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Hesumd

Notre étude concerne les processus de perte et de capture ¢lectroniques, non radiative ou radiative, dans
diverses situations expérimentales,

La plus grande part de ce travail est consacrée & 'étude de interaction d’agrégats d’hydrogéne d’énergies
de 20 & 100 keV/p avec des cibles solides. Nous avons mesuré les distributions angulaires des framents
atomiques émergents, neutres ou chargés, wsultani de la dissociation d'agrégats Hnt (2 < n < 21) dans une
feuille mince de carbone. Nous en avons déduit les fractions de charges correspondantes. Nous avons mis en
dvidence des effets de proximité sur Ja neutralisation des fragments. De plus, pour une vitesse des projectiles
et une épaisseur de cible donndes, il a ¢t observé que la largeur de I distribution angulaire des atomes
neutres et la fraction d’atomes neuires croissent avec n, mais tendent vers des valeurs constantes a partir de
no= et no= 7 respectivement. Llinterprétation de ces résultats a permis d'apporter des informations sur
Faspect collectif de I'échange de charge et sur la structure des agrégats incidents,

Une seconde étude expérimentale a consisté 4 confirmer lexisience d'états excités lics d'lons Het dans
un solide & des énergies de Pordre du MeV. Notre approche était fondée sur I'observation des photons de
désexcitation de ces états. La comparaison des sésultats obtenus par cette méthode avec ceux d'un modéle
que nous avons proposé a confirmé que P'état 2p de Vion Het peut exister dans le solide, alors que V'état 4p
wWexiste pas.

Dans une troisi¢me partie, nous présentons les résultats expérimentaux obtenus an cours d'une expérience
faite & GANIL qui montrent que la canalisation dlions lougs rapides trés épluchés peui permetire une étude
détaillée de la capture électronique radiative.

Abstract

Our study concern electron loss processes and electron capture, radiative or not, in varying experimental
situations.

First, we have studied interaction of fast hydrogen clusters with solid targets. We report on measare-
ments of angular charge state distzibutions of hydrogen fragments resulting from the dissocintion of fast B
dusters {n < 21) in a carbon foil. The proximity effects on the fragment neutralization have been investi-
gated for beam velocities above and around the Bohs velocity. At a given velocity the angular width and
the yield of neutral atoms are observed to saturate at n > 5 and n > 7, respectively. The interpretation
of this behaviour provides some insight into the collective aspects of the collisions and into the structure of
hydrogen clusters.

A second experimental study lies in confirming the possibility for loosely bound systems such as Hel to
survive the traversal of a thin solid target. The velocity dependences of the population of 2p and 4p states
in fast {0.4-2 MeV) He? ion beams transmiited through a thin carbon foil have been measured. They are
found to be quite different to each other. These results are analyzed in the framework of a simple model
based on the possibility for a given excited state to be formed inside the solid. he conclusion is that in the
studied velocity range the 2p state can exist in carbon whereas the 4p state cannot,

In » third part, we present experimental results showing that channeling measurements with fast stripped
heavy ions incident on thin crystals can allow s detailed study of radiative electron capture. We used 25
MeV/u X33 jons delivered at Grand Accélérateur d'lons Lourds (GANIL) in the LISE beam lne.
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INTRODUCTION

Lorsque I'on étudie I'interaction ion-solide, les situations expérimentales sont en nombre infini car les
projectiles peuveni éixe atomiques on moléculaires, légers ou lourds, et les cibles peuvent éire également irds
diverses : éire constituées d’atomes légers ou lourds, d’une part, présenter d’antre part une nature amorphe
ou cristalline. Dans leurs particularités, ces situsations expérimentales offrent la possibilité d’obienir des
informations trés varides sur les phénoménes d’échange de charge et d’excitation. Elles permettent ainsi
de progresser dans la compréhension des processus de perte et de capture dlectronique, radiative on non
radiative,

Pour décrire Iétat de charge ou Pétat d’excitation d'un ion stomique Mger rapide dans un solide, i

faut connaiire au préalable les états électroniques possibles de cet fon dans le solide. Or la perturbation
dynamigue induite par le solide sur la structure électronique du projectile en mouvement reste encore mal
connue.
Trés peu dexpériences peuvent actuellement fournir des informations directes sur Pexistence ou la non-
existence d'états électroniques de projectiles légers & intérieur d’un solide. O des dtudes réalisées par le
Groupe des Collisions Atomiques dans les Solides (C.A.8) de PInstitut de Physique Nucléaire de Lyon ont
suggéré que des systémes atomiques légers pouvaient survivie & hante vitesse dans un solide non seulement
dans leur état fondamental, mais aussi dans les étnts excités les plus liés ; bien que certaines théories
contestent leur existence, notamment celle de 'hydrogéne atomique H® dans les solides, quelle que soit sa
vitesse de propagation.

D’autres études effectnées par le groupe C.A.S. ont suggéré que des systémes moléculaires pouvaient
aussi survivre dans les solides. De plus l'observation de tels systémes permet d’accéder 4 des informations
qui seralent inaccessibles avec des faisceaux de projectiles atomigues. La dissociation moléculaire offre en
effet Punigue possibilité de faire voyager des particules chargées & trés faible distance les unes des autres {1
a 10 A}, el qui sont donc spatialement et temporellement correlées les unes avee les autres. Lorsgu'un ion
moléenlaire rapide pénétre dans une cible solide il perd ses électrons de liaison dans les premiéres couches
atonigues ; les fragments positifs qui en résultent se repoussent alors mutuellement. Nous pourrions penser
qu'hormis cette répulsion, les fragments interagiraient avec la matiére de lo méme fagon que des projeciiles
ioniques isolés de méme vitesse. Mais de nombreuses expériences effectnées avec des faisceaux moléeulajres
ont montré de forts effets de proximité, notamment sur les phénomenes d'échange de charge. Le groupe
C.AS a dailleurs mis en dvidence que de 0,5 & 1,2 MeV /u la production d’atomes H® & Iémergence d’une
cible solide est environ deux fois plus élevée avec des projectiles incidents HY que . Létude de ces effets
collectifs sur le phénoméne d’échange de charge peut donc apporter des informations sur les processus méme
de capture et de perte électronique,



Clest dans la méme optique que fiit entrepris notre fravail expérimentsl ayant pour but principal
d’étudier Iinteraction d’agrégats d’hydrogéne Hn' avec des cibles solides, afin d'apporter des informations
non seulement sur les effets collectifs lors des processus de capiure ef de perte élecironique, mais aussi sur la
structure des ces agrégais. Notre second but fut de metére an point une méthode permeitant de confizmer
ou dinfirmer l'existence d’états atomiques ¥égers dans leg solides,

Dans le premier chapitre de ce mémoire nous introduisons les concepts théoriques lids aux phénomenes
d’échange de charge o passons en revue les résultats expérimentany sntérieurs aux nosres.

Dans la second chapitre, nous présentons I'étude des populations relatives des dtats dlectroniques excités
2p ¢f 4p de I'hélium. La méthode est fondée sur la mesure combinée de Pétat de charge of de I'état dexcitation
d’ions trensmis & travers des cibles solides. Dans cette expérience, I'état stomique du projectile émergent est
déterminé par les méthodes habituelles utilisées en physique atomique ("Beam Foil Spectroscopy”). Cetie
dtude a d’aillenrs été réalisée en collaboration avec le Laboratoire de Spectroméirie lonique et Moléculaire
(L.AS.LM. UA 171} de Lyon. Un des principaux résultats de cette dtude est de déterminer Pexistence ou
la non existence des états 2p et 4p de Iion Het & Dintérieur du solide & des énergies de P'ordre du MeV,

Dans Je chapitre HI, sont décrites des expériences consacrées & étude de Pinteraction d’agrégats d’hy-
drogéue de 20 & 100 keV/u avec des cibles solides. La mesure des distributions angulaives des fragments
atomiques émergents, neutres ou chargés, résultant de la dissociation dagrégats Hnt (2 < n < 21) dans des
feutlles minces de Carbone, permet d'étudier Pexplosion des agrégats et de déterminer aussi la distribution
de charge des fragments.

J'ai aussi eu la chance de participer & 'expérience de canalisation (P 77) faite au GANIL dans Je cadre
de la collaborarion Bordeaux - Caen - Fontenay aux Roses - Lyon - Paris - Strasbourg, fondée sur Pétude
de linteraction d'ions Xe {25 MeV /u} trés épluchés avec un cristal de Silicium. Dans le quatriéme chapitre
nous en présentons les résulfats qui montrent que la canalisation d’ion lourds rapides trés épluchés permet
Pétude trés détaillée de la capture électronique radiative,



CHAPITRE [

ECHANCE DE CHARCE D'IONS RAPIDES AVEC LA MATIERE

A - INTRODUCTION

Lorsqu’ un fon ou un atome rapide pénétre dans un miliew matériel, i interagit avec les dlectrons
et les noyaux du milien. Ces interactions tendent essentiellexnent le ralentir, & défléchir sa trajectoire pax
diffusions multiples et & modifier ses diats de charge et d’excitation atomigues, Fn outre d’autres phénomenes
sccompagnent son passage dans la matiére, par exemple, Péjection d*électrons, d'lons on d’stomes de la cible,

Pexcitation des atomes cibles ete... {(figure I-1).

ions et atomes

{ON
ATOMES

electrons

e
. photons

milieu mateérigl

Principales conséquences de linteraction lon-matiére & grande vitesse
Pour le projectile - Ralentissement

- Diffusion multiple

- Diffusion sous grand angle

Figure I-1 : Diverses manifesiations de Uinteraction ion-matiére.
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Figure I-2 : Processus d'échange of d'eacilation mduils par une collision ton-alome cible.



Dans notre présent iravail, nous nous intéresserons essentiellement sux processus physiques qui condui-
sent & une modification de Pétat de charge et de I'état d’excitation du projectile. Les principanx processus
induits sur ce projectile lors de sa collision avec les atomes cibles, sont illustrés sur In figure 12 @ perte
d’électrons, capture d’électrons de maniére radiative ou non radiative. Aprés la collision le projectile peui
se trouver dans l'état fondamental ou un dtat excité.

- PHENOMENE IECHANGE DE CHARGRE
1 - Introduction

Le processus d'échange de charge consiste en une interaction entre la cible et le projectile qul peut
amener ce dernier & capturer des électrons du milien ou & lui en céder. La distribution des états de charge
des jons émergents peut dépendre ou non de Iétat de charge initial. Pour un projectile de vitesse donnde,
la. distribution des états de charge du faiscean dmergeant d'une cible gazeuse ou solide dépend en général de
Pépaisseur de cette cible. Nous admettrons que Pétat "d’équilibre de charge” est atteint lorsqu’a vitesse de
sortie constante, toute angmentation de Pépaisseur de la cible ou toute modification de Pétat da charge des
projectiles incidents ne modifie plus ln distribution des éiats de charge des projectiles transmis.

La plupart des études expérimentales antérieures & 1970, mises & part celles entreprises séparément par
Phillips, Hall et Allison (1-3), relatives a Péchange de charge d'ions légers avec la maiiére, avaient été
réalisées avec des cibles gazenses, Dans ces milieux de faible densité, lintervalle de temps entre deux
collisions stccessives est généralement suffisarament long pour que le projectile puisse se trouver dans un
état atomique bien défini avant chaque collision, Nous pouvons slors déterminer les sections efficaces des
processus élémentaires de capture et de perte d’électrons, & partir notamment des mesures d’ états de charge.

L'étude de Pinteraction d'ions lourds avec une cible gazeuse est plus complexe compte tenu du nombre
élevé d’états de charge possibles, et Panalyse des résultats concernant ces états de charge fait souvent appel
4 des lois semi-empiriques valables dans des domaines Emités (4, 5).

Lorsque la cible est un solide, les électrons de valence ou de conduction du milien matériel perturbent la
structure €lectronique du projectile. De plus, compte tenu de la forte densité du milieu traversé, P'intervalle
de temps entre deux collisions successives est court. La question alors qui se pose est : peut-on encore parler
d’état atomique Eé & Pintérienr du solide 7
Pour un ion lourd en interaction avec wne cible solide I plupart des niveaux dénergie du projectile sont
peu perturbés poar le miliew, et il est clair que des états atomiques lids & ce projectile existent & lintérieur
du solide. Cependant il faut noter que du fait de la fréquence des collisions, un éiat excité créé an cours
d'une premiére collision en général n'a pas le temps de se relaxer avant que n'ait lieu la collision suivanie.
Ce dernier point n'est pas seulement propre aux milieux solides mais aussi aux milienx gazecux denses.

Dans le cas d'un projectile léger, ses niveaux électroniques peuvent éire trés fortement perturbés lorsgu'il
est en mouvement & lintérieur du solide. L’investigation de Pexistence ou non d™un état atomique ké dans le
cos de projectiles légers s faif Pobjet de nombreuses études expérimentales entreprises par le groupe CLA.S.
I a été montré {6) que certains états, Jes plus liés de Phélium et de Phydrogéne, peuvent exister dans le
solide & suffisamment haute vitesse (v > wp).

2 - Echange de charge dans un milieu de faible densité

a - Equations d’évolution des états de charge.

La distribution des états de charge d'lons émergeant de milieux de faible densité peut étre prévue 4 partir d'un
systéme d'équations différentielles couplées, faisant intervenir des sections efficaces de perte et de capture
électroniques au cours de collisions hinaires entre projectiles et atomes cibles. Considérons un faiscean dlions
ou d’atomes de charge q traversant une cible gazeuse d’épaissenr surfacique x, exprimée en nombre d’atomes
de la cible par unité de surface. Si le milieu est suffisamment dilué, les particnles excitées & la suite d'une
collision ont le {emps de revenir & leur état fondamental svant qu'un nouveau choc ne modifie leur état de

b



charge. L’évolution des états de charge du faisceau pendant son passage d travers la cible est déerit par le
systéme différentiel suivant :

de, (@ - .
*(i(l = 5 (0ggar () - ogg g (@) (-1
q' g

avec la condition de normalisation 37 (2) = 1

Oqqt représente la section efficace fotale de passage de la charge q & Ia charge ¢’ et @, (2) ko fraction dions
ayant Pétat de charge ¢ aprés svoir iraversé Pépaisseur x.

Si le faisceau traverse une épaissenr suffisante de gaz pour atteindre Péquilibre de charge, le nombre de
collisions qui peuplent I'état q est égal au nombre de collisions qui le dépeuplent, done on peut éerire :

E ((/’q’o‘q’q - qqu‘;) =0 (-2

7' #q

ol ¢, représente la fraction correspondant & état de charge q & Péquilibre et 6’2, la section efficace lotale de
changement de charge des jons de charge q,

Gé. = >;_J Tyq! (I s 3)
g g

Le cas le plus simple que Pon puisse envisager esi celui de Phydrogéne qui & I’émergence d'une cible ne
peut se trouver que dans trois dtats (H), (H?) et (™) que nous noterons i, 0, -1 yespectivement. Ainsi
la description lo plus générale de I'dvolution d’un faisceaun d’hydrogéne, représenté par un systéme & trois
composantes, est déja complexe puisqu’elle nécessite ln connaissance de six sections efficaces, trois de capture
d'électrons o10,01 1,001 et trois de perte o_y0,0.11,00: .

Dans le cas d'échange de charge d'ions lourds avec la matidre, un grand nombre d'états de charge est &
prendre en compte. Pour cette raison la distribution des états de charge 4 I'émergence est caractérisée par
une valeur moyenne & Péquilibre § = zq qipy , et une largeus.

b - Bchange de charge de projectiles légers He, ¥ dans wa miliew de faible densité.
L’échange de charge de projectiles légers comme Phydrogéne et Phélium a surtout été étudié dans les milienx
de faible densité {7, 9). Dans de nombreux cas on peut se contenter de déerire le faisceau d’hydrogéne
¢émergeant du miliew matériel comme wn systéme & deux états de charge : g = 1 (le proton) el ¢ = 0 {Patome
neutre}. En effet les expériences de Fogel (10) faites & I'équilibee de charge montrent que le rapport ¢ /oo
est de Poxdre de 0,01 pour des protons mecidents de 30 keV fee qui correspond & wne vitesse du projectile
de Pordre de la vitesse de Bohr v ). Quand 'énergie angmente, ce rapport décroit rapidement et éiat
q = -1 (H"} ne joue plus aucun réle . I en résulte que le systéme d’équations différenticlies {I-1} se
stmplifie considérablement et sa résolution donne
A T TL S Ct v
#ole) = kol ot (=4
pre) = =T (1 grtontoe) (1 -5)
O - Oy

ol o, et o sont les sections efficaces de capture et de perie électroniques.
A Téquilibre on peut éerive : %‘1 = %ﬁl =0
on obtient ) ‘

L, I8
o P (£~ 6)

el a¢
b = o»;_ +G’£ I-17
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Figure I-3 : Sections efficaces de perte {oo1) et de copture d’électrons (10} pour des faisceaue d'hydrogéne
dans le carbone (valeurs déduites de mesures effectuées avec des composés carbonés en dlal gazeuz (dlaprés

(11) ).

