phosphore lorsqu'il est soumis a l'impact d'éleétirsisin écran de
phosphore est placé derriére I'assemblage de galettes, créant Uarpiiatix a I'endroit de
l'impact de la gerbe d'électrons. Cette lumiére émise asitedgtectée par une caméra CCD
qui détermine alors la position de lion incident [Kella 1993]. Le temmust vient
essentiellement de la lecture de la caméra CCD, dont lepgtiesmantes peuvent avoir une

vitesse d'acquisition allant jusquidkHz.

On peut aussi utiliser un compromis entre multidétection, résolutimole: I'anode a
ligne a retard.

II.2 Principe de I'Anode a Ligne a Retard
Cette anode repose sur la constance de la vitesse de propagatiogndilidasis un

conducteur. Ainsi lorsque la gerbe d'électrons se dépose sur un condutdearéeslun
courant qui se propage dans toutes les directions qui lui sont offerbesc@ducteur est un
fil, le courant créé se propage dans les deux sens de la direction du fil (Fig. A-16).

Il suffit alors de mesurer le temps mis par le signal poamalte chaque extrémité du
fil pour en déduire la position ou il a été créé sur le conducteur.

Particule incidente

L Vg iiin |

FFFFFrrFFrrFrrrrrg
N N N N T e T R e
W T FFFFFFFFF TN

O e &—
| 1///////////////@%ﬁ/////////////A l = =
Nnaoe électranione - —
Mesure du temps de Mesure du temps
propagation T1_ propagation T2_
signa

Figure A- 16 : Schémade principe d'une anode a ligne a ret

Pour connaitre l'abscisse de détection il suffit simplement eluner deux temps
T1 Y et T2_Y, on en déduit alors I'abscisse Y :
Y = % x (TLY-T2_Y)

oU Vaxial €St la vitesse de propagation du signal suivant I'axe considéré (ici I'axe Y).
Les performances de I'anode sont liées a celle de I'électramigwe assurer la mesure des
temps de propagation. La résolution de lI'anode possede une borne inféricuta sinacture
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de la galette a microcanaux (fig. A-3) (qui ne sera jamaimegjemais la mesure spatiale est
en fait principalement limitée par la résolution de la mesure temporelle.(T&d1).

1.3 Anode Roentdek

[I.3.a Présentation
Le CIRIL a acheté au cours de I'année 1997 un prototype du détecteur vetau pa
société allemande Roentdek (Fig. A-17). Ce détecteur est composé&sianbtage de trois
galettes a microcanaux rondes de 80 mm de diamétre, couplé a une digoéeaaretard
d'environ 101 mmx 101 mmx 20 mm. Cette anode 2D est en fait composée de deux
enroulements perpendiculaires (un enroulement pour chague dimension).

Figure A- 17 : Photographie d
I'anode a ligne a retard Roentdek

Fil SIGNAL

Fil REFERENCE

11.3.b Affranchissement du bruit

Chaque enroulement n'est pas composé d'un fil conducteur, mais de deudié&e.para

Ce systéme permet par différenciation de s'affranchir des baytés par I'antenne que forme
I'enroulement du fil conducteur, ainsi que des éventuelles diaphonies.|&ntideux fils
paralléles existe une tension de 50 V. Lorsque la gerbe d'électrores amproximité de
'anode, elle va préférentiellement étre captée par le filripélale 50 V de plus que son
voisin. Le signal électrons est alors situé sur un seul des deu@dild, le plus polarisé, est
appelé SIGNAL, l'autre fil est appelé REFERENCE (Fig. A-1&) bkuit électromagnétique
va induire indifferemment les mémes signaux bruit sur les deux fdois. Il suffit donc de
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soustraire REFERENCE a SIGNAL pour n'obtenir au final que le Isigea de la gerbe

d'électrons.

gerbe d'électrons
Axe définit par I'enrouleme tY

Bruit électromagnétique

............. &
%‘ ............................................ L >DIS|OOJ

TP —— différentiateur,

Figure A- 18 : Principe de la méthode d'affranchissement du bruit de I'anode a ligne a retard

[1.3.c Vitesse axiale
Le fait d'avoir un enroulement sur un axe (OY ou OZ) plutdt qu'un fihiireéermet
de "ralentir" le signal suivant cet axe, en dilatant le tempg'iquzulsion électrique met pour
le parcourir (Fig. A-19). La vitesse de propagation selon I'axg ®st donc plus lente que la
vitesse de propagation dans le fil conductegyn¥

— >0 >0 >0 >0 >0 >0 >0 >0 >0 >0 >—p AXE

S

S

0

N~

<

—

=800pum

Figure A- 19 : Propagation duignal suivant I'axe et propagation réelle du signal dans
conducteur.

Pour parcourir 0;80,1 mm en axial, le signal parcourt en fait une longueur de fil ge 2
(116+4x10)mm = 29%4 mm.
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PR R 0,810,1
d ou: \émal - 295t4

= 2,7.103 + 14% Vsignat

A titre de comparaison dans un cable coaxiale d'une impédance Q¢ BOvitesse de
propagation est d&200 000 km/s, ce qui donne une vitesse axiale de7km/s.

[1.3.d Résolution spatiale

Nous allons regarder comment un nuage électronique issu de l'dftieeegalette
engendre un signal électrique sur I'anode. Toute cette étude a pour xer desfordres de
grandeurs (selon les publications, les temps caractéristiques résceatient jusqu'a un
ordre de grandeur).

Une fausse idée que I'on peut avoir sur la résolution spatiale €t @st limitée par
le pas des fils sur un axe (0,8mm). Ainsi une gerbe d'électrons totrsagran pas ou sur
l'autre de lI'axe de l'anode. Ceci serait vrai si la tensioe ¢mtiace arriere de I'assemblage
galette et I'anode était de l'ordre de 4 kV (Fig. A-20). C'eqjuteest employé pour des
montages utilisant des écrans a phosphore [Hamamatsu 1994] ou lesdiddntions ont
des diamétres de l'ordre |40. En ce qui concerne I'anode que nous employons, la tension
entre la face arriere de l'assemblage galette et I'anbde 50-600 V. Dans ces conditions,
la gerbe d'électrons est beaucoup moins focalisée et "arros&uptuspires de I'enroulement

(Fig. A-20).

U — 4kV U — 550V
L XOX 0¥ L XOX k
< > U+ 50V < > U+ 50V
0,8 mm 0,8 mm
U U

Figure A- 20: Schéma de principe de l'arrivé du nuage électronique sur lI'anode pot
types de polarisation.

Il a été mesuré [Guest 1971] que les électrons en sortie déegaltvilaire a celles
employées ont majoritairement des énergies inférieures a 200 stb(dion exponentielle
décroissante jusqu'a 300 eV —Fig. A-21).
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-3
Q

Figure A- 21 : Distribution
des énergies des électr

b
o

Relative light output

o = M”S"""—'d émis par une galet
o o Computed plate — Vg microcanaux. Le disposi
/A Screen expérimental est apposé
H simulant les cascad
e électroniques [Guest 197
mesures expérimentales.
\L\ﬁ-:
0 100 200 300

Channel

graphique. Le mode
—1 kv=@ +13 kv est @ accord avec e
|Vgl(V)

Or la trajectoire des électrons quittant une galette divergeadtaptus que leurs
énergies sont significatives devant la tension engendrant le champ éleganguequel ils se
trouvent. Ainsi une tension de 600 V ne focalisera pas beaucoup des éldeztnensentaine
d'eV, la gerbe sera donc large (Fig. A-23).

Une simulation de la répartition radiale de la gerbe d'électrons différentes
tensions (face arriere-anode) est représenté figure A-22 [Deconihout 1993].