Pour des énergies suffisamment élevées (> 1 MeV) pour lesquelles Pétat He® est trés peu probable, nous
pourrions déerive de la méme manitre Pévolution de Pétat de charge de Phélium en ne prenant en compte
que les états de charge q:=1 (Het) et g2 (Het™). Les relations (i-6) et (I-7) montrent que la connaissance
de ¢ et ¢y dans le domaine d’équilibre de charge permet seulement Ja détermination du rapport o, for . La
détermination des valeurs de 0. el oy nécessite la mesure de wofw) et de (2} en fonction de x dans des
conditions ot le faisceau émergent n'a pas encore atteint I'équilibre de charge.

En particulier, Toburen ef al. (11) ont mesuré des sections efficaces de perte ef de capture électroniques
pour des faisceaux d’hydrogéne entre 0,1 et 2,5 MeV dans le carbone en phase gazeuse (figure 1-3),

¢ - Bchange de charge d’ions lourds (Z > 3) dans un milieu de faible densité.

Contrairement & I'hydrogéne et & Ihélium qui n'émergent qu'occasionnellement avee un dlectron lié, les
ions lourds gardent un grand nombre délectrons liés pendant leurs parcours dans la cible. Ces électrons,
qui restent lids & Vion projectile, oni en général nne vitesse orbitale supérieure & Ja vitesse du projectile
{argument de Bohr (12) ). Un grand nombre de seetions cfficaces sont alors nécessaires pour décrize les
distributions de charge hors équilibre. Sur la figure I-4 sonl représentées les fractions de charge calculées &
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partir de Péquation (I-2) pour des ions I de 15 MeV {raversant mne cible d’hydrogine (12). L’équilibre
West atteint qu'a partis d'épatsseur 2 ~ 10 molécules / em? |

v

L e s Y i YT 1 T ¥

]

e Frogtion[%

3
i

s}
i)

o

Target Thickness [lO‘ssnoIccuIes fem’ ]

Pigure I-4 : Distributions des élats de charge d’ions *' I de 15 MeV ¢ Uémergence dune cible gazeuse
d’oxygéne (étal de charge incident 11 ).

3 - Bchange de charge d’lons traversant une cible solide

Lorsque la cible est un solide il n’est plus possible en principe de décrire 'évolution des dtats de charge
par un systéme d'équations différentielles faisant nterveniy les sections efficaces de caplure ot de perte
d’électrons. Le solide me se comporte pas comme wn milien gazeux & densité flevée, et les états de charge
ohservés quand le faiscean dions édmerge du solide ne sont pas nécessairement les mémes gu’a Pintérieur du
solide (13, 14).

Cependant, plusieurs travaux expérimentaux (15, 16} ont moniré que la distribution des états de chaxge du
faiscean émergeant d'une cible solide peut, comme dans le cas d'une cible gazeuse, étre en équilibre ou hors
équilibre selon P'épaissenr de la cible.

a - Distributions hors équilibre et & Péquilibre.

Comme illustration nous montrons les premiéres mesures de distributions de charges hors équilibre de pro-
Jectiles légers émergeant de cibles solides, mesures réalisées par le groupe des "Collisions Atomigues dans les
Solides” (C.A.5.) de PInstitut de Physique Nucléaire de Lyon (15).

Nous montrons sur fa figure I-5 notamment la fraction T de projectiles hélium d’une part, hydrogéne ¢'antre
part qui édmergent d’une feuille de carbone avec une charge identique a leur charge incidente (18). Pour
des atomes & un ou deux électrons I'évolution de 'T' en fonclion du temps de passage dans la cible peut
étre caractérisée pour des temps de passage faibles par une simple décroissance exponentielle. Le temps
caractéristique 7 de cette déeroissance est de l'ordre de la femtoseconde (107%5) pour des énergies de Yordre
du MeV.
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S oon suppose gue Péiat atomique Hé HY {ou He'l) existe 4 Uintéricur du solide malgré la fréguence
des collisions ef Peffet d'éeran des électrons du miliew sur le projectile, les éiats de charge en aval d'une
cible mince powrraient étre interprétés en terme de capture b de perte d'électrons & Pintésieur du solide. Le
temps de décroissance peut alors éire relié 3 la section efficace de perte dlectronique par la relation

O, = (N7‘11)"' 1 (t? 8)

out N est le nombre d’atomes cibles par unité de volume et v la vitesse du projectile incident. Pour des femps
de passage plus longs, T atteint une valeur constanie qui correspond & la fraction de charge a Péquilibre.
Sur la figure I-5, il apparait que des jons moléenlaives tels que M ou H"f peuvent aussi dire transmis &
travers une cible mince de carbone,

b - Bffets de densité sur la charge moyvenne.

Du fzit de la succession irés rapide des collisions on observe dans les solides, comme d’ailleurs dans Jes gaz
denses, des effets de densité sur Ja charge moyenne a Péquilibre. On constate que la charge moyenne &
Péquilibre obtenue dans les solides est supéricure & celle obtenue dans les gar (§g > §5).

Bohr et Lindhard (B.L.j (12) interprétent la différence observée entre la charge moyenne & Péquilibre iy
obtepue avec des cibles solides et G, obtenne avec des cibles gazeuses & partir de deux hypothéses :

1} - Dans les solides, la succession trés rapide des collisions ne permet pas a désexcitation radiative de
lion entre denx collisions. En effet Iintervalle de temps moyen entre deux collisions est de Poxdre de 10717
(aux énergles de lordre du MeV} slors que lo durée de vie des états excités est de Pordre 107295, 2) - (Pest
Pélectron Je moins hé de L'ion qui & la probabilité la plus grande d’étre excité dans une collision. L'excitation
augmentant de choe en choe, c’est I'électron le moins lié qui est le premier perdu ; et ainsi de suite pour les
€lectrons de plus en plus liés. La section efficace de perte dans un solide est donc plus grande que dans les
gaz, ce qui entraine wne angmentation de §g av cours de la pénétration.

Bets et Grodzins (B.G.) (14), sux la base des résultats expérimentaux obtenus avee des cibles gazeuses
denses ont observé un effet de densité sur la charge moyenne & 'équilibre. Mais ils ont montré que la section
efficace de perte électronique d'un ion lourd traversant wn gaz dense était peu différente de celle obtenue
pour des gaz de faible densité, ce qui contredit les prédictions du modéle B.1... Ainsi, ils ont repris la théoxic
précédente, modifiant la seconde hypothése en supposant que Pexcitation concerne tous les dectrons des
couches externes. Cette hypothése conduit & ene augmentation, mais plus faible, de la section efficace de
perte car il 'y a plus de processus en cascade. Mais surtout, Pexcitation globale de Iion étant nnportante, la
désexcitation aprés sa sortie par émission d’électrons Auger doit étre prise en compte. Ce derniex PrOCessus
conduit & une augmentation de la charge moyenne imumédiatement aprés la sortie de Ta cible (figure I-6).

s Meon Charge @

— . 8.‘: e e _____(:Jsohd

Distonce

Tigure -6 ¢ llustration schématique de la différence de lo charge mogenne entre des ions lourds soriant
de cibles denses gazeuses ou solides, BL, théorie de BOHR et LINDHARD ; B, théorie modifide de BETZ
et GRODZINS ; (daprés {5)).
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Notons que B.L. n'excluent pas I'émission d’électrons aprés la sortie, se traduisant par une charge
moyenne ¢g encore plus élevée. Enfin B.G. font remarquer & Pappui de leur thése que la charge moyenne
"effective” Zopp que Pon extrait des mesures de pouvoir d'arrét des solides est trés proche de la charge

moyexne a I'équilibre obtenve dans les gaz (17) (fgure 1-7).
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Figure ¥-7 : Variation de lo charge effective relative Geps /7 dions lowrds (déduite des mesures de la perte

H

d'énergie de ces ions dans différentes cibles solides) avee lu vitesse réduite v/, 7990,

Récemment Della Negra et al. (18} ont mesuré le taux de désorption d’hydrogéne 4 la surface de cibles
solides d’or et de carbone aprés passage dlions rapides. Le taux de désorption dépend de la charge de lon
qui traverse la surface. Ils ont déduit de leurs mesures la charge moyenne & Yéquilibre de faisceaux de
krypton et d'axrgon de 1,16 MeV/u & la surface de la cible, et Pont comiparée & celle qu’on obtient par une
mesure classique, ¢’est & dire aprés désexcitation radiative ou par effet Auger. Pour le Krypion & 1,16 MeV /u
ils obtienneat une différence de charge moyenne de I'ordre de 1,6 4 3 en accord avec le modéle d'excitation
multiple (B.G.). Pour I'Argon, ils n’observent pas de différence sensible de charge moyenne. La désexcitation
par effet Auger, indépendante de Z (sauf a grand 7 ot elle varie proportionnellement & 4} est ent compétition
avec la désexcitation radiative (variation en Z% ). L'absence de variation de ¢ s pour 'Argon est done lide &
une excitation moindre dans la cible,
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C - YTHEORIES DR PECHANGE DE CHARGE

Lorgque 'on g'intéresse aux phénomeénes d’échange de charge, il est important de faire la distinction entre
le processus d'ionisation et le processus de capture dlectronique. Lorsqu'il est non radiatif, ce demier est frés
difficile & traiter car il nécessite la présence d'aw moins trois corps pour que soient conservées sunultanément
la quantité de mouvement cf Pénergle. Le processus de perte dlectronigne est un probiéme, plus simple,
i deux corps, La plupart des trattements théoriques concernent la perte ou la capture nen radistive d'un
¢lectron par un lou traversant un milieu de faible densité. Cependant certains théoriciens, tels Yavlinskii of
al. {19), Brandt et Sizmann (20), oni abordé P"étude de o capivere d'un électron par un proton en mouvement
dans une cible solide.

Dans ce chapitre, nous évoguerons tout d’abord les théories concernant la perte, la capture non radiative
ou radistive dun seul électron par un ion lger traversani une cible de fhible densité. Nons aborderons plus
précisement k théorie de Bohy (12) {cibles gazenses) qui a été ¢laborde pour le méme domaine de vitesse que
celui de notre travail expérimentsl. Puis nous discuterons plus en détails ka théorie de Brandt et Sizmann
{20} (cibles solides) afin de tester sa validité dans quelques situniions bien détermindes.

1 - Cibles paseuses

o - Section efficace de perie par des ions Jégers.

La premiére ébude déiaillée du processus de perte d’électron a éié daborée par N.Bohr en 1948 {12). Dans
une approche cassique, Bohr déerit la perte de Pélectron d'un projectile en mouvement dans un mibieu
matérie] comme un simple processus dlonisation. On peut observer la collision dans le systéme de référence
de la particule ot elle est soumise an bombardement des atomes du milien. Bohe estime que, & le temps
de collision est court devant la période orbitale de I'électron & arvacher et si le transfert d’énergie est faihle
devani Pénergie incidente de la particule, on peut négliger les forces de liaison,

Considérons b le diamétre de collision et i la longueur d’onde de P'édlectron & arvacher. b et /i sont donnds
par :

4 7 2 )
h i 2(10 O' et Z o 2{'{.0( 0) (l - 9)
it u
on v est la vitesse du projectile meident, et
2e* K*
Yo = e et g oo
i me?

sont la vitesse ef le rayon de Bohr respectivement, m éiant la masse de I'électron. Cette approximation des
"collisions libres” w'est done wvelable que lorsque ke paramétre de Born

b
i (f —10)

est trés inférieur & 1, c’est & dive lovsque la vitesse des ions incidents est grande devant la vitesse de Bohy,
ou plus précisément devant la vitesse orbitsle u de Pélectron a arracher.

- Pour des projectiles Jégers traversant un miliew de numéro atomique Zy faille, Jes dimensions orbitales
des atomes cibles sont compuarables 4 celles de électron qui va étre perda par lion, de sorte que les effets
lonisants des dlectrons et du noyau de la cible sont pratiquement indépendants I'nn de Pauire. La théorie
statistique de Ionisation de Bohr conduit alors 4 Pexpression suivante pour la section efficace de perte :

- < o . ’ @
o = Anad 77 (20 4 2) () (- 1)

olt 7y est le numéro atomique du projectile.
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- Pour des atomes cibles ayant des valeurs de % supéricures & 6, les dimensions orbitales des dlectrons
fes plus liés sont inférieures & celle de I'électron du projectile léger et les effets jonisants des dlectrons et des
noyaux de la cible ne peuvent éire dissociés.

- Pour des valeurs de 7, comprises entre 6 ef 18, en tenant compte des effets d’éeran des électrons les
plus liés sur le noyan cible, Bolr obtient
2/8

?
o1 ~mag Zy " 27! :J (r—12)

- Pour des valewrs de 7, trds élevées, le champ & Pintérieur de Patome est s ntense que la plapart
des collisions pour lesquelles Ja particule pénetre le volame de Patome & une vitesse v trog supérieure 4 wvg,
conduisent & la perte d'électrons liés. Dans une large mesure o7 est indépendant de Zy et de v ef devient
comparable & la section efficace géométrique de la particule mejdente ;

o1 ~ wad (I —13)

L validité de lexpression (I-11) de Bohr a été étudide en 1963 par Dmitriev et Nikolaev {21} dans le cadye
d’une approche quantique. Pour.des cibles gazeuses d’hydrogéne et d’hélinm, ils ont utilisé Papproximation
de Born qui, dans ce cas, donne des résultats identiques 3 ceux obtenus par Papproximation des "collisions
libres”. Rappelons que lapproximation de Born {wu premier ordre} ne peut s'appliguer que s I'énergie
d’interaction entre le projectile ei Vatome cible est faible devant P'énergie de leur mouvement relatif, Les
fonctions d’ondes incidentes et sortantes décrivant le projectile et Patome cible sont alors supposées non
perturbées au cours de la collision. Pour que les deux systémes, atome cible et projectile, inferagissent
pen, il fant que le temps de collision soit court, I en résulte, en accord avec Bohr, que 'approximation
nest valable que lorsque la vitesse v du projectile est grande devant la vitesse orbitale u de Pélectron &
arracher ; de sorte que la section efiicace de perte peut-Gtre supposée égale 4 la section efficace de diffusion
d’un électron libre de vitesse v par un stome du miliew, accompagnée dun transfert d’énergie au moins égal
a P'énergie de finison § mu® de Iélectron.

b - Section efficace de capture non radiative par des ions légers,

Comme nous P'avons déj souligné, a la différence de la perte, la capture non radiative d’un électron est un
phénomeéne plus complexe pour lequel les transferts d’énergic et de quantité de mouvement concernent au
moins trois corps. La détermination de Is dépendance en vitesse {en physique non relativiste) de la section
efficace de capture dlectronique pour un noyau nu sur mn atome cible dépend du domaine de vitesse étudic.
Elle nécessite des considérations cinématiques importantes car, dans le cas d'un seul électron capturé, le sous-
systéme constitué de cet électron et du noyau nu doit perdre au cours de la collision une énergie cinétigue
interne (c’est & dire Pénergie cinétique uu centre de masse du sous systéme) plus ou moins mportante sefon
la vitesse du noyaw incident.

Avant d’sborder les différentes théories concernant Ja détermination de la section efficace de capiure, nous
allons étudier la cinématique de la capture d'un électron Bé & un atome cible par un projectile de masse M
et de vitesse incidente v.
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i - Cindmatique de la capture

ETAT INITIAL ETAT  FINAL
NOYAL
T o
” o, ) I . A
;e N CIBLE f‘y N
!’y \‘ 4 P . ‘s% 'E&
N N
Lol by 5‘ Y )
\ \\% __,y £ A R g Fl -
\ - @ \-\ R - ‘\;"j
- - “y, - AP
G e e A Fans
PROJECTILE
L’énergie totale B du systéme {projectile Lénergie totale B° du systéme g'éerit,
+ stome cible) s’éerit | aprés capiure :
E = L Mv? - By B = Emo4 MW? ~ By +
Epn >0 Iy >0
ot [y; est Uénergie de haison ou [y est énergie de linison de Pélectron de
de Pélectron de Patome cible, I'atome projectile et @ le recul du noyan de masse M’
la quantité de mouvement P du La quantité de mouvement B du
systéme s'écrit : systéme s'éerit :
F =My Po= {m - M)E 4 Q
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Nous noterons Poyome = (m 4 M) ' la quantité de mouvement de Patome projectile aprés capture.
- L& conservation de la quantité de mouvement entraine que

ﬁ = Jfi;a&fom..e + Q (1 14)
- La conservation de I'énergie eniraine que
_Eﬂ, o ) _{)3f021€_m — J7L,
W Am 4+ M) -

92 5o Oy
P Bedr
20 2A{m + M)

Remarquant que m << M, on peut éexire que

Come le recul du noyau cible est supposé trés faible, nous ellons négliger les termes en Q2 S et
mQ/M?*  (m << M).