Figure A- 22 : Evolution de I
répartition  radiale du nuag
électronique avec la tension F:
normé \\ | arriere — Anode. La distance fa
: 200V arriére anode est degdl = 20 mm.
courbe \\ ’ Nos conditions exjyimentales s

500V 3\\‘% rapprochent de la courbe 500V

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

rencm

—
i

\
No [\

—

L

Le détecteur employé au CIRIL a une distance entre la galdaeade dA=7,5 mm.
La tension entre anode et galette U est de 600 V. En appliquant aesfras a la courbe
précédente (Fig. A-22), on en déduit une estimation du rayon du nuage électmuique
détecteur employé au CIRIL (Fig. A-23).
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[
o

9

8
. ; \ Figure A- 23 : Estimation du rayc
s . du nuage électronique issu de
; N \ galette arrivant sur l'anod

, Distance Galett—Anode : 7.5 mm

| \ Tension Galette-Anode : 600 V

1 \

0

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 14 1,6
rayon (mm)

L'ordre de grandeur du diametre de la gerbe d'électrons est donc le millimétrd.(< mm

II.3.e Temps d'arrivée.
Les électrons sont émis de la galette avec des énergiaquasédtec) allant de 0 a 200
eV. lIs n'arriveront donc pas tous en méme temps sur l'anode. Le pemnpaller de la face
arriere de la galette a I'anode est de (Chapll. 8I-2.b):

TGAz%(—\/zEc +2Ec+2U)

Ou m, et e sont respectivement la masse et la charge de I'électron.
La dispersion en temps d'arrivée due au temps de vol dans le chatmpgue(potentiel U)
est estimée par:

AT = Tea(Ec=200eV) - Ea(Ec=0eV)

AT= %dGTA(«/ZU T T ——Ty)

Application numérique :
dea = 7,5 mm
U= 600 V
e=1,602.18°C
me = 9,109 .16 kg
Ecmax= 200 eV
AT =0,5ns

La durée de l'arrivée du paquet d'électrons sur l'anode est doncdie ber la demie
nanoseconde. Les premiers électrons du nuage atteignant 'anode comieenceigtration,

et ont parcourut une centaine de millimetres lorsque les derféetso@s du nuage arrivent
sur I'anode. Au moment ou les derniers électrons ont atteint I'ansgeghaiers arrivés sont
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au niveau d'un pas adjacent de lI'enroulement. C'est pourquoi si I'on legasid@aux anodes
on ne peut discerner les pas sur lesquels sont tombeés les électrons (Fig. A-24):

051
{icdhmionces U — 4kV U — 4kV
00O .\; L XOX k
“ogmm U+ S0V o U+ 50V
u u

TLY

largeur : 1,7 ns +8.5= 3ns
265 mmo 1,7 ns

Figure A- 24 : Schéma de principe de l'arrivé duage électronique sur l'anode pour
nuage de trés courte durée (& gauche) et de durée plus réaliste (dt@tejmpulsior
électriques en résultant sur I'anode sont représentées sous chaque cas.

Le signal d'arrivée du nuage électronique est donc une composition de plusieurs pas de
I'anode. Les charges du nuage électronique vont donc se répartir sur 2 ou 3 pas de I'anode. Les
sighaux de chaque pas sont ensuite sommeés temporellement par |lag edestante de
propagation. C'est pourquoi on a une meilleure résolution que le pas dmitaideré, parce
que le signal anode est le barycentre du dép6t de charge sur Berfitsmeilleur sera le pas
de codage du codeur temporel, meilleure sera la résolution du détecteur.

lIl Les signaux détecteur

l11.1 Le signal galette

Nous voulons mesurer les temps mis par les ions pour parcouritdacdigjui sépare
le point de collision faiceau-cible et le détecteur. Il nous faut dargignal issu du détecteur
gui ne dépende pas de la position ou a été détecté l'ion incident. Rooogelprélevons le
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signal issu directement de l'assemblage de galettes a miangcpnsque la réponse de
I'anode dépend de la dite position.

Dans ce qui suit, nous allons appliquer les regles des schémas égaidals petits
sighaux en ne prenant en compte que les signaux de hautes fréquences (€btaasitms),
faisant abstraction des courants et tensions continus de polarisatioapg2lle que dans le
cas des schémas équivalents de petits signaux, les génératemsales tieléaux n'affectent
pas les signaux et sont donc "transparents”. Les générateurs de ootrdes résistances
internes infinies et ne peuvent donc pas étre traversés. Seulésiseances, les capacités, et
les générateurs de courants vont intervenir. Cependant, pour permettre au lestenepéeer
facilement par rapport au détecteur, nous laisserons les symbolgénéeateurs de tensions
continues, il faudra juste avoir a l'esprit que le signal hautgidrece (matérialisé par des
fleches) le traversera sans étre altéré.

[ll.1.a Représentation électrique du détecteur

Comme nous avons pu le voir précédemment, une galette a microcanaux gmoduit
son sein une gerbe d'électrons et possede une résistance treslgrdizagne de MR) entre
ses deux faces. Elle possede donc les deux caractéristiques d'utegéni@raourant idéal et
pourra donc électriqguement étre représenté comme tel. L'assemiblages galettes en série
peut aussi étre représenté par un générateur de courant idéal :

galette

Par ailleurs, la gerbe d'électrons est accélérée entacdadiriere de lI'assemblage
galettes et I'anode, ce qui accélere le mouvement de la cHagEel(augmentant le courant
instantané). Comme il n'y a pas de connexions entre la face atibsaode, la résistance
entre ces deux éléments est infinie. Nous sommes donc en présenceatidrgéeérateur de

courant : m
&

galette-anode

On peut alors remplacer l'assemblage de galettes de la figd& par son équivalent
électrique, auquel on ajoute aussi I'équivalent électrique de l'aneee an circuit de
polarisation) et obtenir ainsi le schéma de la figure A-25. Lexshéls de la figure A-25
indiguent les sens de propagation des pulses signaux et non les courant adatinus
polarisation comme dans le cas de la figure A-12. Ce sont ces coumgmisionnels qu'il
nous faut mesurer.

-298-



Annexe A

r,. et , sont respectivement les résistances internes des génératamsiole de polarisation
de la face avant et de la face arriere de I'assemblagitegakeest la résistance interne de
l'alimentation de tension assurant la polarisation de I'anode.

Face avai

>
rier

Face arr

Shun

R

L rs L r2 L
Polarisation Polarisation Polarisation

face avant _ _ anode _ face arriere
+ + +

AN AN b T,

Figure A- 25 Représentation électrique d'un assemblage de galettes avec son an
circuits de polarisation sont aussi représentés bien que dans le cagmasihaut
fréquence les générateurs de tension idéaux soient transparents. bes fléprésntent le
propagation des signaux haute fréquence créés par le détecteur (et non Egscontinu
de polarisation).

[1l.1.b Découpler polarisation et signaux galettes

La gamme de fréquences des signaux que nous avons a traiter estecempeis 00
et 700 MHz (des temps de montée jusqu'a 360 ps ont été mesuréslp¥¥a Si nous
laissons le dispositif comme le représente la figure A-25, nous ne pgonéeger aucun des
signaux de quelques millivolts portés aux hauts potentiels de polarisatimmdie du kV.
Pour prélever ces pulses, il va falloir utiliser des condensatEurdécouplage. En effet
I'impédance d'une capacité dépend de la fréequence f du signal qu'on lui applique :

Zeara™ g
Ainsi pour un potentiel de polarisation oa OHz on aura dapa= 0 Q
Et si on emploie une capacité de 1nF pour un signal de 200ME#=2.8 Q

On va donc disposer ces condensateurs de découplage pour prélever les sigtizugtga
anode (Fig. A-26). Les condensateurs de 1nF seuls ne suffisent pasmegelre partie du

-299-



Annexe A

signal se perd par les tres faibles résistances internggésateurs de tensions. Il faut donc
limiter ces "fuites" en interposant les barriéres que sont les réss@mdeM). (Fig. A-26).

signal l
galette _||

AN

) Shun %
signal Re
anod =

o)

Moy
... n I3 L ) L
Polarisation Polarisation Polarisation
face avant _ _ anode _ face arriere
+ + +
SOy SOy Moy Sy

Figure A- 26: Dispositif implémenté des condensateurs de découplage et desnes
de "guidage du signal". Tous les signaux HF passent principalement p
condensateurs de découplage.

[ll.1.c Prise et transport du signal
Pour transporter nos signaux du détecteur jusqu'a I'électronique denéraitnous
allons utiliser des céables coaxiaux adapté€250l va donc falloir, dés le prélevement du
signal, attaquer la ligne de transmission ef250our éviter tout probleme de réflexion. Pour
cela nous allons mettre une résistanc®5h paralléle de I'impédance d'entrée du cable (Fig.
A-27):

Z=50Q 1nF

alir —
Z’QL‘*& .

b S M S

Figure A- 27 : Adaptation de la ligne de transport entre le détecteur et les amplificateurs.

-300-



Annexe A

Cette résistance de %D possede aussi l'avantage de transformer un pulse de courant
en un pulse de tension.

Il faudra veiller alors sur tout le parcours des signaux, que l'impédance Jaesjggral
soit toujours la méme. Sinon il se produira la méme chose que daas lé'une onde
lumineuse soumise a un saut d'indice de milieu : une réflexion du signal.

Pour vérifier cela, nous utilisons un montage qui fait office deatéflmetre. Nous
avons utilisé un pulseur (Lecroy IP-2) qui fournit des signaux du méme aedgeandeur
(temporelle) que ceux délivrés par une galette, et un oscilloscopeusafidrte impédance
d'entrée (1MD) (Fig. A-28).

La polarité de la réflexion mesurée renseigne sur la valeur du change
d’'impédance rencontré : une réflexion de méme polarité que le sigitirnhsignifie que le
signal a rencontré une impédance plus grande que celle de la lign@)(>50la polarité de
la réflexion est inversée, c'est que l'impédance rencontrée par le sigrias gstite que celle
de la ligne (<50Q). Sur la figure A-28, le signal pulseur passe at=0ns. At =38 ns
réflexion de bout de ligne est enregistrée par l'oscilloscope. Nous @wonsin cable de 15
ns de long. La polarité de la réflexion est la méme que cellegdalsource : I'impédance
rencontrée était donc > 80. En effet lorsque la ligne est ouverte, I'impédance en bout de
ligne est infinie. On détecte aussi le signal qui a été réflohientrée du pulseur et qui est
allé se réfléchir ensuite sur le bout de la ligne. Ce signaleepblarité inversée (positive),
c'est donc que l'impédance en entrée du pulseur est inférieu.a 50

Oscilloscope Y

1MQ

Figure A- 28 Signau:
délivrés par le pulse

LECROY -2 et le
Pulseur réflexions détectées.
Cable 5@

Réflexion de l'entrée du pulss
réfléchie en bout de ligne

Tension du signal (mV)
[o2]
3
|

Réflexion de bout de ligne

signal pulseur

-1600 , . , . , . , .
-50 0 50 100 18

Temps (ns)
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En utilisant ce réflectrométre, nous pouvons détecter les défaadaptiition
d'impédance sur la ligne de transport du signal entre le détectéamplificateur. Nous
avons particulierement contrdlé les passages de bride qui sont dessanesaiensibles. Pour
éviter tout probléme de réflexion, nous avons utilisé une bride adapfgd&geloppée par le
GANIL pour le détecteur INDRA.

Malgré toutes ces précautions le signal recueillit dans ces iomsdit'est pas encore
aussi beau qu'espéré. Si l'on regarde le schéma électrique du m(@Fitaga-29), on
s'apercoit que les courants créés par l'assemblage galetiesémté par la fleche> ) ne
peuvent boucler leur circuit qu'en passant par la polarisation faeeeaet la résistance de 1
MQ ainsi quevia les diverses capacités parasites que forment les paroisimézsaet les
différentes parties conductrices du détecteur. Le courant déblgégerérateur anode-galette
(représenté par la fleche» ) doit lui aussi boucler pgémérateur assurant la polarisation
arriere en passant par le 1OV

el
IW'. =—|
S S -

Polarisation
anode

L
Polarisation
face avant _ —

+ +
M

alalle ade)
uonesielod

MNAN

Figure A- 29 : Mise en évidence d'un probleme de bouclage de circuit.

Les deux signaux (anode et galette) doivent passer a travefs dot pouvoir boucler leur
circuit. Cette tres forte impédance favorisera leur pasgages chemins incontrélés formé
par les capacités parasites.
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Pour pouvoir acheminer ces courants et boucler ainsi les circuiss d#abonnes
conditions, on peut par exemple relier la face arriére des gadelternasse (pour les signaux
haute fréquencejia un condensateur de découplage. Pour cela on connecte une capacité de
10nF entre la face arriere de l'assemblage galette etssem@omme le recommande Alain
Charoy [Charoy 1992], il faudra veiller a ce que les connecteurs de maient les plus
larges possible et que les masses signaux soient directemées mitre elles (fig. A-30) car
le fonctionnement avec les masses en mode commun (méme masseupdes tcourants,
toutes les tensions présentes —Jauges, pompes, polarisation, signauxrdgétetde..)
détériore fortement les signaux hautes fréquences.

Le montage final que nous utilisons pour capter les signaux sur lecdétest alors (Fig. A-
30):

_|Z:5|3\?M 1|an
T k= § [ -
o Galettes 1MQ

L
e, L
e e . T 10NF
Tresse de mass TR
T
T
1nF ‘“w ;:unt
B _
2N
2o
r ro ® %.
Polarisation ! Polarisation % Eﬁ
face avant _ _ anode _ )
D >
+ + +
2O 2D b N

Figure A- 30 : Montage utilisé lors des expériences.
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l11.2 Le systéme de différentiation

Nous avons vu précédemment qu'un axe de l'anode a ligne a retard estécdest
deux enroulements paralléles, un enroulement SIGNAL et un enroulem&lRERCE
(811-3.b.). Ces deux enroulements sont utilisés par différentiation paumeéi le bruit
électromagnétique capté par les plans de fil. Seul le fil SIGbh#ntient la charge déposée
par les électrons, alors que les deux fils contiennent le bruiti, &msoustrayant le signal
REFERENCE au signal SIGNAL, seul le véritable signal provenara derbe d'électrons
demeure. Pour faire la soustraction de ces signaux, deux méthodes sont possibles.

lll.2.a Les amplis différentiels

Roentdek vend un détecteur équipé d'une boite de 8 amplificateurs difigrenti
DLA8OO placés derriére un circuit de découplage. Un détecteur nécéssiiplificateurs : 2
par dimension. Ces amplificateurs ne sont pas prévus pour fonctionner deusmgosant
ainsi le passage de 8 signaux portés a de hautes tensions par (gigride31) . D'autre part
nous possédons un assemblage a trois galettes a microcanaux. Csémtepngée dynamique
de signal tres grande (de quelgues mV a 200 mV). Mais avec des signhaux d'entrée de 100 mV,
ces amplificateurs saturent, déformant ainsi les signaux. Or pour uUormiionnement des
discriminateurs a fraction constante (Chap.Il 8V-1.c.) il est pdabde toujours avoir la
méme forme du signal pour toutes les mesures.

Figure A- 31: Schéma de princi|
du découplage et amplification
I'anode Roentdek.

)
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=
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I11.2.b Les transformateurs

Une facon de faciliter les choses est d'employer des composasifs pas 'anode et
de faire la différenciation grace a des transformateurs h&étpsences (Fig. A-32). Cette
différentiation passive [Williams 1989] permet d'avoir une large gamensignaux qui, dans
notre cas n‘'ont méme pas besoin d'étre amplifiés pour étre traités.

6
Figure A- 32: Principe 2 l
de differenciation p: ;qum 2 200 OHM
transformateur UNBALANCED N BALANCED
IH

Les transformateurs TP-104 de AMP Company sont utilisés. lls santampacts et ont les
caractéristiques électriques adéquates. Les capacitésterisformateurs sont directement
positionnés sur l'anode dans le vide, ne nécessitant ainsi que ladsogisignaux basse
tension vers I'extérieur.

IV Caractérisation du détecteur

V.1 Dispositif expérimental

Pour tester le détecteur il faut une source d'ions du méme ondeegiBéque ceux que
l'on veut détecter au cours des expériences. Utiliser des sowadiesmctives comme
I'Américium 241 qui émet des (He’") de 5 MeV ainsi que des gammas d'une centaine de
keV pose probleme car des particules de cette énergie n'interagias de la méme maniére
avec les galettes micro canaux que des ions aux énergies de l'ordre du keV.