1T vient [
p? 2 P QP
e Jly e P omP Q_ ..... Bl
M 2 M M
ou encore , ..
- mpP Q.F .
Bl o~ — e Y
' 2M? M ?
On obtient finalement d ~
mM v MO
Ely — Bly ~ —e . 28 —
PR M T Ty
Il en résulte que la condition cinématique de ln capture s'éerit :
- . i 2 e _
Ely — Fly ~ S+ Q. (I - 15)

Pour des vitesses v de lordre des vitesses orbitales, Bohr propose partir de considérations simples une
estimation qualitative de lo section efficace de capiure,

ii - Modeéle de Bohr

Bohr considére que lors de la collision & trois corps (projectile, éleciron et jon cible), Pélectron dans une
premiére étape est transféré dans le continuum de Iatome cible puis dans une deuxitie étape, capturé par le
projectile. Pour une eapture par des projectiles légers dans une cible lourde, la vitesse orbitale de I'électron
avant capture est trés supérieure 4 la vitesse orbitale aprés capture et Pexpression (I-15) se réduit &

i
Bl ~ ~ma®
2

Il en résulte que les €lectrons capturés sont ceux dont la vitesse orbitale est de Uordre de la vitesse du
projectite. Clest le critdre de Bohs.

Bohr détermine alors, dans ce cas, Ja section efficace de capture ¢, en considérant frois termes : ¢, la
section efficace de collision qui place un dlectron cible dans le proche continuum de Patome cible, n, le nombre
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d’électrons susceptibles d'étre capturés et f, la probabilité pour que P'éectron transferé dans le continuum
de I'ntome cible soit capturé. La section eflicace de capiure s’éerit :

gc ~ofn (I — 18}

- Pour déterminer ¢ Bohr estime que U'énergle transférée an cowrs de la collision est dgale & %mfu2 L Orla
section efficace do de transférer une énergie cinétique comprise entre T et T  d'T' & un électron cible par
collision avec un ion 75 est telle que
4 eal
, € dl S
do = o2 s (- 17
mu?

Aprés intégration entre % me? et 4 mu? | on obtient

) 4
o = 47{‘@3 Zf (i‘?) {1~ 18)

- Bohr esiime la valeur de n, nombre d’électrons de la able ayant une vitesse de ordre de v, & partir du
modéle statistigue de Thomas-Fermi : 11 obiient

7 = .d; /8 3 (I - 18)
0

- f est donné directement par le rapport des espaces occupés par Pélectron dans les dtats initial (4/37ad) et
final (4/352; %ad), ob ay est inversement proportionnel & v. Dot

3 /oS
waf( °~) (I - 20)
v
ce qui conduit 8 la section efficace de capture :
3% 173 (V0\® .
o, ~ dray 27 7, . (I —21)

Cle modéle méme s'il n'est que qualitatif, conduit & des résuliats guaniitatifs en assey bon accord avec
Pexpérience. Le modéle de Bolir, valable pour des vitesses de projectile de Vordre des vitesses orbitales n'est
plus valable 4 trés hautes vitesses (v >> Zywp). Thomas {22) avait, déjd en 1930, utilisé un modéle classigue
pour décrire la capture dans ce domaine de trés hautes vitesses,

i -~ Autres modéles

9s e

#i . L - Modele cassigue de Thomas

Thomas, conmumne Bohr, déerit In capture par un processus en deux dtapes lors d'une collision & trois corps.
La premiére étape est une collision entre le projectile mcident et Iélectron Hé au noyau de ja able. ia
deuxidéme étape est une deuxitme collision entre I'électron diffusé et le noyau cible. Thomas considére que la
capture peut avoir lieu si, aprés la deuxiéme collision, I'électron acquiert une vitesse ayant méme amplitude
et direction que le projectile. Il y a donc double diffusion de P'électron. La dépendance en vitesse de la
section efficace de capture est dans ce modeéle en v7 !, done trés différente de celle obtenue par Bohu.
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i . 2 - Modéles quantiques

En tenant compte d’une simple diffusion, Brinkman et Kramers (23} ont déterminé la section efficace de
capture par un noyau d'un éleciron lié & un noyau cible, par spplication de l'approximation de Bom {an
premier ordie) avee comme potentiel perturbateur Uinteraction entre le noyan projectile ef électron. Pour
des projectiles de vitesse grande par rapport anx vitesses orbifales maximum Z3vp et Zyvg des électrons du
projectile et des atomes cibles, ils obtiennent

} 218 0 on e (10 12 .
crOBK w *Tfrra)’Z"Z') = (1 ”" 22)
5 01 =2 o

A ces vitesses, les théorles quantique et classique doivent donner les mémes résultats. L'approximation de
Born au premier ordre n'est donc pas suffisante pour décrire quantitativement la section efficace de capiure
car elle ne redonne pas les résuliats classiques de Thomas. Plugieurs théories du second ordie felles que
les approximations B; (Second Borm Approximation} (24}, CDW (Continuwm Distoried Wave) (25), CIS
(Continuum Intermedinte State) (26) ot 1A (Impulse Approximation} (27) prédisent une section efficace de
capture & haute énergie qui différe des résultais au premier ordre. Le bon accord généralement obtenu entre
la. méthode CDW ef les sections eflicaces expérimentales indique que le contenu physique de Papproximation
CDW est correct. Dans le cas d’un processus & {rois coips, ce contenu est fortement relié aux idées de base
du modéle classique de Thomas déerit précédemment @ le processus en deux étapes de ce modéle correspond
donc & une théorie quanfitative du second ordre,

Pour la collision

BY 4 H(ls) — H(nlm) 4+ HY, 4 vitesse v >>

la section efficace de capture obtenue par 'approximation CDW (ondes distordues) est

o S v ; .
GEDW (8,29458 i+ ;fz vo')”?’m{ (I - 23)

ou "
oKk _ 27 (w\®
s SOV L] WAy
5 ?

Nous retrouvons le terme en v~ 1!

il est en v~ 12,

déja obtenu dans le cadre du modéle de Thomas alors qu’au premier ordre

2 - CIBLES SGLIDES

Lorsque la cible est & "état solide, la situnation est encore plus complexe, notamment parce que la
perturbation induite par le solide sur la structure électronique du projectile reste mal connuwe. Dang ce cas,
les théories citées précédemment ne sont peut étre pius valables car Peffet d’éeran des électrons du milien
sur le projectile et la fidquence des collisions pourraif empécher la formation d'un état stomique Lé dans le
sohide.

a - Fifet d’écran.

Les édlectrons de conduction du solide somt aitirés par la charge positive Z du projectile et répondent &
la. perturbation produite par ceite "Impureié” en formant antour delle un muage de charge négative qui
Pécrante.

i - Effet d’écran statique

Considérons une charge positive 7y au repos dans un solide métallique, on peut déerire celui-ci par le
modele du "jelum” ¢'est-a-dire un fond uniforme de charges positives représentant les coeurs des atomes
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du métal et un gaz délectrons, de densité p, (28). Cefte densité est relide au vayon »5 de la sphére de
Wigner-Seity occupée en moyenne par chaque dlectron du gaz ; rg est exprimée en unités du rayon de Bohr
ao par la relation

4 1
—-—7‘(1"_‘.?; T e {[ - 24)
3 P0

L’sugmentation Ap(r){= p(r)—po} de la densité électronique autour de la charge tend & maintenir localement
la. neutralité de charge du systéme particule-cible et doit done vérifier Ju relation

f Ap(ryd®r = 78 (I — 25)

A des distances supéricures & Pextension de Ap(r), Ia charge est compléiement éerantée.
St Zp est suffisamment petit pouwr que Ap soit proportionnel & Zy nous avons d’aprés je modéle de
Thomas-Fermi

Zl T .
AplrYstas e mmt c< 7 2 8 SR I 26
/( )st tigue 47"_“_%1? . 7 ( arp ) ( )

Ln distance éeran, aypp(u.a.), est donnéde par (20)

v
ap oo SR
3/ 20
vp étant la vitesse de Fermi

et wp = (47pp)/? la fréquence du plasina, en unités atomiques.
P 4 3 {

H vésulte de {I-26} que le potenticl créé par la charge dans le milieu est un potenticl dit éerants :
e -
Vir) = Dlewp < ....... ) (I 27
" .

Rogers et al (29} ont caleulé avec préeision les niveaux d’énergie de P'électron d'un systeme hydrogénoide
pour un tel potentiel en résolvant Péquation de Schrodinger radiale (Tablenu 1)

A cause de effet d’écran, tous les niveaux sont déplacés vers le continuwum, énergic de Raison diminuant
avec la distance écran, Au premier ordre, on obtient un déplacement approximatif de chague niveau d’énergic
d'une quantité égale & Z2e? fapp .

Dans le tableau I-1, la gamme de % D/ag (D représente la distance éeran app ) gui correspond aux
métanx est comprise entre 1 et 1,6. Le nombre d'états lids qui correspond & la particule de charge %, est

. Z
n" = 0,583 + 0, 4990y - (I - 28)
LLiy)
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r
ZyD/a, 1, 2 2 3, 3 3
- 1.0000 0.2500 $.2500 0.1111 0.1111 01111
506 0.8960 0.2460 0.2460 0.1072 0.1072 0.1072
200 0.99060 0.2401 0.2401 0.1014 0.1011 0.1014
100 0.9601 0.2306 0.2305 0.092490 £.08234 6.08212
70 0.a717 0.2226 3.2224 0.60512 0.08191 0.08457
50 0.9606 0.2123 0.2119 0.07604 0.07570 0.07503
40 0.9509 0.2036 0.2030 0.06666 0.06616 0.6716
30 0.9350 0.1895 (L1686 0.06744 0.056847 £.06494
20 0.8036 4.1635 0.1615 8.03670 6.03712 0.03387
15 0.8731 0.31400 0.1366 0.02431 0.42195 0.61695
10 06141 0.09868 0.09307 0.00642 0.00315
7 0.7424 0.05661 0.01643 0.00318
5 0.6536 0.02421 0.00626
4 0.5818 0.0067¢
3 0.4737
2 0.2062
1.4 0.1351
1 0.02037

TABLEAYU L1 : Energie de bicison, en unités de Ry = 13,6 ¢V, d'un éleciron sur une charge ponctuell

Zne, en fonction de la distance éeran D(= app) (d’aprés (29)).

En particulier lorsque app < 0, 84 %J: il W’y & pas d’état fié possible. Dans un métal, Ia formation d’un
atome d’hydrogéne représente donc un cas Hmite ; seul 'état 1s pourrait a priorl exister, mais avec une
énergie de linison trés faible. En conclusion, si Pon considére wn effet d'éeran statique il 1’y a pas détat lié
possible proton-électron dans wn métal.

il - Bffet d’éeran dynamigue

Sila charge positive est en mouvement dans le solide avec une vitesse v, ln densité électronique au
voisinage de la particule est plus faible que si dle est au repos. Selon Brandt (20),

Vi y
Aﬁdynamique = Af)ssm‘.ique (-1 - emp (“_)) (- 29)

3

Leffet d’¢écran diminue done de fagon significative dés que v > vp. Cependant d’aprés Brandt 'état 1ié nlest
pas stable car la fréquence des collisions subies par la particule dans le solide est trop élevée.

b - Mécanismes de perte et de capture non radiative par des protons : théorie de Brandt et
Sizmann (20).

Avant 1970, I'étude théorique de la capture d'un dlectron par un proton en mouvement dans une cible mé-
tallique avait été essenticllement abordée par Yavlinskii ef al. {21}. Ts considérent que l'effet d'¢cran sur
la particule chargée en mouvement par les dlectrons du métal est élevé. Ainsi la probabilité de capture,
négligeable & Pintérieur du métal, n’est conséquente qu’en surface. Cependant leurs prédictions thdoriques
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concernant la variation de la fraction neutre ¢y avee ln vitesse du projeciile n’est pas conforme & U'observation
expérimentale. La théorie, plus wécente, de Brandt et Sizmann (B.S.), va icl nous interesser tout particu-
lierement car sa validité est vérifiable dans la ganune de vitesse de nos études expérimeniales (of Ch 11, Ch
Ti%3.

File est fondée sur les concepis suivants @ les effets d'éeran et la fréguence des collisions sont tels qu’il
ne peat pas v avoir d'é¢tat He enire un proton eb un électron dans un méial, quelle que soit la vitesse du
proton. Linteraction entre le proton et un électron de la cible, aprés jonisation, est déerite en terme de
corrélation entre leur vitesse dune part ef lewr direction d’autve parf. Ce wlest qu'’s la surface, quand le
proton se trouve dans une région de plus faible densité électronique, gue I laison devient possible.

i~ Gain et perte de eorrélation

81, & Ta sorfie de Ja cible, une fraction d'un faiscean dChydrogine dmerge & Péiat neutre bien qu’il n'y
ait pas d’étal 1ié o Uintérieur du maiérian, Cest donc gue e processus de capture fest produit & la surfsce.
Dans lo zone de surface, la densité électronique devient suffisnmment faible, pour que Peffet d’éeran ne puisse
plus g'opposer 4 la capture. B.S. décrivent Pinteraction entre un proton et les dlectrons de la cible en terme
de corvélation en vitesse e en direction (par rappori au proton} que les élecirons penvent gagner ou perdre
4 la suite de collisions,

Le processus est schéraatisé sur la figure -8 1 un éleciron du solide est corrélé en vitesse el en direction
i la suite d'une collision avec le proton en mouvement. ¥ se dirigeant vers la surface de sortie du solide,
Pélectron subit de la part du milieu les effets de la diffusion multiple. Au moment du franchissewent de la
surface, deux situations peuvent se présenter :

- soit P'électron sera trop doigné du proton et {ou) sa vitesse sera trop différente de celle du proton pour
gue sa capture soit possible (a).

- soit la corrélation d’espace el de vitesse entye Pélectron et le proton n’a pas éié perdue ei la formation
d'un état ié HC devient alors possible. La structure dlectronique de la surface du métal va done joner
un réle important dans le modele de Brandt et Sizmann, nous allons nous attacher a la préciser dans la
suite {b).

i - Modeéle de In surface

Dans le modeéle du Jellium (28), les charges positives sont portées par les coeurs des atomes et réparties
avee yre densité constante g, jusqu’s o surface (x = 0). La distribution de lo densiié dlectronigue décroit de
sa valeur p, = pg == Nyp, (olt Ny est le nombre d’électrons de conduction par stome de la cible) & Dintéricus
du solide , 4 la valeur p, = 0 dans le vide (figure 39). A la surface (x = 0), p. est & peu prés dgal & p, /2 .
Un traitement "self consistant” {28) conduit & Pexpression suivante :

D exp o pour @ <D
a5

Fo g .
pela} = Z - (I - 30)
exp ( —) pour @ > §
(1’ -

olt le coefficient ay mesure Pextension de la distribution électronique de part et dantre de la surface.

Comme nous Pavens pius haut, la densité ¢lectronique au sife du proton en mouvement est renforcée
par rapport & la densiié locale non perturbée p,(w) du gaz de valence. La densité dlectronique renforede
Pe () s’éerit

fol@) = hy (rg, vdpe (@) {{ - 31)

Le factenr de renforcement hy s'exprime en fonction de 75 et de la vitesse v du proton par la relation

hy {rs,v) = 14+ Crifo,  pour v > v
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Figure I-8 1 Processus conduisant d lo formation d'un alome neutre d’hydrogéne d lo sortic d’un solide
(a) perte de corvélation, (b) Haison).
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Figure £-8 :Modéle de lo surface

C est exprimé en wnités atomiques et vaut environ 0,75, Le proton étant accompagné d'un éleciron corrélé
celui-ci Pécrante et sa charge effective est environ égale & 0,7 (30). La densité électronique devient

f)(, ((Il) s ,’],0(1\3 . T’}f)y (Q’)

avec

holrs,v) = 14 6, TC?'% Jv {3
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- Capture & la surface

e

La capiure intervient a la surface dés que la densité électronique renforcée est suffisamment faible, Cela
correspond 4 la partie hachurée de ia figare 114 qui s'étend & partir d’une distance critique @, de la surface
telle que pler ) = per O pr oot la densité critique satisfalsant ceffe condilion. Powy exprimer la fraction
¢o datomes dhydrogéne dmergeant du solide, B.S. dissocient Ja coniribution des électrong corrélés & partir
du gaz de valence de celle des électrons corrélés & partir des coeurs loniques e associent & ces processus des
sections cificaces de corrélation. Ils derivent :

ot o, P k;“:“ggl"“eﬂ‘ff{""-K{ff ge 8,701, )
go v [

et o, e, T {1 —eap{—K(og + 0,700, }}} (I - 33}

Xy
. a
avee Jf == f pe{zlhola)de ~ agper |14 2"72
ey P ¥

ef, pcr ~ e (m oo 0)

Les sections efficaces notdes par les indices inférieurs se référent soit & un gain {g) ou wne perte {I) de
corrélation d'un électron du gaz de valence (v} ou du coeur {¢) avec un protoun.

e

i1 Sections efficaces o eb oy
En wtilisant les expressions des sections efficaces de capture et de perie d'électrons données par Bohr ((I-

3/3 YL
P m%/;»l/ 452/(42{1) (I — 34)
e = T 9ja w YL ) . . .
VA (Mjf (g + 1) + iﬂ;)
et
‘2 218 55
e 77.(.’%. . “z (I - 35)

(:’[,)6< (zv, ) ’ 4 \3320 Z;’i/?)) ¢

ven

Hi.2 Sections efficaces oy, et oy

B.S. ont ulilisé pour oy, e op, des expressions dérivées des formules de Bohr. En considérant que jes
dectrons du gaz de valence constituent un miliew de 7y dgal 4 1 et que les collisions particules-électrons sont’
de type binaires, ils derivent :

9 /Y7 .
oy = Adwag (!O} (I ~ 36)
ef,
oy 4
Ggu = 47”1?) ("0') (1 e 3?}
v
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Figure 1-10 : Comparaison des mesures expérimentales de g pour C, Al Aw, Mylar, Ta avec ks prédiclions
théoriques de Brandt et Sizmann, {d'aprés (31)).
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gaz de valence par rapport & celle des électrons du coeur : ainsi cetle contribution est dominanie dans un
régime de vitesse ol an contraire elle devrait éire négligeable (cxitére de Bohr). Pour pallier & cela, Brandt
et Sizmanu ont atténué le terme de valence par une exponentieile déeroissante qui rend ¢o, ., négligeable
pour v > 2ug.