Une solution est d'utiliser une jauge Bayard Alpert. En effet pouunerese gaz
résiduel d'une chambre sous vide, ces jauges ionisent les moléculez geésentes, et
collectent les ions formés. Le nombre d'ions collectés estditertement proportionnel a la
pression résiduelle dans I'enceinte. Nous avons donc branché une alonestatourant
variable sur le filament de la jauge de maniere a contrbler le nombre d'ions prodwitgigui
avec le courant injecté dans le filament). La jauge est ergaitée dans une enceinte sous
vide (10" mbars), face au détecteur a tester (Fig. A-33).
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Figure A- 33: Dispositif expérimental utilisé lors de

\
caractérisation du détecteur a localisation.
] .

= u :

U m :

v - : I

ié - . : Aan"

v : | ;'1'1'7 Tilin -

By = :
Face arrier \— masque polarisé¥ grille d'attraction filament source d'iot
polarisée V mask <0 polarisée \iact<0 (polarisé a 0Vv)
ov

Galette face avant au potentiel
de polarisation Ypjar <<O

Une grille est placée entre la source d'ions et le détectepolaisée (Miyac = -1V) pour
attirer les ions produits vers ce dernier. Un masque polaristeasian \hask= -1V est placé
entre la grille d'attraction et le détecteur (Fig. A-33).

V.2 Etalonnage canal-longueur

IV.2.a Mesure du temps de propagation
Pour déterminer la position sur un axe du point d'impact de l'ion détdeteur nous
mesurons les temps de propagation du signal de l'anode sur chaque exi(danitétemps
T1l XetT2 X pour l'axe X) (Fig. A-34).
Soit Vaxialla vitesse de propagation du signal selon I'axe X.
(X = (-L/2)) = Vaxial T1.
(L/2 — X) = Vaxial Tz
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L = Vaxial (T1+T2)

— L/2-X
T2 B Vaxial

_ (X +L/2)
Tl B Vaxial

1. - 2X
Tl T2 Vaxial

X = Va2xial X (Tl _ Tz)

Il faut donc déterminer cette vitesse de propagation axiale pour reakhsi temps de
propagation en distances.

0
’( | ,| > > Figure A- 34 : Principe de [
! X constante de temps de propaga
-L/2 X +L/2 du signal dans l'anode a ligne
\ \ ) retard.
Ty T

La fagon la plus simple est de directement mesurer cetteseitde propagation axial en
regardant le temps mis par un signal pour parcourir I'anode. En utilisant le schérfigute
A-35, on détermine un temps de propagatieaTy = 81,8+0.3 ns. La longueur de I'anode
suivant I'axe est L= $D.25 mm.

Pulseur | | Linear —
Lecroy P-2 Fan ©00
IN/OUT > ]

Figure A- 35 Dispositif expérimental po
mesurer le retard de l'anode a ligne
retard. Une premiére mesure est effec
sans l'anode pour connaitre le retard
cables. Ce temps est ensuite soustra
retard mesuré avec l'anode.

Ay = L —-914+025mm_
D'ouU Vaxial = T+, - 818t 03ns 1112+ 7 km/s

% 1112+7 .10°mm
21(Pcanaux

Le facteur de conversion canal-distance est alors obten}%%p

= 0,278 0.002 mm/canal
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Cette méthode est simple et tres précise (de I'ordre de I¥&dsion). Cependant elle ne
fournit aucune information sur les éventuelles déformations du détecteur.

IV.2.b Correspondance directe canal-longueur

Une facon plus directe, mais plus difficile & mettre en ceuvtajeesisualiser une
distance connue en canaux, puis de faire la correspondance canal-longueur.
Pour ceci on utilise le dispositif de la figure A-33. Un masqu@lesté entre le détecteur et
une jauge Bayard Alpert. Cette derniere produit des ions qui passertoavers du masque,
produisant une image sur le détecteur. Cette image connue permettravdeir les canaux
issus du codeur en distances réelles. La figure A-36 présenigd'anadétecteur. Ces images
sont projetées sur une dimension de maniére a mieux les analgsek-@) et en déduire le
facteur de conversion Canal-Longueur que nous hommerons conv_c_|.

De la projection de l'image de la galette entiere (Fig.A-37.a), dnitdgue le
diamétre de la zone active du détecteur (limité par les anneamnmaidéent en céramique)
selon l'axe Y (81,28)0.2 mm) est représentée par 22 tanaux. (cf. Chaplll. §l1.1)

8125+02 _ O —
“H50mD 0.279+1 % = 0.2790.003 mm/canal

conv_c | =
De la projection de I'image des carrés on en déduit que 3 mm satgaeyés par
14+1 canaux (Fig. A-37.b)

conv_c | 2%: 0.214+ 13.5% = 0.2% 0.04 mm/canal

De la projection du centre des interstices entre 13 carrés qualsentdes minima
sur les figures A-37, on en déduit quet825 mm (les interstices font 2mm de large, les
carrés 3 mm) sont représentés part23ganaux.

65025 _ 0 —
534D 0,278+ 1,3% = 0,278 0,004 mm/canal

conv_c | =

Nous retiendrons le facteur de conver<da?/30.003mm/canal.
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150

100

-100

-150

Figure A- 36 : Image du masque sur lI'anode a ligne a retard.
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V.3 Temps mort du détecteur

IV.3.a Borne minimale

Si on considere qu'il n'y a aucune limitation due a I'électroniqueagni@temps mort
du détecteur sera uniguement du a la largeur temporelle du signallesisgjnaux galettes
font 2.5 ns de largeur a mi-hauteur et les signaux anode 6 ns (Fig. A-38).

100+ 50—

804

50

604 1
Signal galette brut (3 galettes) -100+
Polarisation: 1000V/galette g

40

Amplitude (mV)

-1504

200
20 ]

Amplitude du signal (mV)

Signal Anode (T1_X_DI) brut

250 polarisation : 1000V/galette

-300

-10 -5 0 5 10 20 25 30 35 40 45 50 55
Temps (ns) temps (ns)

Figure A- 38 : Signaux bruts (sans amplification) issu du détecteur dont les MCI
polarisées avec 1000V/galettes. Le signal galettes (a gauche) a geur de 2.5 ns, et
signal anode (a droite) a une largeur de 6 ns.

Les signaux anodes étant les plus longs du détecteur, ils limitearhes de réaction de ce
dernier. Pour pouvoir étre discriminés, deux signaux consécutifs doiverdigants d'au
moins leur largeur, donc le temps mort intrinséque du détecteur @stsdéviais nous allons
Voir que ce n'est pas ce facteur qui nous limite actuellement.

IV.3.b Observation du temps mort du détecteur

Le détecteur ne peut détecter deux particules arrivant au métaat,rsu méme
endroit. Mais comment évolue l'efficacité de détection lorsqueest plus exactement au
méme instant, et plus vraiment au méme endroit. Pour le savoirdoegale spectre
bidimensionnel de la distance séparant deux fragments consécutisYyy en fonction du
temps séparant leur détection. Ce spectre est représenté AigRBeet correspond a
l'expérience Ni** & 8 MeV/u sur C@

On observe trés nettement la détérioration de l'information pofitisgque les temps
d'arrivée de deux ions successifs sur le détecteur se rapprockeemterEment il n'y a pas de
couple de fragments détectés avant que 12 ns ne les séparent. Il faut atteirdn 80 ns (le
temps de propagation d'un signal d'un bout a l'autre de la ligne a petardje plus avoir de
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dépendance. La zone de temps intermédiaire nécessiterait umerditparticulier des

signaux afin de reconstruire les événements [Jagutzki 2002]. Nous n

e pagofagt dans le

cadre de ce travail. Le temps mort du détecteur peut donc étné @s80 ns, en dessous la

détection du deuxieme fragment dépend de sa position.