Les expressions obfenues par Brandt ef Sizmann rendent bien compie des fractions d'atomes neunires
@p mesurées pour des protons par de Chateau-Tierry (31} (figure 110}, pour différenies vilesses et pour
différentes cibles C, A}, An, Mylar ot Ta.vy

sove

il -~ Prédictions de Ja théorie de Brandt of Sizmann

Les prédictions de la dépendance de ¢ avec v, vitesse des projectiles, et 7y, le numéro atomigue de la
cible sont les sulvantes ;

- Pour des vitesses v 2> vy, c’est-d-dive pour des vitesses de 'ovdre de la vitesse des dlectrons de valence,
dp est presgue le méme pour fous les matérianx ef varie essenticllement avec la vitesse suivant une loi
en w2,

Ce régime couvre un domaine de vitesse des protons dans Jeguel lo contribution & la capture des électrons
de valence est d’abord deminante, puis diininue trés vite par rapport & Ja contributicn des dlectrons da coeur,
pour devenir négligeable par rapport & celle~ci & partir de 3w ¢

- Pour des vitesses proches de v = Z;"I?’vo la vilesse moyenne des électrons lids des atomes cibles, la
variation de ¢p suit une lot en 7%, D'autre part, & la dépendance en vitesse, vient se superposer une
faible dépendance en Z; 7

- Pour v > Zavg ot Zavg est la vitesse orbitale des électrons les plus ids, ¢y déeroft suivant wne loi en
v10 et dépend fortement de a’g(Z;”)

Signalons que cette théorie n'est pas applicable dans le régime de vitesse v < wy o ke processus de
double capture d’électron peunt se produire avec une probabilité non négligeable.

3 - CAPTURE ELECTRONIQUE RADIATIVE

Dians les discussions précédentes sur le processus de capiure dlectronique, nous avons senlement considéré
la capture non radiative d’électrons Jiés & un noyaun de la cible. Lors dune telle capture, duergie of quantité
de mouvement sont conservés griice an mouvement des particules participant & Péchange. Fn fait, dans le cas
d’électrons libres ou presque ibres cette description ne suffit plus. Un autre mécanisime peut intervenir pour
lequel électron est capturé & partix d’un état Libre (ou presque libre) dans un état lié avee émission d’un
photon. Dans le repére de Uion incident, la. cindmatigue de la capture radiative est la suivante {figure i-11)

Cible sd m €
Mp~Z, 3p M
95 meomm Rayonnement de L
&
Largeur de freinage n
rale CR %
- - {1
25 I
v\ z7 Ry
// : \\ 18 _ﬁ« A

€cr ¢

Pigure L-11 : Cindmatique de lo capture radiative,

24



T T e

109 -

ik

197 M

Figure I-12 : Variation de lo section efficace de capture radiative ok -cr{KREC) en fonction du numéro
atomique Zy de lo cible traversée par des ions Xénon de 197 Me V/u (d’aprés (33)).
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La capture radintive (CR) par un projectile (A1, £y, 5y ) d'un dlectron supposé an repos dans le mbora-
toire conduit & émission d'un photon dont énergie Epp est la somme de Pénergle de linison de Pélectron
dans Pétat final et de Uénergie cinétique interne du systéme ion-électron :

Fen = 72 Ry + ;};f I (I - 38)

olt Ry est Pénergle de Rydberg (13,6 eV).

Bethe et Salpeter (32} ont considéré que le processus de capture sadialive d'un électron Bbre suy use couche
interne du projectile est dquivalent au processus inverse de Peffet plotodlectrique (P12} ¢

PE
——-t
X Xt e

—

CR

On peut done estimer la seciion efficace différenticlle de capture radiative en considérant qu’elle est
dguivalente & la section efficace différentielle de leffet photoélecirique :

docr - down
ds2 dsy

photon dlectron

Dans le cas de la capiure dectronique radiative d'un édleciron sur une couvche X, il a éié moniré {32) que

‘ 3 ;
i3 O _OR *”Siﬂz@ (f jad 39)
8w
avec \
i exp(—-4n artg {1/ .
R Oy ; P & /) (I —40)
147 Lo gxp(~27n)

olt vy = 9,1.107 em?

aan Zl 62
" ke

étant le parameétre de Sommerfeld. Pour fllustrer ce processug, nous montrons leg valeurs expérimentales et
théoriques de ogp obtenues par Anlolt et al. {33) avec des jons Xénon de 197 MeV /u dans différentes cibles
solides {figure 1-12).

D . CONCLUSION

Nous avons intreduit les concepts theoriques lids aux phénomenes d'échange de charge ef nous avons
passé en revue certalng résuliats expérimentaux antérienrs aux ndtres. L'objet principal de ece iravail est
Pétude des phénomeénes d’échanges de charge dans diverses situations expérimentales. Nous serons amenés a
confronter nos résultats expérimentaux avec les conséquences de certains modéles théoriques que nous avons
présentés et aingi & vérifier lenr validite.
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CHAPITRE Il

ETUDE BU DECLIN DE LA TUMIERE EMISE PAR DES [ONS me+
EMERCEANT DE FEUILLES MINCES A DIFFERENTES VITESSES

A - INTRODUCTION

Lorsque Pon étudie Pimteraction entre wn ion el un solide une des difficultés est lide au fait que la
distribution de charges & 'intérieur du solide est le plus souvent inconnue. En effet la plupart des expériences
donnent accés senlement & la distribution des états de charge des ions "longtemps” aprés émergence, ¢f cetie
distribution n'est pas néeessairement la méme qu’a la sortie du solide et & fortiori qu’a I'intérieur du solide.
D’autre part, pour décrire 'état de charge ou Iétat Cexcitation d’un ion rapide dans un solide, il faut
conunaiire au préaslable les états électroniques possibles de cet ton dans le solide, états que 'on peut penser
différents de ceux d’un atome isolé dans le vide. Or la perturbation dynamique induite par le solide sur la
structure dectronique du projectile en mouvement reste encore msl connue,

Le concept de section efficace de perte et de capture électronique gimpose quand on s'intéresse aux
processus d’échange de charge entre un projectile el une cible gazeuse, Dans le cas de cibles solides et d'ions
légers, Ul n'est pas évident que Pon puisse utiliser cette notion qui est fondée sur Pexistence d’états hids. Tres
peu d'expériences peuvent actuellement fournir des informations directes sur I'existence d’états électroniques
liés & Pintérieur du solide pour des projectiles légers. Le groupe C.A.S. a récemment fali des expériences
qui suggéraient Pexistence de tels éiats Hés, pour des projectiles légers rapides. Elles étalent fondées, soit
sur la mesure de distributions de charge, soit sur I'étude des dtais dlectroniques excités par l'observation du
rayonnement de désexcitation, soit sur Pétude des éiats dlectroniques du continuum par mesure d'électrons
Yconvoyés”, & partir de faisceaux atomiques et moléculaires transmis & travers des cibles suflfissimment minces
pour que l'équilibre de charge ne soit pas atteint.

L’objet de cette étude a été de mettre au point une méthode expérimentale susceptible de déterminer
parmi les systémes atomiques légers tels que H ot He, guels sont ceux qui peuveni exister dans des états
liés dans le solide, Cette méthode est fondée sur Pétude de la population relative d'un état dexcitation et
nécessite la mesure combinée de 1état de charge of de Péiat d'excitation d'atomes transmis a travers des
cibles solides. E'état atomique du projectile dmergent est déterminé par spectroscopie optigue, et les mesures
ont été effectudes en collaboration avec le Laboratoire de Spectroméirie Tonique et Moléoulaire (LA 171) de
Lyon.
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B - IPBTAT LIE H°(is) PEUT-IL BXISTER DANS LB SOLIDE ¢

1 . Résultats expérimentanx antdricurs

Les mesures des distributions d'états de charge hors dquilibre eb 8 1équilibre de projectiles hélinm et
hydrogéne 4 la sortic d'un solide, effectudes par le groupe C.A.S.(6, 15, 16), suggéraient que les étaty de
charge en aval d'une feuille ruince solent simplement interpréiéds & partir de existence dun élat & H? dans
le solide, permettant d'uiilliser le concept de section efficace de perte et de capiure. Notamment, Pétude
des distributions d*¢tat de charge hors équilibre et & Péquilibre & partir de faiscennx d’atomes neutves B9,
d'énergie 1,2 MeV, émergeant d’une feuille de carbone d’épaisseur comprise enfre 50 ot 868 A, a permis de
déterminer (figure [I-1) :

| i i {
1 .
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L
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© -2 \ﬁ
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G 0.5 1 1.5 2

Ternps de passage (fs)

Figure -1 : Variation de lo fraction ¢o des atomes d'hydrogéne HO dénergie 1,2 MeV transmis ¢ travers
une cible de carbone en fonction du temps de passage du projectile dans lo cible (d’aprés {6}).
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8} La veleur de la section efficace de perte d’électrons o; & partir de la relation
w1 .
o¢ = {Nyrv) (11 -1)
oll T est le temps caractéristique de la décroissance exponentielle de la fraction d’atomes neutres (v =

0,13.107 %), N3 est le nombre d’atomes cibles par unité de volume, et v la vitesse du projectile Incident ;

dans ce cas
g = (6,15 £ 6,5)107 em?

b) La valeur de la section efficace de capture o & partir de la relation

(17 2)

qui déerit la situation & I'équilibre d'un systeme & deux diats (cfelnl, éq. (1-6) ) et olt ¢y est la fraction
d’atomes neutres & Péquilibre ; dans ce cas,

0e = (19,6 1 2)10 P em?

Cependant o, of 0y ne peuvent étre déduits des distributions d’états de charge que si I' on fait Phypothose
que Pétat HY lié existe dans le solide. Or pour des faisceanx atorniques légers, certaines théories contestent
la possibilité d’existence de 'hydrogéne atomiqgue dans un solide, quelle que soit Ia vitesse du projectile.

2 - Comparaizon théories - expériences

Deux descriptions de 'échange de charge dans un solide sont possibles, I'une fondée sur la théorie de

Brandt ef Sizmann (B.S.) (20), l'autze sur celle de Bohr (12} {cf.ch.l, § 1.C1, 2).
Comme nous U'avons vu, d’aprés B.S., la féquence de collisions et Peffet d’écran des élecirons de conduction
sur un proton en mouvement dans une cible solide sont deux srguments qui s'opposent a Pexistence d'un
état 1i¢ HY & Pintérieur du solide, II faut atiendze la surface de sortie pour que la densité dlecironique
deviennent suffisamment faible et qu’ainsi V'effet d’écran ne puisse pas s'opposer 4 la capiure, B.S. déerivent
Pinteraction proton-électron dans le solide en terme de corrélation en vitesse et en direction. Dans ce modéle,
Pobservation dun état lié H® & la sortie de la feuille traduit la conservation de cefte corsélation en espace
et en vitesse jusqu'a la surface.

Bohr n'envisage que des collisions binaires entre projectiles et atomes cibles, dauns le cas d’ions légers
traversant un milieu de faible densité, et néglige donc tout effet de densité. 1 calcule des sections efficaces
de perte et de capture qui sous-entendent Pexistence d’éiats lids entre chaque collision binaire,

La comparaison des sections efficaces expérimentales ¢y et ¢, avec celles caleulées par Bolr d™ane part
et par B.S. d'autre part conduit & deux conclusions (tableau II-1):

a) La waleur de la section cfficace de perte calculée & partir de la théorie de Bohr est en bon accord avec
la valeuy expérimentale,

Dans la théorie de B.S., l'expression de la fraction d'atomes d’hydrogéne dmergeant d’un solide, lorsque

la vitesse v est supérienre & 3uvy est

do ~ _fg_a_ (IT - 3)

olt oy, et 0y, sont respectivement les sections efficaces de gain ¢t de perte de corrélation d'un électron
de coeur de la cible. L'expression de ¢, est directement déduite des sections eflicaces de perte obtenues
par Bohr et dans ceite estimation, Peffet du milien solide n'est pas pris en compte. Alnsi le moins hon
accord de la section efficace de perte de corrélation avec la valeur expérimentale par rapport & celle de
Bohr, ne permet pas de conclure sur Uexistence d’dtats électroniques Hés & Pintérieur du solide.
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EEPERIENCES THEORIES
Groupe des Brandt
colligions atomigues Toburen Bohr et Sizmann

de Lyon {CAS)

oy
6,15 40,5 5 4,2 2, 49
(107" em?)
e
19,6 4 2 15 b, 77 7,3

30

(10“7‘1 em® )

Tableau ¥I-1 : Sections efficaces de perte {o¢) et de capiure {v.} pour des atomes H® de 1,2 MeV dans
le carbone. Les sections efficaces expérimentales détermindes par le groupe C.A.S. (6) sont compardes d
celles caleulées par Bohr (12) et Brandt et Stzmann (20), ainsi qu'é celles oblenues cupérimentalement par
Toburen (11) dans du carbone en phase gazeuse,

b) Un édeart important est observé entre la valeur expérimentale et théorique de la section efficace de cap-
ture. Remarquons que dans le caleul de Bohr mtervient notamment le nombze d’électrons succeptibles
d'8tre capturés par le projectile au cours d’une collision avec un atome de la cible. (éq. (1-19) )

P E
p 71T
(U]

Pour des projectiles HY de 1,2 MeV traversant une feuille mince de carbone, cetie formule conduit 3

des valeurs de n de Pordre de 12, O nécessaivement n est inférlenr & 25, c’est 4 dire 6 dans ce cas.

Alnsl, la comparaison théories-expériences ne permet pas de conclure sur état électronique du projectile
& Pintérieur de la cible, car 'une des ihéories suppose l'existence d'un éiat 1ié, anquel sont assocides les
sections efficaces de perte et capture, alors que 'autre utilise la notion de corrélation, et donc des sections
efficaces de gain et de perte de corrélation. Quand la cible est gazeuse, 'existence d'un état Bé entre chague
collision w'est évidemment pas nis en doute, aussi la comparalson gaz-solide devient-elle fondamentale.

2 - Comparaison gas - solide

La comparaison (fableau If-1) entre les sections efficaces expérimentales mesurées avee des feuilles et
celles de Toburen, mesurées avee des cibles gazeuses montre que Pécart gaz solide est trés faible. Par aillenrs
Cross {34) a comparé la fraction neutre ¢pgaz caleulée a partiv des sections efficaces de capture et de perte
électronique obtenues par Toburen (11) (cfl figure I-3) ef la fraction neutre ¢y solide mesurée par de Chatean-
Thierry (31) (figure II-2). De Pensemble des travaux réalisés avec des protons, 1l résulte que les dtats de
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Pigure II-2 ¢ Comparaison gaz-solide de la fraction ¢o d’etomes neutres pour du carbone (d’aprés (34}).

charge atomiques dans wun solide peuvent étre mterprétés en ferme de section efficace de capture et de perte
électronique 4 PMintérieur du solide.

Cependant les projectiles émergeant d’une cible solide se frouvent soit dans I'état électronique fonda-
mental, soit dans un état excité. Pour avoir une estimation de la fraction émergeant dans I'état excité, il
est done nécessaire de connal tre la variation avec le nombre quantique principal n des sections efficaces
élémentaires correspondant & la capture dans un état excité d’une part, 4 lexcitation directe du projectile
incident d’autre part. Or Oppenheimer (35) a établi que, dans le domaine de vitesse v > wo, la section
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efficace de capture d'un dectyon par un jon Jéger dans un état de nombre guantigue privcipal élevé était

(I - 4)

o, étant la section efficace de capture dans I'état fondamental n==1. Cette loi en 7% esi valable aussi dans
les cas d'excitation directe. Yager et Lane (38) ont calculé les sections efficaces absolues d'excitation dhons
légers incidents au cours de collisions binaires avec des atomes, La variation de ces sections efficaces en
fonection du nombre quantigune principal n suit également une loi en n—3 . Il résulie de ces considérations
que 80 % des projectiles transmis par une cible de carbone sont dans I'état fondamental (1s).