300

100

Y, — Y1 (canaux)

10

L7 I T -

F -9

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Tof, — Tofy (ns)

200

Figure A- 39 : Visualisation de la dépendance du temps mort du détecteur ¢

position de I'ion détecté. Cas de I'expérienc®** & 8 MeV/u sur Co.

Cette dépendance avec la position est due a la sélection des éwsngmeel'on fait. On ne
sélectionne que les événements ou on a le méme nombre de coupsqgaleiteode (4
signaux anodes ayant détecté les méme nombre de fragments). Oriltast go'ssible que
des signaux issus de la détection d'un ion précédent parcourent l'anod@usietion est
détecté cela peut entrainer une confusion des signaux et une annuldégérdarient. Grace
a la figure A-39, on a bien confirmation qu'en attendant que les sighauxswigde |'anode

(en 80 ns maximum), il n'y a plus de probléme.
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ANNEXE B : L'APPROXIMATION CDW-EIS

Le but de cette annexe est d’expliquer comment ont été calculpsolebilités P(b) du
modele Géométrique par la méthode dites Continuum Distorted Wave — Hikitinh State
(CDW-EIS). Nous rappellerons dans un premier temps les notions deduassaires pour la
présentation de la méthode.

I Présentation du probleme de la collision

Nous nous limiterons a un probléeme a 3 corps ou le projectile P intavagiun électron
e d’'un atome cible de noyau T.

L'électron de ce systeme est décrit par une fonction d'ogndpi vérifie quelque soit t,

I'équation de Schrodinger (écrite en unités atomiguel,) :
(H-idyy+ =0 Ot

ou H est I'hamiltonien du systeme.

Nous ne considérons que la fonction d'onde avec les conditions asymptotiquasiede s
correctes (d'ou son nom d'onde sortante), qui correspond a un électrondeoltnme cible
lorsque >+ .

L’évolution de I'électron cible est régit par I'hamiltonien du systéhdéfinit quelque soit le
temps t, mais qui peut étre décomposé a deux instants différents particuliers :

Avant l'interaction P
H=H+V, 0.

Hi hamiltonien de I'électron associé a la cible.
V; potentiel perturbatif (interaction projectile-cible (P-T) avant
collision) définit en tout instant et qui tend vers O avec la
distance Projectile-Target plus vite qu'un potentiel coulombien
(ceci pour des raisons de convergence de calculs) [Dewangan
1985]

Vi

Aprés l'interaction
H=H+V

-315-



Annexe B

H; est I'hamiltonien de I'électron relatif a I'état dans lequel il se trouve Eptéraction (s'il y
a eu excitation ou ionisation, I'électron est toujours associéibléai.e. H = H, sinon (i.e.
capture) H= hamiltonien de I'électron sur le noyau projectile).
V: est un potentiel perturbatif (interaction projectile-cible apodigsion) qui tend vers 0 avec
la distance Projectile Cible (Target) plus vite qu'un potentielooolien (ceci encore pour
des raisons de convergence de calculs)

H=H +V, quand+>-o

H=H + V; quand t>+o

Le probleme est que nous ne connaissons pas la fonction ddgadee P+ qui définit

I'électron avant, pendant et apres l'interaction. Nous ne connaissonssqumaTgortements

asymptotiques lorsque le projectile est trés loin de la cible (aux et t-= o).
C'est pourquoi nous allons estimpr au premier ordre avec une fonctidntelle que :

'[Er['oo P-=5.
_id .
et (H| |a) ®+=0 0t

®; est la fonction avec laquelle on prépare le systéme atomique.

L'objectif étant de mesurer le systéeme dans un état final tlémidéfinit {)"}, une base
d'états finals de I'électron apres la collision. Cette basea@sstituée des états que l'on
cherche a mesurer et obéit a :

(Hf—i%) p-=0

On peut alors écrire que I'état initial, avec le temps peut évoluguwegtat final exprimé sur
la base des états finals :

@ (0. P o yr
s )= Yoo o)

ou le symbolej: indique qu'on somme sur n états discrets ou du continuum.

Soit @5 |'état final de I'électron. Si on veut mesurer I'état final m (canal m), oére%$sera au

cas !

Et donc la probabilité d’arriver sur un canal final m apres la collision est :

lim <q3f|cpi+>2 = ‘i“ an< \|1P1_|\I/P—>

2
= |l

t—>+00
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2

Prm = t“_>moo <¢f | (Di+>

= lanl?

Remarque : La fonction d'onde finale est choisie comme étant entrante (- en exposant) pour

respecter la loi de diffusion de Rutherford dont la probabilité varie avec le parametre
d'impact. Si®; et ®r étaient deux ondes sortantes, I'addition de leurs phases ferait que

<CDi+ | d>f+> ne serait plus en accord avec la loi de diffusion (dépendance du paramétre

d'impact) [Corchs 1992].

I Calcul de la probabilité de réaction

On veut calculer la probabilité de passer d'un état infjad un état fina®dr. Pour cela

les données suivantes sont nécessaires :

®;r Py, H:, Hi Vi, Vi P = ‘t ETOO <q)f | CD'+>

2

Pour faire le calcul (et mettre des valeurs aux bornes d'intagrain développe l'expression:
t
lim & = lim + lim .
(M (0| @) = (I, [ Loy |0yt + (M (o | 0r)

En t—>+0 la projection de I'état initial sur I'état final n‘a d'auth®ix que d'étre nulle si
I'état n'a pas changé durant la collision, ou l'unité si cet étatique s'est modifié (c'est a
dire si la collision était élastique ou non entre l'ion et I'atome cible —simfisidif). D'ou:

tlimoo <CDf | ¢T> = Oif

Par ailleurs,

. t i t
(e G @)t = (T, U%@

q>:>dt +jo<q>f

de.
dtq>i> dt}

' N T d W\ — .
D'aprés Schrodlngera| ®r)=-i H|®r)
—gt (®;| =i H(®;| pour t>+w car \t —0 plus fortement qu'un potentiel

coulombien
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im fd/p, (o gt = M iyl [(=ide.
t- 4o a( f| i> t_,+oo( I) I Idt f

-00

t
CDi+>dt+ [(@iH @) dt}
Sachant que H est Hermitique on obtient finalement

. t
<m0 v o o)

. t . t
2 [ @yt = M, () flon [ v @)t

Tout le savoir-faire est donc dans le choix destions d'ondeb;” et ®; et des potentiels
perturbatifs associés, pour décrire correctemecullgion.

Il Premiére approximation de Born : exemple
pédagogigue de la capture

l1l.1 Méthode du parametre d'impact- Approximation Eikonale

La méthode du paramétre d'impact consiste a dderimouvement des noyaux cible
et projectile (qui sont lourds) classiquement, slgue I'électron actif , lui, est décrit d'une
maniére quantique.

Le mouvement classique du projectile (qui n'est fmmsément rectiligne) permet
d'associer temps et distance entre les noyauxefgiigj P et cible T). Le paramétre d'impact
permet donc d'introduire le temps dans notre haméhn via R la distance internucléaire.

Il est démontré [Mc Carroll 1968] que cette appedemi-classique est équivalent a un
traitement quantique dans l'approximation dite teéde". L'approximation Eikonale ne peut
étre faite que si :
|E| >>1 i.e.V¥Y>>1 (enu.a.)
[ki |= ks | o
Angle de diffusion du projectilé = cos'(ki .k )<<1
(E et ki respectivement les moments du projectile initidiretl.)

En un mot I'approximation n'est valable que sirlgqztile a un régime de haute vitesse, ainsi
ce dernier ne "ressent" presque pas l'interaction.

Dans notre approximation (i.e. méthode du paramdirmapact), le projectile est donc

ponctuel et décrit une trajectoire classique, awervitesseV constante au cours du temps (il
a donc une trajectoire rectiligne - approximatidkoBal). La distance R séparant le noyau
cible (T) du noyau projectile (P) est alors :
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—_— = —

R=p+Vt

—_— —2
V.R=V t =V2t

R = [V
d

dR - V2
d R

Oup est le parametre d'impact.