La fraction d'atomes neutres dmergeant d’un solide est done principalemient composée de projectiles dans
Pétat (1s). La comparnison gaz-solide nous suggire donc Pexisience de latome neutre HY dans son éiat
fondamental & Pintérieur du solide. Cependant, Ueffet d'éeran des dlectrons de conduction du milien solide

sur le projectile en mouvement entraine un déplacement vers le continnum des niveaux d’énergie de Plon.

8 - Bffet d’éeran dynamigue of Stat hé

Rogers et al.(29) (cfich, § €2 ad-) monireat que chague nivean d’ dnergie d’um atome de aumeéso
atomique Zp au repos dans un solide est déplacé, au premier ondre, dune quantité Z2e? fapp (erp est In
distance écran statique) par rapport 4 la position qu’il oceupe si Patome est placé dans le vide. Les énergies
de liaison des six premiers niveaux (s, 2s, 2p, 3s, 3p, 3d) sont reporides dans le tablean [-1 en fonction
de Z1 Dfag (D = app ). Pour un projectile de vitesse v > wy, l'effet d’éeran dans le solide est dymamique,
caractérisé par une distance éeran aq égale & v/w, . Pour un atome H° de vitesse Tvg traversant une feuille
de carbone (Aw, ~ 28V ) ag est de Pordre de 3,8 A. Le tablean 11 montre que le niveau d'énergie de Pétad
Is de Vatome HO peut exister dans le solide comme Pavait suggéré la comparaison gag-solide (énergie de
liaison de 'ordre de 10 V).

Cependant nous pouvons chserver, dans le tableau I-1, que dans le solide "énergie de linison d’un éiat
électronigue dépend de la vitesse du projectile et notamment Pétat 2p é ne peut exister dans le solide qu'a
partiz d'une valeur de Zag/fag dgale & 5. 1 éiait alors néeessalre d’élargir cetie étude & des diats autres que
le fondameniai.

C -~ DES ETATS BEXCITES LAES PREUVENT-ILS BXISTER DANS LI SOLIDE 7
1 -~ Résultats expérimentaux antérieurs

Le groupe C.A.S. (37) a mesuré pour des projectiles HY dénergie 0,4 ; 0,6 ; 6,8 et 1,2 MeV la variation
du nombre de photons (raie Lyman «) émis par les atomes H7 excités an nivean 2p, aprés passage a travers
une able d'épaissenr suflisante pour que Véguilibre de chiarge soil abteint. Le tablean -2 présente les valeurs
refatives des fractions d’excitation gl’)ép el des fractions de charge ¢y pour différentes énergies ; <j>f§" représente
la fraction émergente d'atome HC excités au nivean 2p. Ces valeurs sont normalisdes & I'énergie la plus dlevée
1,2 MeV, I apparait que le rapport I-’(;Zp{r:t: q/)gp/q‘)g) est constant. Clela signifie que la population relative du
aiveaun 2p, comparée a celle de Pensemble des niveaux des atomes HY (of I' étal fondamental s, ié dans
le solide prédonune} émergeant de la cble ne varle pas avec la vitesse du projectile incident ; nous verrons
plus loix gne cetie similitude de comportement peut &ire interpréice comine une signature de lexistence de
Pétat 1ié H® (2p) dans le solide.



Energie des gp do pgi’ — i‘?’?
protons (MeV)
1.2 1 1 ¥
0.8 267403 2.46 4 0.1 1.08
0.6 517405 4.8 + 0.2 1.073
0.4 2 14.2 £ 0.7 1.22

Tablean IE-2 : Veriations relatives des fractions de charge ¢o el d’excitation qﬁg” en fonciion de Uénergice
des protons incidenis (les veleurs sont normalisées d lo valeur oblenue d 1,2 MeV) (daprés (6)).

Par contre, pour un fhiscean d’ions Hem dans la méme gamme de vitesse (250 & 800 keV/u), il avait
été observé {37) que la population relative de I'état excité n=4 comparée 3 celle de Pensemble des états des
jons He™ variait avec la vitesse en v~ |
Cleel avait é4é attribué & Pimpossibilité pour les jons Hed d’exister dans le solide dans Yétat n=4. Les jons
observés résultaient done d'une capture directe dans Pétat n=4 on d’une capiure dans un éiat mférienr suivie
d'une excitation dans 'état n=4 & la surface de sortie, ol la densité électronique devient suffisamment faible
pour que 'état lié n=4 devienne possible.

D'autre part les calculs de Rogers et al. nous permettent de prévoir :

a) que P'état 9 (2p) peut exister dans le solide dés que Ziagfap > 5 soit ied ag = 2,654, <est & dire
v > 4, Tvg, ce qui correspond & une énergle incidente supérieure ou égale 4 550 keV /u.

b) que lexisience de Pétat He™ (n=4) dans le solide n'est possible que si Zjay/aq > 20, cest & dire
u > 9,4vg , ce qui correspond a une énergie incidente supérieure ou égale a 2,5 MeV.

Les résultats expérimentaux et les prévisions théoriques obtenus jusqu’alors sont rassemblés dans le
tableau 1I-3.
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EXPRERIENCES PREVISIONS
THEORIQUES

Nature du Domaine Populations Energic minimum du
projectile Transition projectile pour que U éat
icident d'énergie relatives excild nl existe

dang le solide (MeV)

e 0,4~ 1,2 ls -~ 2p pgp ~ cate g, 58
He* 0,25 - 0,8 3d — 4p P 2,5

Tablean M-8 « Résuliols capérimentaue (d’aprés (37)) ei prévisions théoriques concernant regpeclivement
.- . . . = . . .. . i

la variation avec lo vitesse des populations relatives PP et PV et Pénergie minimum du projectile pour que

les dlats excités 4p eb Zp correspondanis existent dans le solide.

) . , C , . . 9 R , .

Pour iderpréter les variations avec la vitesse des populations relatives PaT et PIF observées expéri-
mentalement, nous proposons un modele simple pour déerive Pexcitation des systémes hydrogéncides {ic
vHC® He't),

Z ~ Modsale

Supposons qn’un faisceau de particules A interagisse avee une cible solide d’épaisseur suffisante pottr
que, & la sortie, I'équilibre de charge soit atteint, Une fraction émerge sous la forme AT gystéme & un
dlectron (ici H° ou He™ ), dans I'état fondsmental ou dans un état excité. Nous nous intéresserons ici & In
variation avec la vitesse du projectile de la population relative

q{)ﬂl
R
o
on q&f,j” est Ja fraction des jons AT qui émergent dans état particulier d'excitation ni et g la fraction dlons
ATt dmergents.

Deux sitnations sont alors envisageables selon l'existence ou non d’un état nl dans le solide.

nl _
Pq

a - Un état excité nl lié¢ peut exister dans le solide.

La durée de vie d'un nivean excité ( ~ 10710 5) dtant frés supérienre an temps d'interaction projectile-cible
(107% s), nous ne tiendrons pas compte du peuplement de état ni par déerolssance des états d’excitation
supérienrs. D’autre pari environ 8% % des €lectrons étant capiurés dans I'état fondamental, on peut négliger
le peuplement de I'état excité nl par excitation d'un état excité inférieur. Seule peut intervenir Pexcitation &
partir de 'état fondamental. Nous pouvons alors schématiser Je probléme en considérant un systéme & trois
niveaux :

34



B
Continuum
T [0 |G
Oy | P20[P12|021
L Ftat excité al
001 R T
a Ftat fondawmentsl

Le miveaw 0 correspond & V’éiat fondamental, le niveau 1 & Péiat dlexeitation nl, et le niveau 2 an
continuum,
D'une fagon générale les fractions & Péquilibre d'un systéme & trois niveaux (0,1,2} s'expriment & partir de
six. sections efficaces de transition (010,001,¢12,021,020,002 ).
La résolution de I'équation (I-4) conduit 4
@0y -+ 0010720

724
. IT—6
% oyafe -+ o90) + o10(y + 0og) -+ a0y + oy om0 ( )

ol

@ = 6oy + 0y €l Y = Oy -+ 0y
Nous appellerons par la suite ogr = oy, la section efficace de perte de I'dleciron & partir de I'"éiat fondamental ;
a1y = oy celle & partir de Pétat excité nl ; oy = oy, ln section efficace de capture dans Pétat fondamental :

o9y = o, celle dans Pétat excité nl ; oy = 0,4, la section efficace d’excitation de Pétat fondamental & Péiat
excité nl ; oy ~ 0. Alors, d’aprés Péquation (11-6) :

(O"ea: -+ 0 )0": oo,

qbn! -
T (Gew F+ )0t g0 b O (On 0y A 00)
ou encore .
nl g
L 1 - JOsa{Oewtoritoe) (II B 7)
(Fentor)os40enoe,
Si Pon admet la régle de population o] = s, suggérée mitialement par Oppenheimer (35),
.l T¢ /0-1 .
P~ PN (1T - 8)
ot 0'1(”(:«!'%'11—3(0«3:\5‘{‘05))
St 'on unéglige le texme en n7° devant oy il vient,
el Te / Ty )
Ir—9
(‘bq [ /0'{ 4 K ( )
avec
K=Y (f’.ﬂ.ﬂ.‘....‘.’.*j‘___?’_é ’5 ,"“c)
ot Tege - N0y
D’auntre part
O
b = oo + o7
Alnsi
oo o+ 1 .
prto TEITETT I7 —ip
g ocfor + K ( )
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1) Cas ot 0, << oy, Cecl est le cas notamment de el & des éuergies supérienres & 1 MeV ef de H° &
partir de 300 keV. On s alors
1
pri T 1o
B~ (17 - 11)

avee A {0; /O‘! )((”'e:r -+ oy )/(gcm o a (I'())

Des expériences dun autre type faites & Lyon (6) ont moniré que ¢, of o7 ont la mlme dépendance en
vitesse {en v '), De plus d’aprés Bobr (12), of est de Vozdre de nPoy,0; et o ont done aussi la omdme
dépendance en vitesse. Ainsi tant que o, << o¢, le rapport P;"’ ne doit pss dépendre de la vitesse du
projectile incident.

Si Vapproximation o, << oy est tont & fait justifiée pour des projectiles HY dénerpic supérienre & 300 keV,
i n'en est pas de méme pour les projeciiles Het d’énergie inféricure i 1 MeV.

i} Btadions le cas particulier de projeciiles hélium dénergie mféricure & ¥ MeV. Si Pon ne fait avcune
spproximation, on a vu que :

alors

o, fog 4+ 1

Pn'z i

; (11 12)

(Gor s o)

. reode 2
G“/o‘ T {oputn=2o,)

Or il a éié montré par Yager et Lane (36} que pour 'hélinn:, dans ce domaine d'énergle, oy ~ 0,10,

Alors ‘
prd o Geloe
Tq

Comme le terme n* /(0,1 4 n™®) est trés grond devani 1, nous pouvons négliger o, /o, devant n®(1,1 +
oo fo)/ (0,14 n73). On obtient :

ocfor +1

ol 0.1 4 nS L 14
T (4,1 o‘g/crf.){ e )
soit ( )
) 8,1 +n""
a1l 3 -
po o LB (FT - 15}

Cette formulation montre que la population relative .P;"I est mdépendante de la vitesse du projectile.
Ainsi, nous avons montré dans les deux cas que, s Péiat excité al lié existe dans le solide, la population
relative .}’9’” doit étre mdépendanie de la vitesse du projectile.

b - Un dtat excité nl ne peut pas exister dans le solide.

Quand Iéiat excité nl nexiste pas dans le solide, les diats excitds sont formés & la suwrface de sortic de
la cible. Plusieurs processus sont alors envisageables :

- la capture directe dans Pétat exciié nl,

- la capture dans Péiat fondamental, suivie d'une excitation dans U'état nl,

- la capture dans wn #at excité infériewr 0’1" & Pétai excité nl, suivie d'une exeitation an niveau nl.

Si l'on néglige le dernier processus devant les deux anires, on obiient
G~ B pyan b Kewddy (11— 16)
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ot K est la probabilité de capturer un €lectron dans Pétat d’excitation nl & la surface du solide et K., la
probabilité d'excitation de 'éiat fondamental & I'état dlexcitation nl en surface de sortic. Or nous avons
vu que la plupart des projectiles dmergent de la cible dons leur état fondamental (qui, lui, est 1ié dans le
solide)

Pgi1 [Pg ~ orfoc (Ir - 17)
donc 95};1 peut &'éerire
¢~ KL Z’quq + Ko g (IT ~ 18)
d'ot o
j; ~ K Z{f + Koy (1 —19)

Si I'on suppose maintenant que o, et K7 doivent varier de la méme fag on avec la vitesse, et que l'on utilise
Pobservation faite 8 Lyon que la probabilité d’excitation K., et la section eflicace de perte varient, 'une et
Pautre en v~!, on peut prévoir que le rapport ¢ /¢, doit lui aussi varier en v™! lorsque état nl considéré
n'est pas lié dans le solide.

Le but de notre expérience est de confronter les conclusions de ce modéle aux dépendances en vitesse
respectives de P¥ et P de Pion He¥ émergeant d’une feuille de carbone. Ce cas est intéressani car, nous
avons déduit des caleuls de Rogers et al. dans le domaine d'énergie 0,6 - 2,2 MeV, que Pétat 2p Ié devrait
exister dans le solide alors que Pétat 4p lié ne devrait pas.

Cependant avant d'aborder cefte dinde expérimentale, il est important de préciser ce que signifie un élat 2p
ké dans le solide par rapport & 'état 2p de Patome dans le vide, dans le cas dllons Het d’énergie de Pordre
du MeV,

¢ - Létat 72p dans le solide”.

En effet dans le solide 'état 2p est perturbé :
- Son énergie de liaison dans le solide n'est bien sur pas celle de 'atome dans le vide, elle est plus faible.
- Sa durée de vie est une durée de vie "collisionnelle”, égale & la valeur du temps moyen entre deux
collisions, qui est trés inférienre an temps de désexcitation radiative. La durée de vie du niveau Zp dans la
solide est alors déterminée par le temps associé 4 Ja perte élecironigue,

i
S Ir—20
Te /\’U ( )
olt A est le ibre parcours moyen de Pélectron lorsqu’il est lié au noyau du projectile dans e solide. Le groupe
C.A.S. (15} & mesuré directement ce temps pour des ions Het {raversant une feuille mince de carbone. En

sapposant que o ~ n?oy, Ja valeur trouvée est
T, == 6,510 g

- Le niveau d’énergie a une largeur non nulle. La théorie des perturbations dépendanies du temps an premier
ordre permet de relier la largeur du niveau lié dans le solide & sa durée de vie ;

Alr, ~ B (It —21)
ce qui conduit & une largeusr
AL ~ 9V

Or pour un projectile de Sug, Pénergie de liaison de Pétat 2p dans le solide est d'environ 10 eV,

CeontInaum
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Ainsi, bien gue le niveau aif une Jargeur importante il reste en dessous du continuuwm et nous pouvons e
décrire comme an état Hé, en accord avec notre conclusion expérimentale,

D . BFTUDE A EQUILIBRE DE CHARGE DE LA DECROISSANCE DE LA QUANTITE
OF DUMIERE EMISE PAR DES IONS Het DE DIFFERENTES VITESSRS
EMERGEANT DE CIBLES MINCES DE CARIONE,

1 - Méthode et disposttif expérimental
g - Principe de la méthode expérimaontale

Nous utilisons wn faiscean dlon Het de 0,2 4 2,2 MeV (délivié par Paccélératens Van de Craaff)
traversant des cibles de carbone d’épaisseur suffisante pour gue Pécuilibre de charge soit atteint. Le principe
de la méthode est fondé sur la mesure en aval de la cible du nombre de photons issus de transition 1s-2p
{dop = 2564, Top = 0, Ins) et ls-4dp (Agp = 3044, Tap == 0, Tins) dans une géorétrie donnée, Un spectrométre
& résean fixe, dquipé d'un multiplicateur tubulaire d'élecirons, est utilisé pour mesurer le nombre de photous
dmis. I permet un réglage en longueur d’onde par translation et rotation du résean. Pour mesurer la
décroissance de la Iumidre dmise en aval de la cible on fait varier la distance entre le point dobservation du
specirométre et la cible. Le sysitme de déplacement des cibles le long de 'axe du faisceau doif avolr une
course assez longue pour pouvoir mesurer les durées de vie longues tous en assurant une bonne précision des
déplacements nécessaire pour la mesure des courtes durées de vie. Les mesures de photons soni normalisées
entre elles & un méme nombre de particules incidentes. En supposant que Pémission de photons est isotrope
ou que l'anisotropie est indépendante de la vitesse, e nombre de photons dmis par iransilion 1s-2p est
proportionne]l au nombre d'ions émergeant dans état 2p. N en est de méme pour ["état 4p. Nous pouvons
ainst déterminer les vapiations avec la vitesse des fractions qbfp des ions Heb qui dmergent dans Péfat 2p ot
qyfp des ions He™' qui dmergent dans I'état 4p.

Pour que cette étude soit possible il faut:

- que Vintensité lumineuse soit suffisante pour assurer un boun rapport signal / bruit 4 la sortie du
multiplicateur fubulaire d'électrons

- gue la pésolution spatiale soit bonne

- que Pépaississement de la cible au cours de Penregistrement du déclin reste faible.

Certaines de ces contraintes sont mncompaiibles enire elles ef conduisent & certains compromis,

Z - Dispositif expérimental

Le schéma du dispositi{ expérimental est représenté sur la figure 1I-3 (38). Nous avons utilisé des
faisceaux d'ions Hem d'énergie comprise entre 0,2 et 2,2 MeV ayant des intensités de Pordre de 14,

a - SBystéme de collimation

Une fente ¥ {6 x Z25nun) et un diaphragme D {¢ = 6 mun), distants de 3 m, lnitent limpact du fhiscean
sur la cible 4 30mm ? . Un quadrupéle Q permet d’opiimiser lintensité du faiscean sur la cible. La voie
d’expérience est maintenue sous wne pression mférienre & 107% Torr ce qui rend négligeable I'excitation des
ions par collision dans le gas résiduel.
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Figure I-3 : Schéma du dispositsf expérimental ¥
Spectroméire d réseay ; CF : Cage de Faraday ; ME
forique.
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b - Cibles el chambre & cbles

- Préparation des cibles
Cette étude a 816 réalisée avee des cibles aufoportanies de carbone d'environ 10 ug.em™* d'épalsscur,
Blles sont produites dans le laboratoire par la méthode habituelle d’évaporation sous vide, & partir d'an
arc électrigue entye deux électrades de graphite trés pur (taux dimpuretés < 107%). Le carbone diffusé
est déposé sur une lame de verre préalablement recouverte d'un produit soluble dans 'eau (détergent ou
KBr) ce qui facilite le décollage ultérieur du dépot de carbone dans I'eau désionisée. Le film de carbone
détaché de la lame de verre est slovs collecté & la surface de Pean sur wn support métallique pereé d’un
trou de 8 mm de diamétre,
Distributeur de cibles
Le distributeur de cibles est constitué d'un disgue poriant wne série de supports (douze au maximum)
sur lesquels sont déposées les cibles de carbone. Par rotation du disque autour d'an axe paralléle aun
faisceau on place sur Je trajet du fhisceau la cible choisie.

- Systéme de déplacement des cibles
Le distributeur de dbles est fixd sur un chariot qui glisse paralidlement au fhlscenu sur deux guides
cylindrigues. Le déplacement du chariot se fait au moyen d'une vis sans fin entrainée par wn moteur
pas & pas (200 pas pax tour)., Deux intersupteurs de fin de course limitent le déplacement du chariot
et permettent de rattraper Jos jeux mécaniques. Un tel dispositif permet des déplacements par pas de
5 pm sur une longueur de 10 e, avec une incertitude de P'ordre de 1 pm.

2

e - Spectrométre 8 résean

L’appareil utilisé est un spectrométre sous vide 4 incidence rasante "Higler & Watts type E5807. La
fente d’entrée verticale, de Jargewr 50 pon, est fixe. Un multiplicateur tubulaire d'élecirons ME, monté
immédiatement derriére la fente de sortic se déplace avec elle sur le cercle de Rowland pexmettant le véglage
en longuenr d'onde. Le systéme d’entrainement de l'ensembie fente de sortie-détecieur est commandé par
un moteur pas & pas (200 pus par touyr). CGree & un mireir torique M placé entre la chambre 4 cibles et la
fente dlentrée la résolution spatiale est ramenée 4 la valewr de la Jargeur de la fente d’entrée.

d - Systéme de mesure du courant transmis
Une cage de Faraday CF située en aval de la cible permet de mesurer le courant tramsmis, Cetie cage est
munie d'un anneau de garde, porté & - 400 V, qui annule les effets de 'émission secondaire élecironique.

3 - Systéme d’acquisition

Le systeéme d'acguisition sclidmatisé sur lo figure II-4 permet d’assurer irois foncfions essenticlles:
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Figure 14 : Sysiéme d’acquisilion

- Le comptage des impulsions délivrées par les différents détecteurs
- La normalisation des mesures
- La commande par moteur pas & pas du déplacement de Ja cible et le déroulement des mesures.

La gestion du systéme est prise en charge par un micro-ordinateur (Apple II).

a - Comptage des impulsions.

- Les impulsions déliviées par le multiplicateur tubulaire d’électrons MC, polarisé & 3500 V, sont {raitées
par un préamplificateur PA et un amplificateur A. Un discriminatenr D assure la mise en forme des
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impulsions d'amplitude supéricure & un certain seuil. Ce seuil est réglé afin que la rapport signal/bruit
golt optimum,

Le courant de la cage de Faraday est mesuré a Vaide d’un picoampéremétre (Weithiey 602) qui délivre
une tension analogique de ¢4 1 Volt proportionnelle au conrant denfrée, Celte lension est convertie en

\

fréquence, les impulsions de sortie étant comptées dans wne échelle dont Je contenu est proportionnel ¢
la charge des ions émergents,

b - Normalisation des mesures.

Pour déerive une courbe de déchin, il faut pouvoir mesurer & chague position de la «ible ke nombre de
photons dmis an point Lobservation ef dans w asngle solide donné du spectrométre pour wn méme vombre
de particuies incidentes, c'est & dire pour un méme précompte, Afin d’'nccéder & la varistion avee la vitesse
du nomhre de photons issus des transitions 15-2p et ls-4p de Phélivm, il est nécessaive de novmsliser nos
mesures & un méme wombre de particules incidentes. Le faiscean &lant {rés stable, nous avons pu mesurer
successiverent dans la cage de Faraday, et pour une vitesse donnée de Plon He't incident, le courant incident
I, lorsque la cible est escamotée, et le cousant I; fransmis & travers Ia cible. Le sapport L /1; est le rapport
da nombre de charges dmergentes sur Je nombre de charges incidenies. Les mesures normalisées & wa méme
nombre de particnles dmergenies peuvent done &tre normalisées & un méme nombre de particoles mcldentes
en fes multipliant par le factenz [ /1 .

¢ « Commande du woteur pas & pas eb déroulement des mesures,
La comumande du moteur pas & pas permettant le déplacement de ln cible, peut seffectuer en mode maneel
ou en mode antomatique.

- Commande manuelle
Le déplacement de la cage peut éire commandé manucllement, soit de lo salle du faigscean, soit de la salle
d’acquisition.

- Commande automalique
Aprés avoir préafiichd un nombre de pas de déplacement, les mesures seffectuent de la fhgon suivante :

- Le moteur effectue le nombre de pas préaflichd. Pendant ce temps, Pacquisition est inhibée,

- L%chelie & précompte est remise & #éro, Padresse mémoire est inexrémentée. L'ouverture de la porte
pernzet alors une nouvelle mesure @ début de Pintépration du couwrant mesuré par la cage de Paraday ef
accumulation dans échelle d’acquisition.

- Quand le précompie est atteint une impulsion de fin dintégration ferme la porte et comunande wne
nouvelle rofation du moteur.

4 - Expériences préliminaives

Aw cours dexpériences préiiminaires nous avons vérifié que :
- Defficacité de détection de la cage de Faraday éiail constante el n’élait pas affectée par la dis

persi
angulaire du faiscean transmis, principalement due a la diffusion nultiple des jons dans la cible, ced

pour différentes positions de I ¢ible,
Lefficacité de désection oplicque étall sensiblement coustante quelle que soit la dispersion angulaize du
faiscenn excité fransmis.
Le multiplicatenr tubulaire d’électrons était correctement protégé conire le brust de fond v et X induits
par le faisceau.

- Le bruit de fond édlectronique de la détection optique est saffisamment faible (< lep/s).

- Le bruit de fond dii & Vexcitation des particules He’ sur les supports des cibles était lui aussi négligeable.
Pour chague déelin, la durde de vie mesurde était en bon accord avee les valeurs théorigues {389} corves
pendantes @ 98 ps el 0,77 ns, respectivement pour les fransitions Is-2p et Is-4dp,
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5 - Test du dispositif expérimental

Le rapport des courants du faiscean transmis et incident peut s’écrire :

1 -
E oy o+ 2 {rr—22)
L
ou ¢y eb ¢, sont les fractions de charge & P'équilibre. Nous avons ainsi vérifié que powr chague vitesse
incidente, les valeurs du vapport L /I; étaient en bon accord avec celles que Fon déduit des fractions de
charge mesurées par Armstrong et al. (40} pour Phélivm dans le carbone.

8 - Btude de la fraction qup dlons He't(2p).

La figure 115 veprésente Ja décroissance de la lumitre émise par des ions I et (transition 1s-2p) de 1
MeV émergeant d'une feuille de carbone d’environ 10 pg.cm™? . Nous observons tout d’abord sur le premier
dixiéme de nun de la position de Ja cible une croissance du nombre de photons détectés, jusqu'a une valeur
maximun Npoe, qui traduit effet d'ombre du porte cible devant le specirométre. Puis nous observons la
décroissance de In transition 1s-2p d’autant plus nourrie par les cascades (c’est 8 dire la décroissance des
niveaux supérienrs sur le niveaux 2p) que la cible est éloignée du point d'observation du spectrométre,

i ‘%v 1 f i {
T 2
10" | N“P(x =0) B
N I
Max - gge@ +
1 MeV ~ He — CARBONE
= Nrnax/g b
(Y]
& 3
- 107 |- -
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o
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Bibevper )
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Figure II-5 : Décroissance de lo lumiére émise par des ions Hel (fransilion Is-Zp) de 1 MeV émergeant
d'une feuwille de carbone.
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a - Bvaluation de la position "zéro” de la ¢ible.

La cible est supposée &tre dans la position "zéro” quand elle est 4 la méme abeisse que la fente d’entrée du
spectrométre (figure II-6). Pour cette position nous supposons que le nombre de photons mesuré cst égal &
Nonaw /2 (figare {1-5}.

Compte tenn de la méthode eniployée, la précision sur Pévaluation de la position "zéro” de la cible n'est gue
de 50 wm, précision cependant suffisante pour cette expérience.
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SPECTAOMETRE v o e | e e
| . |
I I i
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! i |
¢ ( i
[ d {
o 5 RN, N—— 5 o
: :
[ | }
| | i
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N(x) = O Nex) = N max N () N max
2

Figure IL-6 : Posilion "zéro” de la cible.

b - Détermination dn nombre de photon N? (x=0) par extrapolation & la position "zére” de
la cible,

Pour obtenir Ja décroissance de la iransition Is-2p, nous devons soustraire la contribution des cascades.
L'obtention du nombre N? (x::0) est explicitée sur la figure II-5. Nous pouvons aussi extraive le nombre
de photons émis par les cascades Ncescade {x==0). Evidemment ce nombre, obtenu par extrapolation de la
position "zéro” de la cible, n’est pas le nombre que 'on mesurerait & x==0 i) W'y avalt que des cascades. Fn
effet la désexcitation des niveaux supérieurs (principalement n=4 et n==3) sur le miveauw 2p est associée & un
temps de vol 7y¢5 ~ Ins. Mais ce nombre N°¢*% (x—0) est cependant proportionnel au nombre réef de
photons émis par cascade.

¢ - Mesure de la fraction.

Pour pouvoir comparer les valeurs de N* (x=0) & différentes vitesses v, nous devons faire deux corrections

1) N (x=0) doit étre normalisé & un méme pombre de particules incidentes par le facteur multiplicatif
L/

2) La fente d’entrée du spectrométre (de largenr £ = 50 ym) étant fixe, le temps de passage des jons He't
devant la fente est 45 = f/v. Ox nous voulons évaluer le nombre de photons émis pour différentes vitesses

mais correspondant & un méme temps-de passage devant la fente du spectrométre. Soit NP (1 = 0) le
nombre de photons émis au temps ¢ = 0, Tap¥ = d, HOUS avVons :

44



to
NPy =0) = N2 (3 = Q)e~t/ ™ g (I1 - 23)
0

NP (2= 0) ~ NPP(t = ):j (11 - 24)

Nous appelons H? la quantité

H? = N¥ (2 = O)va (IT - 25)
I
i l'on suppose, comme nous 'avons déja fail, que Pémission des photons est iso%rope dans le laboratoire
ou que lanisotropie est indépendante de la vitesse, aloys H* P est proportionnel & ¢1P avec un facteur de
proporiionnalité qui ne dépend pas de la vitesse incidente.

Nowus avons pu ainsi extraire la variation avec la vitesse de la fraction ¢ 2 des atomes He* excités daus
I*état 2p par passage dens lu cible. L'expérience étant fondée sur la mesure de la variation, ¢t non pas sur
celle de la valeur absolue du nombre de photons déteciés en fonction de la vitesse du projectile, nous avons
normalisé nos résulfats aux valeurs mesurées correspondant & une vitesse de 3,3vo . La précision globale
de la détermination de H?P est de I'oxdre de & 7 %. Les résultats obtenus, nolmaﬁses & la fraction ¢y de
charge & Pémergence, sont portes sur Ja figure II.7. Nous constatons que le r&pport qﬁl /b1, qui représente
la population relative P du niveau 2p par rapport & Pensemble des autres miveaux, est sensiblement

1
indépendant de la vitesse dans la gamme de vitesse étudiée, comprise enire 1,8 et 4,5

5 4 3 2
T T H i

He -+ CARBONE

P%p, Population relative du niveau Zp

S Iy

v, IV, (Vitesse) |

Pigure -7 : Variation avec lo vitesse de lo population relafive dw niveaw Zp

d - Faterprétation des résultats.
D’aprés notre modéle & trois niveanx, les résultats expérimentaux montrent que 'état 2p de Dion Hel existe

45



dans le solide, dans le domaine de vitesse étudié, Cecl est aussi en accord avec les caleuls de Rogers et al,
En effet nous avons établi précédemment, 4 partir de ces caleuls, que V'état 2p de Pion Hel peut exister lié
dans le solide, mais seulement & partir d’une vitesse de 2, 3vo (correspondant & une énergie de 500 keV). Ox
sur la figure -9 pour des vitesses inféricures 4 2,3 v, nous observons que la population relative Plzp reste
sensiblement constante alors que Péfat 2p lié ne peut exister dans le solide & ces basses vitesses. Dans ce cas,
d’aprés notre modéle a trois niveaux, nous devrions observer wne variation avec la vitesse de P | Le fait que
la population relative reste constante pour des vitesses infériewres & 2, 3vg semble étre direciement relié au
processus méme de capture a ces vitesses. En effet d’une part, la cinématique de la capture {cfich.], § Clh-i-)
nous indique que dans ce domaine de vitesse, pour quil ¥ ait capture, la vitesse orbitale de Pélectron dble
avant capture doit étre supérieure ou égale 4 Ja vitesse orbitale de I'éleciron lié au projectile aprés capture,
D’autre part d'apsés le critére de Bohr, la vitesse de I'dlectron susceptible d'étre capturé est de Pordre de I
vitesse v du projectile. Ainsi, la vitesse orbitale de Iéleciron aprés capture doil-elle étre inféricure ou égale &
la vitesse du projectile. Or sur I'orbitale 1¢ de ion He , Pélectron a une vitesse égale 3 2vy . Nous pouvons
done en conclure gue, pour des projectiles Het incidents de vitesse inférienre & 2ug , Jo capture d’un électron
dans I'état Is semble impossible dans le cadre du modele de Bohr. Or une des hypotheéses de notre modale &
trois niveaux de la cible est de considérer que 80 % des ions He™ émergent dans état 1s. Dans ce contexte,
il est difficile d'interpréter nos résultats concernant Pf” pour des vitesses inférieures & 2up, dans le cadre de
notre modéle. De plus, & ces vitesses, ln fraction d’atomes He® n'est plus négligenble ef nous devons tenir
compte des atomes He® qui perdent wn électron & Ia sortie de o cible.

7 . Etude de la fraction ¢ des jons He' (4p).

a - Mesure de la fraction q5‘1*3“_

La figure -8 représente la décroissance de la lumi¢re émise par des ions He' (1s-4p) de 0,4 MeV émergeant
d’une feville de carbone d’environ 10 pg.em™?. Comme précédemment sur les premiers dixidmes de mm de
la position de l cible nous observons tout d’abord une croissance du nombre de photons détectés jusqu’s
une valenr Np.. maximum qui traduit 'ombre du porte cible devant le spectromatre. Puis nous observons
la décroissance de la transition Is-4p. Contrairement 4 la transition 1s-2p, nous n’observons pas de cascade.
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La quantité H*P peut étre déduite des courbes de croissance de la lumisre par la méme méthode :

I;
HY = N4”(at = 0)w ;_

La précision globale des mesures est ici de 5 %.

t

(11 —26)

La variation avec la vitesse de la fraction normalisée & la fraction ¢1 émergente, est portée sur la figure 11-9.