La réaction de collision considérée est une capture électronique.
P+ (T+e)— (P+e) + T

Dans l'approximation du parametre d'impact, I'hamiltonien de I'électron est :
H=Hy+ Vr+Vp+Vrp

Ou  Hy: partie cinétique de I'hamiltonien—-—-%D?
Vr : interaction électron-noyau (Target)—le
Vp : interactions électron-noyau (Projectile};SE

Vrp: interactions noyau (Target)-noyau (Projectile)ZEF\,Z—T

r est la position de I'électron par rapport au milieu du segment projectile-cible.)

P

v

R = R()
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[11.2 Approche "naturelle"

I11.2.a Hamiltoniens et fonctions d'ondes

Les seules choses que I'on sache sont :

bien avant la collision I'électron est lié au noyau cible etdgegtile est tres loin, si
bien gu'il n'est percu que comme une perturbation. D'ou un Hamiltonien initial:

Hi=Hy + Vr
et le terme perturbatif ¥ Vp+ Vip
La fonction d'ondey de I'électron dans I'atome cible est solution de cet hamiltonien:
~d ) _
(H| |dt Q 0

De méme, bien apres la capture, I'électron sera lié au piejeldiu un Hamiltonien

final:
Hi=Ho + Vp
et le terme perturbatif AE V1 + Vip
La fonction d'ondeg (I'électron sur le noyau projectile) est solution de
—g) =
(Hf | at @=0

On peut alors définir les fonctions d'ondes solutions de ces équatiorsoduielles d'une
particule dans un potentiel scalaire indépendant du temps):

@ (x) =&(X) . exp(-&)
Oucg; est I'énergie de liaison de I'électron (dans I'atome).

On peut remarquer que I'on est dans le référentiel de la cipléo(ittion dépendante de la
coordonnée;), mais pour traiter la collision il peut étre préférable delaeer dans le
référentiel du centre de l'axe internucléaire (en fonction Fctdzonc). En mécanique
ondulatoire faire une translation revient a multiplier la fonction d'gateune onde plane
plus I'exponentiel de I'énergie cinétique. Le projectile se dépla(;mvitesse;et la cible
étant au repos dans le référentiel du laboratoire, si on se placke sentre de l'axe
internucléaire, dans ce nouveau repere, le projectile et la eilblépacent a la méme vitesse
(9/2) mais dans les directions opposées. On a alors:

@ (1) =&(X) . exp(0) exp(Y .1 —Eq )
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2
ou Eg est I'énergie cinétique de I'électron %a(%)

@ (F) =&(x) . exp(-Et) exp(-i%_F _ i% )
De méme, apres la capture I'électron sera lié au projectile se déplacafatudemsens d'ou

@ (1) =&(s) . exp(it) exp(+iy.1 i ©2)

On remarque que les cordonng®t x sont reliée ar et qu'on peut donc tout exprimer en
fonction der et du temps t

[11.2.b Approximations Asymptotiques

L'approximation que I'on peut faire est de dire qu'a longues distanocedeeptojectile et
I'atome cible, I'électron et le noyau cible end=Bu le noyau projectile et I'électron aprés
capture en t=ep sont confondus. i.e. :

R=s ent>-m
R=x en t>+ow

On peut alors réécrire les perturbations
asymptotiques d'une autre maniére :

o _ _Zp ., ZoZr — Zr(Zr-1) 1
oV T 2 - 2B o)

x| o,

_ _ _Zr, ZeZr - Z1(ZF1) 1
Vi=Vr+ Vip= <t RS = +8(§)

Nous venons donc d'écrire que notre potentiel perturbatif est de type canofpbientiel
variant en 1/R). Or nous avons dit précédemment (8l.) que si notre ptoturiest
coulombienne, les séries ne vont pas converger [Dewangan 1985]. Il fauedoedre le
raisonnement .

111.3 Approche correcte
Dans l'approche précédente, nous avons vu que nous pouvions faire des approximations
asymptotiques concernantpVVy, et Vrp. Gardons ces approximations et écrivons
I'hamiltonien :

at= H=H+Vr+ Z"(ZT ) 3%)
Soit encore H= H +39 é)
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Dans ce ca@%) représente bien une perturbation de courte portée (décroit plus vite que

1/R), et I'hamiltonien asymptotique devient :

H= oo s 2@

La forme de Hfait que ®; va étre une solution analytique plus compliquée que simplement
celle associée aux états ligs ( Hot+V). Mais cette solution est calculable.

Ainsi, I'équation de Schrodinger nous dit qog doit respecter :

(H0+V c2e(zr]) o -|—JCD+—

R

A S e _ Z7 (Zp1) 1

De méme at=o» H_HO+VP+T+S(§)
= 1
H= H +9 R)

Z7 (Zp1)
R

(H0+V +J—)ZP -|—j =0

Avec H=Hy+Vp+

et donc®r doit respecter

I11.3.a Phase Eikonale

Si nous considérons I'expression suivante :

- = exp (ZA&L) ZF’(ZT 1) In(VR-va))

dor _ zp(zT -1) . Zo(Z7-1) 1 (dR )
g = &xp|i =——In(VR V2t) (I vV XVR.VE ® th -V2

ZP(ZT ZP(ZT -1)

ZAZ D)1 vR V2t) x (-i)

do _
dt

et donc:

d¢, L ZAZr-L)
=0 xR

[—ZP(%RT D_ider =0
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¢7 de par son expression est une phase (sa norme est 1) qui, lorsqu'elle subit une dérivation
sur le temps, fait apparaitre le terme que nous avons introduit dans I'hamiltonieat de I'é
stationnaire de I'électron sur le noyau cible.

De la méme maniére,
or = exp [ Z7&) in(vR+van |

nous donne
d¢| = ¢r x ZT(ZP—l)
! R

ﬁ#%ﬁ dyg: =

111.3.b Solutions @' et @;
Si nous reprenons les solutions d'états stationnaires obtenues eenlly-2ppliquant
les phase$; etd;*:

H-iHaor  =Hao-i$@o=Ha)or-ior $a-iaor

soit au final :

H-id) @ or =(-2+L2)q o

Si l'approximation Rs en t»>-o0 est appliquée, alors :
H-id)qor=(-L+2L)q ¢ DO~ H-id)aor=0

@ ¢; veérifie donc I'équation de Schrodinger pour I'hamiltonien H

Or=q@ ¢ =q exp (i ZP(ZT 1) In(VR-V2t) )

et la perturbation s'identifie a :
-7 SR
Vi=4, R

Elle converge vers 0 endRorsque +>+oo.

De méme lorsque-$+o (R=x) on obtient quep ¢; est la solution associée a H

O =@ ér = @ exp (i@ In(VR+V2t) )

et la perturbation s'identifie a :
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— x-R
Vi=27Z7 YR

[11.4 Calcul de la probabilité de capture

D'apres le 8l
. t
P =l = M (o | W) + B |
= | (-i) L (07 |2 XR | o) dtf 2+ &
| ) ] 0 |22V gz 4 5
A X2V
avec .
O = q exp (i@ In(VR-V2t) )
=@ exp (i@ In(VR+V2t) )
p2+V 22

Ceci est donc une probabilité calculée selon la premiere approxmagi Born. C'est une
méthode de calcul qui donne de bons résultats sur les grandes distandes,potentiels
utilisés décrivent bien les interactions se produisant bien avaigreapres la collision. On
peut donc décrire un comportement asymptotique de la collision, le compnttgéméral, les
grandes tendances.
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Mais si on essaye de décrire des comportements plus fins, étttedm est insuffisante. Il y
a une perte d'information les interactions présentes dans le voisiedgeible, au moment
de la collision.

Ainsi par exemple le pic de Thomas n'est pas du tout décrit paodele. Ce pic est une
subite augmentation de la probabilité de capture pour une vitesse deilprdmmnée. Il est
dd a un effet de diffusion de I'électron ionisé sur le noyau projeCeleeffet de "catapulte”
permet alors a I'électron, sous un certain angle, d'étre émisaddinsction du projectile, et
donc d'étre capturé par ce dernier. Ce processus trés local, pradsgt au voisinage du
noyau est compléetement occulté par la premiére approximation de Born.