. . Y 7 . . -
Nous constatons que la population relative P (= qﬁ‘f“ /¢ ) varie sensiblement en »!.
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I - Interprétation des résultats

Pour des vitesses supérieuses & 2, 3vg, les résultats concernant pr confirment que P'état 4p lié n’existe pas
dans le solide, comme P'avaient suggéré nos déductions des calculs de Rogers et al. En effet d’aprés notre
modéle & trois niveaux la population relative d’un état qui n'existe pas Jié dans le solide devait suivre une

variation avec la vitesse en v %,

8 - Etude de la fraction ¢¢>? des ions Het(n > 2)

Nous avons aussi déduit des courbes de décroissance de la lumiére émise & partir du niveau 2p, la
quantité
1

1T -2t
A { )

H'cascade - Nm,smde ((v o O}T)
De nouvean, H < doit étre proportionnel au nombre total de photons émis par cascades de transitions
vers 'état 2p ef qui proviennent en particulier des niveaux n=3 et n=4 (principalement la transition Zp-3d).
Si Pon appelle ¢77? la fraction d’ions Het émergeant de la cible dans un élat excité n supérieur 4 2, on
a Hewseede qui est proportionnel & ¢F7% . Or il a ¢té montré & Lyon (41) que les populations relatives des
sous-niveaux d'un nivean n donné d'ions He® émergeant d'une cible solide 4 Péquilibre étalent inddépendantes
de la vitesse des projectiles incidents. 1 résulte de ces considérations gue la mesure de Ja variation avec la
vitesse de H<®5€ade doit étre identique & celle de ¢f”" . Les résultats obtenus, normalisés & la fraction de
charge émergente, sont portés sur la figure 11-10. La précision globale des mesures n'est ici que de 20 % car
le nombre de photons émis par cascades est faible. Nous observons que le rapport PP>2 (= ¢77% /¢y ) varie
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icl avec la vitesse pour des vitesses incidentes comprises entre 4,5vg et 2, 3vg puis semble se stabiliser pour
de vitesses ncidentes inférieures &4 2, 3vg .

Ces résultats sont conformes & ceux obtenus précédemment lors de Pétude de la variation de P avec
la vitesse. En effet la population relative Pl’"‘>2 est représentative principalement des éfats n=3 et n=4. Or
d'aprés les caleuls de Rogers et al., nous pouvons établir que Pélat n=3 Lié ne peut exister dans le solide
qu’s partir d’'une vitesse v égale § v . Ainsi dens le domaine de vitesse éiudié les dtats n=3 et n=4, liés, ne
peuvent exister dans le solide. Et P>? doit alors suivre sensiblement la mdme variation avec la vitesse que
pr , ce que nous observons expérimentalement pour v > 2, 3v,.

E - CONCLUSION

Lors de cette étude expérimentale, nous avons mis en évidence que les populations relatives des niveaux
2p et 4p des jons Het émergeant de fenille de carbone ne suivaient pas la méme variation avec la vitesse.
Nous avons montré que cela pouvait provenir de lexistence ou de Ja non-existence de ces élats excités dans
le solide. Dans le domaine de vitesses comprises entre 2 v, et 4,5 v, , nons en avons conclu que D'état
2p lié semblait exister dans le solide alors que I'état 4p wexiste pas. Pour des vitesses inféricures & 2 vy,
les hypothéses émises pour établis notre modéle ne sont plus valables. En fail le processus de capture
¢lectronique non radiative reste mal connu dans ce domaine de vitesse et nous allons plus loin tenter de
mieux comprendre ce processus fondamental en étudiant Uinteraction d’agrégats rapides d'hydrogéne avec
une cible solide.
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CHAPTTRE I

ECHANGE DE CHARGE ENTRE DES ACREGATS DHYDROCENE RAPIDES
(1,19 < v < 3,5v ) ET DES CIBLES MINCES DE CARBONE

A - INTRODUCTION

I est bien établi que lorsgu'un ion moléeulaire rapide fraverse une feuille mince, la distribution des

états de charge des fragments émergents est différente de celle qu’on obtient avec des faisceaux atomiques
de méme vitesse (42-44}). Quand une molécule péndtre dans un milieu solide la plupart de ses électrons sont
arrachés et la liaison entre les différents atomes constituant la molécule est romnpue. Les fragments loniques
résultants se repoussent alors mutuellement pendant leur parcours dans le solide. Lorsqu’ils dmergent de Ja
surface de sortie, certains de ces fragments atomiques anront "conservé” leurs dlectrons incidents et d'autres
capturé des électrons de la cible. Le premier processus est dominant dans le cos de feuilles trés minces car
il est directement relié & Ja probabilité de transmission des électrons du projectile, Le groupe C.A.S.(15) a
d'ailleurs montré, pour des énergies de lordre du MeV, que la probabilité de transmission d’atomes HY 3
travers une cible solide décroit exponentiellement avec Vépaisseur, pour des texups de passege mférieurs A
107 5. 1ls ont observé que, pour des temps de passage plus longs, le taux de produciion d’atomes neuires
par atome incident est le méme que celui que Pon obtient avec des protons incidents de méme vitesse, Cela
signific que la neutralisation résulte alors de la capture d’dlectrons de fa cible.
Plusieurs expériences (6,45-47} ont montié que, dans le domaine ot la newtralisation résulte principalement
de la capture d’¢lecirons de la cible, la proximité des fragmnents & la surface de sortie se traduit par une
diminution de leur état de charge moyen. Dans le cas particulier de molécules d’hydrogéne, ces cffets
aungmentent fa probabiiité de neutralisation de chague fragment, Par exemple, le groupe (LA.S. {45} a mis
en évidence que de 0,5 & 1,2 MeV/proton la production d’atomes H° est environ deux fols plus élévée dans
le cas de projectiles incidenis H;' que Hj, montrant ainsi que les effets collectifs dépendent ausst du nombre
de proches voisins pendant la neutralisation. De plus, de Castro Faria et al. {48) ont montré qu’avee des
projectiles incidents Dy la production d’atomes neutres passe par un maximum pour une cerdaine épaisseur
de cible : pour des temps de passage longs la production diminue avec la séparation entre les fragments,
alors que pour des temps de passage trés courts les fragments sont asses proches les uns des autres pour que
la formation d’atomes neutres soit inhibée pax la probabilité de recombinaison moléeulaire.

Le but de ce chapitre est de décrire les résultats expérimentaux que nous avons obtenus avec des fisceaux
d’'agrégats d’hydrogéne H}(n < 21), de vitesse comprise entre 1,Ivg et 2,2vg , sur la neutyslisation des
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fragments & Pémergence d'une feuille de carbone. Dans le domaine de vitesse de ce travail, les fragments
dmergents sont principalement des atomes neutbres et des protons. De plus les cibles que nous avons utilisées
sont suffissmment épaisses pour que les H° émergents résultent en majorité de la capture d'un électron
cible. Nous avons done mesuré la distribution angulaire des fragments émergeant de feuilles de carbone de
diftérentes épaisseurs (0,9; 1,5; 2,1 et 3,4 pg.em™?) ef en avons déduit, pour chague masse du projectiie, la
fraction d’atomes neutres émergents par proton incident ¢f. Nous avons aussi mesuré la fraction ¢ A des
vitesses comprises entre 2, 2wy cb 3,5up dans des feuilles de 3,16 et Wpg.em™ 2, Puis nous discuterons nos
résultats dans le cadre des théories existantes.

B . METHODE BT DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Les prises de données se sont déroulées sur une année en trols séries de mesures : Pévrier-Mars 86,
Mai-Juin 86, Janvies-Mars 87, Bn ce qui concerne la détection et la normalisation des mesures, certaines
améliorations ont é1é apportées entre les différentes prises de données. Nous allons présenter essentiellement
les caractérisiiques des dernidres mesures en mettant en évidence les améliorations apporiées.

1 - Principe de la méthode expérimentale

Le principe de Pexpérience est schématisé sur la figure I1I-1. Le faiscean d’agrégats d’hydrogéne HF (2 <
n < 21) d’énergie comprise entre 30 et 120 keV/proton, pénetre dans une cible mince de carbone d’épaissenr
comprise entre 0,9 et 3,4 pg.cm™?. Les agrégats perdent leurs électrons dans les premiéres couches atomigues
et les framents ioniques de chaque agrégat se repoussent muéuellement par interaction coulombienne derantée.
Nous avons vérifié que la probabilité de transmission des agrégats incidents (sans dissociation) a travers
les cibles solides, ainsi que la formation de fragmenis moléculaires étalent négligeables. Alnsi, le faiscean
émergent peut étre considéré comme constitué uniquement d’atomes d’hydrogéne et de protons ; dans le
domaine de vitesse studié, ln fraction d'ions négatifs est tout & fait négligeable (@2, ~ 1% pour v = 1, 1vg).

Un détecteur mobile permet de mesurer la distribution angulaire des fragments émergents (figure I1I-1).
Afin de mesurer indépendamnent les distributions angulaires de la totalité des fagments et des seuls atomes
neufres, un aimant permanent a é6é placé entre la cible et le systéme de détection pour dévier les protons
dans un plan perpendiculaire au plan de détection. Ainsi, pour chaque espéce H et & chaque énergie
incidente, furent mesurdes successivement les distributions angulaives N2(8) des atomes neutres et N, (0) de
la totalité des fragments H® et A+, De ces mesures, furent déduites :

- la largeur & mi-hautenr #° de la distribution des atomes neuties dimergents.
T g

- e, aprds ntégration des distributions précédenies sur tout le cdne d'explosion, la fraction ¢ d’atomies
neutres dmergents (exprimde par proton de agrégat incident),

1l est alors utile de comparer Jes mesures faites & partir de faisceaux dlions moléeulaires ou d'agrégats 4
une mesure de référence, gue I'on obtient avec un faisceaun atomique de méme vitesse. Ln fait, pour ne pas
modifier les conditions de fonctionnement de Paccélératenr, nous avons simulé icl les conditions "atomiques™
en utilisant une "cible double”, constituée de deux feuilles minces de carbone, séparées de 1 mm l'une de
I'autre. Bn effet les fragments résuliant de la dissociation d'un agrégat dans la premiére feuille pénétrent
dans la seconde avee des distances interatomiques suffisamment grandes pour que toutes les interactions
dans la seconde feuille puissent &ire considérées comme indépendantes les unes des autres. Puisgue ¢f a une
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galenr bien connue, cetic mesure constitue un test pour notre dispositif expérimental.

_ 6
Detecteur
H & 7 HO, o \\\?\M\ N
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Figure ITE-1 ¢ Principe de lo méthode expérimentale

9 . Le faiscenu d'agrégats

Les faisceawx d'agrégots dhydrogene H,f (n < 21) d’énergie comprise entre 60 et 630 ke'V sont délivrés
par FAccélérateur d"Agrégats de Vinstitut de Physique Nucléaire de Lyon (49,50) (figure HI-2).

Ces agrégats sont formés & partir d’hydrogéne gazeux dans une source cryogenique refroidie & I'hélium
liquide {consommation 1,5 1/ avec possibilitée de récupération de 80 % de Phélinm gazeux). Une détente
adiabatique du gaz d’hydrogeéne, commandée par tme vanne dlectromagnétique, est A Vorigine de la forma-
tion de gros sgrégats neutres. Cleux-ci sont alors brisés ef les fragments tonisés sous Pimpact d'un faisceau
tyansverse d’électrons. Ces derniers, émis par chauffage indirect de cathodes en oxyde, sont accélérés perpen-
diculajrement au faisceau d'agrégats par des grilles anodigues {transparence = 70 %). Une lazge distxibution
de masse d'agrégats ioniques H} est alors extratte de lioniseur par une dlectrode négative puis ces agrégals
sont alors accélérés (tension maximun 630 kV). Cet accdlérateur produit wn faisceau pulsé de faible cycle
atile. En effet la durée de Pimpulsion ne peut excéder 300 ms et la, fréquence de répétition des impulsions
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doit éire assew faible pour que la rempontée en pression dans le tube accélératen pendant la détente soit
réoupérée, entre deny détentes, par Je systéme de pompage. Aw cours de notre expérience, nous avions une
impulsion de faiscean de 60 s toutes les 3 s Remarquons que seuls les agrégals comprenant un nombre
pmpair de protons {sauf l'on molécuiaire HY qui nlest pas & propremment parler un agrégat) peuvent 8ire
extraits de la source avec une intensité mesurable. Lintensité du faiscean sor cible peut varier dans une
galnme d'environ 14 10% agrégats par impulsion. Les deux parameéires qui sont utilisés pour régler Pintensité
du faiscesu sont !

- la pression du gaz hydrogtne dans la source (100-300 Torzs)

. Pintensité du couran Jélectrons de Pionisens (100 mh).

Notons que durant Pimpulsion et hors impulsion, ce faiscenu est pollué par un faiscean continu constitué
principalement Lions atomiques et moléculaires B, H S H & et pollué par des ons Helit ct NVt O et
Clependant dans 10s expériences Panalyse el Mmasse of en énergie du fsiscean incident était suflisante pour
diminer cette pollution.

3 - Dispositif experimental

Le dispositif expérimental est schématisé sur lo figure 111-3.

CiBLE

Figure HE-3 ¢ Sehéma du dispositif expérimental

(E) : Analyseur Slectrostatique

(B1) : Analyseur magnétique

(P Ds) : Collnateurs de ¢ % et Imin, respeciivement
By) : Abmant permanent escamotable

{) : Fente {6 x 20 min)

{Ds) : Collimateur de ¢ 0,5 mm

(BS) : Détecteur

a - Préparation du faiseean incident

La combinaison d'un analysenr dectrostatique (B) et d'un analyseur magnétique {By) permeiient de sélec-
tionner la masse b Pénergic du faisceau d’agrépgats désiré et de le guider dans ty voie d'expérience. Un
doublet de diaphragmes Iy et Dy de dinmatres respectifs 2 el 1 mm permettent de fimiter Je demi-angle
Jouverture du faiscean a 0, 05° et Vimpact sws la cible & 3mm? . Deux pompes turhomoléculaires pexmettent

de maintenir la vole dlexpérience sous une pression de Pordre de 107F Torr.
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b - Cibles

Les cibles de carbone antoportantes, d’épaisseur comprise entre 0,8 eb 10pg.cm™?, ont é4é obfennes par lo
méthode décrite dans le chapitre 11 (§ D 2 b). Les cibles de carbone sont déposées soit sur un anmesu de
cuivre de diamétre miérienr 2-3 mm (pour les cibles d’épaisseur supérieure & Zug.cm™?) soif sur une grille
de microscope électronique dont ln transparence est de 70 % (pour les feuilles les plas minces).

Le porte cible permet la rotation et les translations (X-Y) de la cible. 1l est isolé, ce qui permet fa mesure
du courant d aux électrons secondaires émis sous Pimpact du faiscean. La chambre & cible est dquipée dlune
pompe turbomoléculaire qui maintient la pression & environ 1079 Torr. Ainsi Pépaississement des cibles par
dépdt de carbone sous Iimpact du faiscean pendant wne mesure est négligeable,

¢ - Mesure des distributions angulaires des fragments transmis

Sous leffet combiné de leur répulsion mutnelle et de la diffusion multiple, la distribution angulaire des
fragments émergeant de la feuille est relativement large {par exemple pour des ngrégats Hiy de 40 keV/p
dans wne cible de 3,4pg.cm™?,09, = 2, 2°). Les distributions angulaires sont mesurées & Paide d’un détecteur
a bayriere de swrface (BS) placé sur une table (¥-Y) permettant d'effectuer des rotations daus les plansg
herizontal ef vertical autour d’un centre situd prés de la position de la cible dont # est distant d’environ
80 cm. 1l est précédé d’un diaphragme Dy définissant une résolution angulaire de 0,03% Les déplacements
angulaires ont été effectués dans le plan vertical. L'excursion angulsire maximum est de 3% par rapport a la
direction du faisceau mcident. Aprés la mesure de la distribution angulaire de la totalité des fragments, on
mesurait celle des seuls atomes neutres en intercalant wn atmant permanent (B,) entre la cible et Je systéme
de détection. Quand il est en place, cet simant dévie les particules chargées dans un plan perpendienlaire au
plan de détection. Une fente (F) verticale (6 x 20 mm), solidaire de la table (X-Y} et situde entre P'aimant
{(B2) et le diaphragme {D3} permettait de sélectionner los fragments neutres, Le déplacement du systéme de
détection {F- D -BS) était commandé par un moteur pas & pas.

Notons que, lors de fa troisiéme période de prise de données, pour pouvoir détecter des fragments d’énergie
inférieure & 40 keV par un détectenr semi-conductenr nous avons utilisé une diode Si-implantée dont e bruis
de fond correspondait & une énergie d'environ 25 keV. Ainsi notre gamme de projectiles est-efle [imitée en
masse ct en énergie des agrégats incidents, d’un coté par la valeur du seuil en énergie du détecteur (~ 25
keV} et de Pautre coté par la tension maximuwm d’accélération {630 kV).