Il faut donc introduire un autre terme dans nos hamiltoniens asymptotiquesepapiprocher
un peu plus pres de la collision. C'est ce que fait I'approximation CDW (Continistonded
Wave).

IV Les Ondes distordues

IVV.1 Présentation de la méthode des Ondes distordues
Cette méthode s'appuie sur le principe que nous avons utilisé précédenmtreduire
une partie de la distorsion engendrée par le projectile directetaaatla fonction d'onde,
puis faire un développement perturbatif de I'namiltonien.
Pour cela nous allons définir les potentiels de distorsipatW tels que

H=H +Vi=H+W+w = Hj +w
H = Hr +Vi = Hr + W+ wh=H% + w

Ainsi que les fonctions d'ondes distordygset X+ solutions des équations de Schrédinger
suivantes:
(Hi+w—ii) Xt = (Hid—ii)xr:

di/ X dt
(Hf+vvf —i% ) Xr = (Hg—i%)xf:o

Dans la premiére approximation de Born, nous avons ass@ca@u# (la fonction d'onde de
I'électron lié a un noyau en mouvement) les potentiels a grande gaotéetiel coulombien
entre les deux noyaux et le projectile-électron en initial ou Talgetron en final) par le
biais d'une phase Coulombienne. On va donc garder cette facon de fajotet les
différentes interactions a la fonction d'onde de I'électron lié & un des noyaux.

On pourra alors écrire

Xi'(rt) =@ . £7(r.t)
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Xr(n) =@ . &(r.Y)

Mais toujours avec nos conditions de longues distan®eet(®P;, fonctions de premiere

approximation de Born):
Xi'(r,t) O~ &
X (r,t) Ot~ &

Dans I'équation de Schrodinger :

(H-id) xr= (Ho+wi- i) xi=0

_'g + =. +
(HE-iGe) X7 =W X
avec (H-id)qg=0.

dt

Selon la forme de la fonction'fet & ) que I'on va choisir, il va en découler une perturbation
w; associée. En effet, il est plus facile de travailler dimeint sur les fonctions d'onde que
sur I'Hamiltonien. Ainsi la démarche n'est plus : "On définintiftanien et la perturbation,
puis on cherche les solutions ", mais "On a un hamiltonien, on appligeefdathe de
solution, et on a alors telle perturbation”. La perturbation est défoneme l'interaction
résiduelle qui fait que la solution postulée n'est qu'une solution approchée.

hamiltonien | + | perturbation

+ /
fonction

d'onde

V.2 L'approximation Symeétrigue Eikonale (SE)
Lors de l'étude de la premiére approximation de Born, nous avons considéré un
potentiel a longue distance entre le projectile et la cible (R tres grand).

o _ _Zp ., ZeZr — Zr(Z7-1) 1
v e 2 2D g
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Pour se rapprocher du centre d'interaction nous n'allons plus confondres Haet les
expression des potentiels.
P

wnl
mn

x|

Etat initial
Si nous posons notre solutigp dans I'équation de Schrodinger

@(-%Dé—%+—ZEZT —i%ﬂ\q/.ﬁ;j F=qQ (Di In@(x) . ﬁéf;j

Nous pouvons appliquer une phase Eikonal qui tiens compﬁaaﬂé.

£ = exp(i%ln(vR-vzt) - i% In (vs+vs))

On aura alors comme perturbation:
wixt =@ (308€ + Do ngo . Dt

Etat final.
Nous allons utiliser le méme type de phase Eikonal pour I'état final.

£ = exp(-i%m(vmvzo + i%ln (VX+V.X))

X peut étre exprimé en fonctionde R et s

La perturbation est alors :
WiXe = @ %D§£{+ Os In@ (S) . EE{)

Cette méthode de poser une phase Eikonal en état initial et éinatast appelée le modéle
Symétrique Eikonal (SE). L'avantage des phases Eikonal est quailesssmalisées. Par
contre, elles ne reproduisent bien I'expérience que dans le cas d'ilagoex@a phase final
est la méme que la phase initiale).
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V.3 Modele CDW.

IV.3.a Présentation

Le probléme de la premiere approximation de Born est que cette misitonctionne
pas a courte distance projectile-cible. En effet, dans cette apyrtoom I'électron est lié & un
seul centre a la fois (soit la cible (T), soit le ProjegtiPlus le deuxieme centre est loin de
celui ou est lié I'électron et plus cette approximation est bonnerssément, plus les deux
centres sont proches moins 'approximation est bonne, car la perturhdtiempar I'électron
est de plus en plus forte et modifie profondément la fonction d'onde &ephis une
perturbation au sens d'une faible modification..

Cheshire [Cheshire 1964] présenta une maniére d'introduire les effets quantiques&ele
centre. Pour cela il suppose que (dans le cas de la capture) :

Avant la capture I'électron appartient & la fois a un étatdlia cible (T), et a un état
du continuum du projectile (P).

Apres la capture, I'électron appartient a la fois & un étauligrojectile, et a un état
du continuum de la cible.

Les deux noyaux évoluent dans le continuum l'un de l'autre.
On peut faire de méme pour le cas de l'ionisation.

IV.3.b Les états du continuum

Les états d'une particule dans un potentiels V(r) sont reprégmntétes fonctions

d'ondesp vérifiant I'équation aux valeurs propres:
(Ho+V () @=Eq

Les états liés de la particule sont de carré sommable. Cele®rtats stationnaires
pour lesquels la densité de probabilité de présegit@’q de valeurs notables que dans une
région limitée de l'espace. Les états lies rappellent en quelgde les mouvements
classiques ou la particule oscille dans le puits de potentieljasaag en sortir, c'est a dire
ceux d'énergie E négative.

Si maintenant E est positive, les états de la particule neptmtquantifiés, mais
continus, la particule sort du puits, se plagant alors dans le continuum du potentiel.

Pour un potentiel de type coulombien V(r) 9/r, une solution de I'équation aux valeurs
propres exprimée en coordonnées paraboliques est:

{=r+z n=r-z d=arctan(y/x)
9 (€n.0) = exp [IE-)] 1Fi( EE; Liikn)
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avecu = k Mutmz
mumgz

et 1/ fonction Hypergéométrique confluente. Elle peut s'exprimer dans letcasus
considérons des projectiles de grande vitessg iflaginaire pur d'argument#2) par :

r@
I (1-a)

|ikn[* exp(ial) + % |ikn [ expli (a-1)5] exp (ikn)

iFi(a;1; ikn) =

car | ikn| est grand.

IV.3.c Expression des fonctions d'onde dans le modele CDW.

Dans son état initial, I'électron est lié a la cible dt s méme temps dans le
continuum du projectile. On peut alors proposer :

£" = exp(i£e2L In(vR-v2)) N(£2) 4Fy (i £0 1;ivs+i vs)

avec N(x) fonction de normalisation : N(x) = erpf2) I (1-ix)

Notre perturbation est alors
Wi X" = (p,( E; In@(x) . ﬁéfgj

Remarque : L'interaction Noyau-Noyau est toujours présente par le biaisphase. Ce qui
ne changera rien aux sections efficaces totales, mais changera lesnseetficaces
différentielles.

Dans son état final, I'électron est lié au projectile et évdéres le continuum de la
cible.
£ = exp(-i%m(vmvzt)) N (%) WF (-i% :15-ivX - 1 VX))

La perturbation est alors :
WiXr = @ ( Os In@ (s) . ﬁﬂ—)

Le probléme du CDW est que la fonction d'onde initiale n'est pasctanrent normalisée
[Crothers 1982], et que cette derniere dépend de I'énergie dimpatd. iBativaise
normalisation tend a surestimer les sections efficaces ; en particulidliqrusation.

On a donc d'un coté un modéle SE qui décrit bien le systeme dans Saitigtatais qui a

des faiblesses dans sont état final, et de l'autre, le CDW qui aibiesda dans la description
de I'état initial du systéme. Il suffit alors de faire un mélange des deux.
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IV.4 Le Modele CDW-EIS dans le cadre de la capture.

Dans ce modele, nous allons décrire I'état initial du systerfazde Eikonal (par une
phase coulombienne) : Eikonal Initial State. Quant a I'état funal] Eera décrit par une onde
Continuum Distorded Wave.

Ainsi dans le cas de la capture :
xt(r)=a. exp(£P2T In(vR-v21) - 12 In (Vs+vs))

et wx =0 (302e+ D ng) . oty

X (r,0) =@ exp(ZEZL In(VR+v21) N (ZL) 1Fy (- £5;1;-ivx - ivx)

et wx;:(g[aslncp(s).ﬁ&—)
On en déduit la probabilité de capture :

P, = |aif |2 = 2

. t
t 2o () J{xe | Wi 7)ot

V  _Etude de la simple ionisation par CDWEIS.

Reprenons pas a pas les différentes étapes que nous avons étudié dans le cas de la capture.

V.1 Etat initial
Avant l'interaction, I'électron est lié a la cible, avec l@qmtile qui approche. On est
donc exactement dans le cas précédent de la capture; c'esiné début. On peut donc
appliquer la fonction d'onde Eikonal :
xH(r)=aq. exp(EEET In(vR-v21) - 121 (VS+Vvs))

V.2 Etat final

Aprés linteraction, I'électron est éjecté dans le continuura dible avec un moment
K (et une énergie cinétique)E Mais I'électron est aussi dans le continuum du projectile
(Modéle CDW). On va donc avoir une fonction d'onde a deux continuums (sans fonction
d'électron lié au projectile).

-330-



Annexe B

V.2.a Fonction de I'électron dans le continuum de la cible

Si on reprend les expression du 1V-3.b, les états du continuum asslac@bléa dans
notre repére centré sur le milieu de I'axe internucléaire sont :

(n:cont — (ZT)'S’ZeXp(iE.; -i Bt -%I;F - %iVZt) [\r(z—kT) 1F1('i%; 1; -ikx -I_k;)

V.2.b Fonction d'onde de I'état final
D'ou la fonction d'onde final (En ajoutant le continuum de projectile de rivgssede
vitessev)

‘(1) = (peont L ZeZT 2 Zp 7P 4 TV
X (r.) =@™" exp(-iE5T In(vR+v21)) M(—Mpv)lFl(lMPV,l, iMpVs - iMp vs)

On a alors la perturbation :
Wi Xr = (ﬁont(ax In R (-i% ;1;-ikx -Tk.;() : ﬁ;a—j

V.3 Probabilité de simple lonisation .

Comme toujours la probabilité est donnée par :

. t
m i wi )

P, = |aif |2 = 2

avec

XiH(r 0 =&(X) . exp(-Ei) exp(-i%.F - i‘g ) . exp(€ZT In(vR-v2) - i£2 In (Vs+vs))

we [xr) = [(2m)*2exp(ik . x - i Ext -%iG.F - %int) N*(%)la(-i%; 1; -ikx -iK.X)]
. SGZT 1-sikx -k x) . Ok RVA VAl _Zp
O« InaR (-i K ;1;-ikx -ik.x) . Os (exp(-i v In(vR+v2t)) N ( Mpv)

1F1 (-

Zr . i r -
Moy ;1;-IMpVS - iMp vS)) |

Le parametre d'impact va jouer au travers?deet é) carr est définit a partir de R =
P2V A2
La probabilité de simple ionisation dépend bien

- de lacible : # €

- du projectile : &, Mp, v

- de I'état dans lequel on veut porter I'électr&n Ex

- du parametre d'impact : ﬁ?, s.
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Dans le modéle géométrigue nous utiliserons des cibles atomiques.siMi@s désire
considérer la cible d'une facon plus moléculaire, en employant une caosohitiagaire des
états électroniques des deux atomes affectés d'énergies de tdférentes g), il faudra

recalculer toutes les probabilités, ce qui peut prendre un certain temppoQ@eaiétre fait au
cours d'une prochaine collaboration franco-argentine.
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ANNEXE C : MESURES DE DISTRIBUTIONS DE KER

L’ensemble des distributions de KER pour toutes les voies de fraameanet les
différents ions projectile utilisés est présenté dans cettexanBe&n que la contribution des
differents états électroniques de la molécule transitoire tnijours présente, une
comparaison des résultats obtenus au modéle de I'explosion coulombiepnésestée. Si
celui-ci est clairement mis en défaut afin d’analyser la dygaende la fragmentation, son
utilisation peut s’avérer plus adaptée dans le cas des hautsdétatkarge des ions
moléculaires pour lesquels moins d’électrons participent a I'éqggardt la déconvolution en
termes d’états excités impossible au vu de la grande densité d’états aesessibl
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Figure C- 1 : Distributions de KER de voies de fragmentation de COtewlpar des ions
He?* & 4 kev/u. La distribution gaussienne correspond au résultat du modéle desiempl
coulombienne.
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TITRE :
Dynamique de la fragmentation de molécules simples induite partiengiaan multichargé

RESUME :

Ce manuscrit présente une étude de la dynamique de la fragmentatiotédeles diatomiques (CQO)

et triatomiques (C@ induite par impact d'ions multichargés rapides, dans un régime edsevid
collision ou l'ionisation de la cible est le processus dominant.

D

Réalisée au GANIL, cette étude a nécessité la mise ereanertechnique dite de "Spectroscopie

d'Impulsion d'lons de Recul" consistant en I'association d'un specteoteétnasse par temps de
et d'un détecteur a localisation multi-impact basé sur une anagieeaal retard. La mesure a hg
résolution des distributions d’énergie cinétique (KER) des fragmssis ide la dissociation de
molécule CO a permis de séparer et d'identifier les étatdréniques excités du dication (GG
peuplés lors de la collision, confirmant ainsi les limitations ddéfe de I'explosion coulombient
Le réle de l'orientation de l'axe intermoléculaire de la moléQe par rapport a la direction
faisceau projectile incident sur les sections efficaces anéisuré et comparé aux prédictions
modeéle géométrique. Enfin, différents comportements de la dynamiquecpluplexe de |
fragmentation de la molécule GOnt été mis en évidence. Notamment, la triple ionisation dg
conduit majoritairement a une fragmentation concertée synchrone. biéanran comporteme
minoritaire a pu étre observé et identifié comme associé aragmdntation séquentielle impliqu
un état métastable de lion moléculaire (EOPar contre, la fragmentation de I'ion molécul
(CO,)* présente un caractére de type concerté asynchrone interptéigeadiun modéle simp
mettant en jeu un mode de vibration asymétrique de la molécule.
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TITLE :
Multicharged lon-induced simple molecule fragmentation dynamics

ABSTRACT :

The aim of this work is to study the dynamics of swift multichdrgm-induced fragmentation
diatomic (CO) and triatomic (Cpmolecules. Performed at the GANIL facility, this studydusiee
Recoil lon Momentum Spectroscopy technique (RIMS), which consistan-df-flight mass
spectrometer, coupled with a multi-hit capability position sensitatector (delay line anode).

The high-resolution measurement of the kinetic energy distributionsesle@ER) during the C
fragmentation points out the limitation of the Coulomb Explosion Model, liegedor example, th
dication CG" electronic state contribution in the case 8fGC fragmentation pathway.
Furthermore, the multi-ionization cross section dependence with thetation of the internucle
axis of CO is compared with a geometrical model calculation.

Finally, different behaviours are observed for the dissociation dysarhi triatomic molecule (G
While triple ionization leads mainly to a synchronous concerted fragtien dynamics, a we
fraction of dissociating molecule follows a sequential dynamics invpl@G* metastable states.
the case of double ionization, (@8 dication dissociation dynamics is asynchronous concerte
has been interpreted using a simple model involving an asymmetricatiaibof the molecule.
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DISCIPLINE :
Milieux dilués et optique fondamentale

MOTS-CLES :

GANIL / spectroscopie d'impulsion d'ions de recul / Fragmentatiogculd diatomique, triatomiq
| KER / Diagramme de Dalitz / fragmentation concertée synchfofragmentation concert
asynchrone / fragmentation séquentielle / Etats électroniquesutaités C3"
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