4 - Systéme d’acquisition

Le systéme d’acquisition schématisé sur la figure 111-4 permet assurer quatre fonclions essentielles:
- le compiage des impulsions délivrdes parles différents détecteurs

- la normalisation des mesures

- In mesure du spectre en énergie des particules détectées.

a - Comptage des impulsions

Les mmpulsions délivrées par le détecteur (BS) sont iraitées par un préamplificateur de charge {(PA) et
un amplificateur spectrométrigue (&) puis disiribuées d'une part vers un sélecteur d'amplitude pour étre
comptées dans une échelle, d’autre part vers une voie de spectrométrie,

La mesure du courant cible se fait & Paide d'un picoampéremétre (Keitlhey-602) qui délivie une tension
analogique (0-1 Volt) proportionnelle au courant d’entrée.

Puis un convertisseur tension-fréquence (1 kf2/Volt) délivie un train d'impulsions qui est compté dans une
éehelle dont le contenu est proportionnel a la guantité de charge incidente.

b - Normalisation des mesures

Les distributions angulaires doivent étre normalisées & un méme nombre de particules incidentes. DDans noire
cas nous voulons aussi accéder & la fraction totale d’atomes neutres par proton incident. i est donc néeessaire
de mormaliser & un wéme nombre de particules incidentes chague point de chacune des deux distributions
angulaires, celle de la totalité des fragments et celle des seuls atomes neutres. Powr un projectile incident

56



HYF , d'énergie T, traversant une cible de carbone d’épaisscur donnée, la normalisation relative des mesures
a été obtenue & partir de la mesure du courant cible {émission d'électrons secondaires de la cible} qui
est proportionnel au courant de faiscean. Notons que le facteur de proportionnaliié dépend de la masse
de Pagrégat, de sa vitesse et de Pangle d'inclinaison de la cible par rapport & la direction du faisceau,
paramétres qui restent inchangés durant les mesures successives des deux distributions. Signalons que, lors
de Ja premiére prise de donuées, Ja normalisation relative des mesures avait été obtenue & partir du comptage
des protons diffusés & grand angle (~ 20°) par la cible de carbone. Ce nombre est bien proportionnel au
nombre d'agrégats incidents, mais il était difficile de détecter des particules d'énergie inférieure & 40 keV par
un détecteur & barridre de surface,

CANE=Ssezg APPLE  lag
A
BS B PA B D ekchelle
A
Compiage
des particules
Echelle
8
b o V/F i ,
PG o « /F Précompte
Mesure du
courant cible PORTE
3s
Bt
p—y 00 MS
0 [ D B B

Porte faisceau

figure ¥{I-4 : Schémo du sysiéme d’acquisilion

¢ - Mesure du spectre en énergie des fragments

Le signal délivré par le détecteur & barriére de surface (BS) est proportionnel a Iéncrgie de la particule.
11 est smplifié, puis tralté par un convertisseur analogique-numérigue, fe muméro de chaque canal étant
proportionnel & P’énergie de la particule, ce qui permet d’obtenir le spectre en amplitude des impulsions et
done le spectre en énergie des parficules,

5 - Centrage du faisceau

La position du faisceau incident doit étre repérée avec précision dans la vole d'expérience. Sa direction
constitue la référence dans la mesure des distributions angulaires. La position "zéro” de la table (X-V) est
obtenue & aide du faisceau direct & intensité réduite.
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8 - Mesures des épaisseurs de cible

Nous avons utilisé des cibles de carbone de 0,9; 1,5; 2,2; 3,15; 3,4 et 10pg.cm™* et deux cibles doubles
de (6,3 + 2,2) ot (3,15 -+ 3,15) pg.cm™?, [Pépaissenr des cibles de 2,2 ; 3,4 et 6,3 pg.em”? avalt été mesurée
au préalable par étrodiffusion en utilisant un faisceau de protons (Vaa de Graafl de 2,6 MeV de Plustitut
de Physique Nucléaire de Lyon). Ces mesures sont calibrées & Paide d'une cible étalon dont Iépalssenr avait
ét¢é mesurée par perte d’énergie de particules a. La précision globale de ces mesures d'épaisseur est de 12 %

Remarquons que notre dispositif expérimental ne permet pas d'utiliser cette technique de sétrodiffusion
in situ car ele nécessite la mesure, en amont de Ja cible, du nombre de pasticules incidentes,mesure difficile
& réaliser dans le cas d'un faisceau pulsé, Nous avons alors développé une méthode fondée sur la mesure de
la largeur de la distribution angulaire résultant de la diffusion multiple d'un faiscean incident de protons (&
ces basses dnergies Ja diffusion multiple n’est pas un phénoméne négligeable). Nous avons donc mesuré les
distzibutions angulaires de protons émergeant de cibles de différentes épaisseurs. Les Jargeurs & mi-hautenr
Op de chague distribution sont comparées sux prédictions (bien vérifides) de P.Sigmund (51) qui prévoit les
distributions angulaires complétes en fonction de I'épaisseur et de Pénergie du proton incident. La valadité
de la méthode a été contrblée en vérifiant, avee des faisceaux de protons de 80 et 120 keV,

1} que, pour chaque épaisseur de cible, la largeur de la distribution angulaire étaif bien inversement pro-
portionuelle & Pénergie des protons incidents,
2} que Dépaissenr de lo cible prise comme étalon (2,2 & 0, 26)pug.cm™? était correctement évaluée (2,1 -

0,3) pg.em™*

Nous avons déterminé les épaisseurs des cibles de 105 3,15 ; 2,1 et 1,5 pg.om™
de 15 %, celle de la cibie de 0,9 pg.om™? o été évaluéde & 25 % , Ja divergeance angulaire du faiscean incident
étunt, dans ce cas moins négligeable par rapport & l'angle de diffusion multiple. Les valeurs des différents
angles mesurés ot des épaisseurs déduites sont portées dans le tablesu I1I-1. Notons que la méme feuille de
3,15 ug.em™? déposée soit sur une grille, soit sur un anneau, conduit bien & des épaisseurs identiques. La
distribution angulsire de protons de 120 keV dmergeant de la cible d’épaisseur 2,1 pg.cm”? est montrée sur
la figure I11-5. La courbe continue correspond & la distribution prédite par Sigmund (51},

% avec une précision globale

do {120 keV) ¢p (80 keV) Fpaissewr
(degrés) {(degrés) déduite (pg.cm™*)

12 1,8 10455
0,47 e 3,15 40,35
0,47 0,69 3,1540,35
0,4 0,52 2,14 0,3
0,3 0,41 “1L,540,2
0,2 0,2 | 0,94 0,25

Tableau L1 : Largeurs d mi-hauteuwr ¢p des disivihuiions engulaires el epaisseurs de cibles dédurles
{(* ¢ cibles monides sur grille).



7 - Influence du gaz vésiduel dans la vole dexpérience.
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Figure II-5 : Distribution angulaire de protons de 120 ke V émergeant d'une cible de carbone de 2, 1pg.cm™?
d'épaissenr.

Entre P'accélérateur et la chambre 4 cibles le faiscean d’agrégats parcourt un espace de 125 an dans
lequel peuveni se produire des collisions avec les atomes du gaz résiduel (pression de Pordre de 167¢ Torr)
conduisant & une dissociation prématurée des agrégats avant qu’ils n’atteignent la cible. Les sections efficaces
de dissociations d’agrégats d’hydrogéne If(n < 21} de quelques dizaines de keV/p ont été déterminées
précédemment auprés de cet secélérateur dans des cibles gazeuses d’Argon (52). Le gaz résiduel étant ici
principalement composé de carbone, d'azote ef d'oxygéne, nous pouvons uiiliser ces résultats pour évaluer
le taux de projectiles dissociés dans le gaz ésiduel. Si on édvalue la quantité de gaz & 4.10'° at/em? et que
I'on admet que la section efficace de dissociation est de 40.107*®em? /at (H, 20 keV/p), on peut prévoir
ainsi gue ko fraction de projectiles dissociés est seulement de Pordre de 3.107%, La dissociation dans un pas
étant induite par des collisions uniques, les fragments moléculaires qui en résullent subissent une répulsion
réduite par rapport & celle des fagments atomiques ; ainsi une large fraction de ces fragments subissent une
trés faible déviation. De ce fait les mesures des distributions angulaires N, {0} et N2(0) peuvent éire faussées
par la présence de fragments issus de dissociations dans le gax résiducl. Pour évaluer expérimentalement la
contribution du nombre de fragments produit par dissociation respectivement dans le gaz résiduel et dans
la cible, nous avons mesuré au voisinage de @ = 07 le spectre en énergie des particules du faisceaun direct,

Ces mesures ont été effectndes & 80 am en aval de la position de la cible. Elles surestiment done le taux
de dissociés puisqu'elles concernent la dissociation dans ensemble de la voie {avani et aprés la cible), La
figure II1-6 représente le spectre en énergie correspondant & un faiscean incident H?' de 40 keV/p. Nous
avons ainsi obtenu un faux de projectiles dissociés de l'ordre de 1072, Notons que nous supposons que
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Figure IE-6 : Specire en dnergie du foisceau mncident HE.

répulsion entre les fragments est suffisante pour que la probabilité pour que tous les Fagments d’un méme
agrégat solent détectés simultanédment est trés faible,

8 - Analyse des spectres en dnergie.

L’analyse en énergie des particules dmergeant de la cible permet de confirmer que les fragments prépon-
dérants sont des fragments atomiques H' et HY (La fraction A~ est négligeable au vitesses supérieuves 4
uy ¢ de lordre de 107% & v = ). Les seuls auires fragments observés sont & 'énergic double de celle des
fragments atomicues, s correspondent

- soit & de Phydrogéne moléenlaire (H) , HY) ‘

soit & denx fragments atomiques, issus d’un méme agrégat et ddtectds en coincidence (Pempilement
dlectronique des impulsions peut étre négligé car lo taux de comptage ne dépassait pas 3000 cps/s).

A ces vitesses, et pour des cibles d'épaissenr supérieure & 2ug.cm™?, la {ransmission moléculaire est
négligenble @ inféricure & 107% pour des ions H;’ de 300 keV 4 travers une cible de Zug.cm~? d’épaisseur
{15}, En outre Pacceptance angulaire du systéme de déicction est trop faible pour qu’il faille considérer la
probabilité de détecter deux atomes issus d’an méme agrégat, Lo figure III-7 montre le spectre en dnergie
des fragments issus de la dissociation d’agrégats H, de 200 keV dans une cible de carbone de 3,4pg.cm™
d’épaisseur qui jusiifie que Pon ne considére que les fragments atomigues. Pour les cibles plus minces, de 0,9
et 1,5ug.cm™? | la transmission moléculaire est foujours négligeable (sauf pour des jons H;’ & des vitesses
supérieures & 3vp). Cependant les species en énergie des fragments issus & 0% de la dissociation d’ions HF
de 3¢ keV/p dans une cible dépaissent 0,9ug.cm™? présentent un pic & Pénergie double (68 keV) qui est
plus important gue pour des cibles plus épaisses.
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Figure -7 : Fragments issus de la dissociation d'un agréget HF dans une cible de carbone de 3, 4pg.om™?

d’épaissenr.

Afin d’évaluer cette contribution des évenédments mesuréds 8 Pénergie double par rapport au nombre
total de tagments nous avons mesuré les distributions angulaires des différents types de fragments pour les
projectiles HF (3 < n < 21) de 30 keV/p dans une cible d’épaissenr ¢, %ug.cm™*. Sur la figure 111-8 sont
représentées les distributions obtenwes avec des projectiles H,. Remarquons que la largens de la distribution
des fragments détectés 4 'énergie double est nettement inférieure 4 celle des fragments atomiques et, ainsi,
leur contribution au nombre total de fragments est-il négligeable (~ 1072).
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Figure Y-8 : Distributions angulaires des fragments de 30 keV et 60 keV issus d'agrégats HiYy traversant
une cible de carbone de 0, 9ug.om™? d'épaisscur.

9 - Influence du ralentissement dans la cible

La fraction neutre ¢} dans un faiscean d’hydrogéne émergeant dune cible solide est une fonction rapi-
dement décroissante de la vitesse. Or la neutralisation éventuelle de fragments issus de la dissociation d'un
agrégat résulte de collicions se produisant au voisinage de la surface de sortie de la cible, et dépend donc de
Pénergie des Fagments & leur sortie de la cible. Un proton d'énergle incidente Fy traversant une cible de
faible épaisseur subit une perte d'énergie AF = Sye olt Sy représente le pouvolr d’arrét du carbone pour des
protous d’énergle Eo . Un proton de méme énergie issu de la dissociation d’un agrégat perd dans une cible
de méme épaissenr une énergie AF’ a priori différente de AF & cause des effets de proximités, tout au moins
au début de son parcours dans la cible. En effet la mesure de la perte d'énergie dions H, dans des cibles
de carbones a montré (53) que le pouvoir d'arrét par proton excédait de 20 % le pouvoir d'arrét mesuré avec
des protons de méme vitesse (& des énergies de Povdre de 100 keV). Le pouvoir d'arrét (54) est maxinmn a
T0 keV ( 0,7 keV/p) et vaut 0,8 keV/p 4 40 keV/p d'une part et 120 keV/p d'avtre part.

Pour pouvoir comparer les distributions de charge des fragiments 4 une méme vitesse sortante, nous avons
caleulé pour différentes vitesses du projectile incident, la perte dénergie AL dans chaque cihle traversée
en utilisant simplement les valeurs des tables de pouvoir d'arrét pour les protons (la résolution en énergie
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de notre dispositif expérimental dtant de £ 1 keV, il n'est pas possible de déduire de cette expérience Ja
perte d'énergie des fragments dans les cibles de carbone). De plus nous négligeons ici la différence de perte
d’énergie d'un proton isolé de celle d'un proton issu d’un sprégat. L'erreur qu’on ferait sur la mesure de ¢}
en négligeant lo perte dénergic A dans la cible est de 5 % powr la plus épsisse. En offet remarquons gue
pour des protons de 40 keV la perte d’énergic dans la traversée de la "cible double” ((6,3 -+ 2,2)pg.cm™?)
n'est pas négligeable : AF = 5 keV, AE/E ~ 12%.

C - MESURES BT RESULTATS

Nous allons étudier les variations des grandenrs mesurées 05 et ¢ en fonction de trols paraméires :
- le nombre de masse n de I'agrégat incident
- la vitesse v de Pagrégat incident
~ I'épaisseur de la cible traversée.

I’étude de ¢ff nous permettra de metise en dvidence de nouveaux effets collectifs sur les processus de
perte ef de capiure dlectroniques. Nous analyserons alors les résultats expérimentaux obtenus dans le cadre
des théories existantes.

i~ Mesure des distributions angulaires.

A titre d’exemple, nous montrons sur la figure II1-9 Jo distribution angulaire des fragments H' ot HO
résultant de la dissociation dagrégats H de 80 keV/p dans nne feuille de carbone de 3, dug.cm ™2 d’épaissenr.
La courbe en traits pleins représente la distribution de Ia totalité des fragments (H° 4+ H1), la courbe en
pointillés celle des atomes neutres (H°). La courbe en traits-pointillés, obtenue par soustraction, représente
la distribution angulaire des protons (H*), Nous observons que la largenr & mi-hauteur de ln distribution
des protons est supérieure 4 celie des atomes neutres. Ceci est dii au processus de dissociation dans la
ctble qui peut &tre déerit de la maniére suivante : dés leur entrée dans la feuille, les protons se repoussent
mutuellement par interaction coulombienne éerantée. L'énergie cinétique gagnée par chaque proton au cours
de cette explosion dépend fortement de sa position initiale dans Pagrégat, et aussi de effet d’écran des
électrons de la cible, que 'on carvactérisera par la distance ag. D’aprés Brandt {20), la distance écran est
de T'ordre de v fw,, quand v < vp (écran statique), et de v/w,, quand v > vp {(éeran dynamique). Dans
le domaine de vitesse des projectiles incidents utilisés dans notre expérience, I'effet d*écran est dynamique,
et aq varie de 0,6 & 2 A, Ainsi I'agrégat dissocié traverse t-il la cible comme un essaim de protons, dont le
volume augmente avec la profondeur de pénétration. Sous Paction de la diffusion multiple, les fragments
atteignent rapidement une distribution quasi-aléatoire a lintérieur du volume et en particulier 3 la sortie de
fa feuille o Jeur séparation mutuelle infine sur leur probabilité de neutralisation.

En premiére approximation nous pouvons fsire hypothése qu’en aval de la feuille, les protons contrai-
rement aux atomes neutres continuent 4 se repousser mutuellement dans le vide ; et c’est pour cetbe raison
que Ja distribution des protons est plus large. Ainsi, la distribution angulaire des stomes neutres résulte de
la répulsion rautuelle des fragments et de la diffusion multiple 4 Pintérieur de la cible. Dans la suite, nous
nous miéresserons principalement & la valewr de 6% qui est seule réprésentative de évolution des fragments
dans le solide,

2 - Résultats des mesures de largeur & mi-hauteur de Ja distribution des HO.

La variation de la largenr & mi-hautenr 67 avec le nombre de masse n ef powr différentes vitesses a
I'émergence d'une cible de 2, lpg.om™? est représentée sur la figure 111-10.

La précision globale des mesures est meilleure que 7 %. Notons que fes valeurs 67 ont été mesurées
expérimentalement & 120 et 80 keV, et déduites de ces valeurs pour les autres énergies en admettant que les

angles de diffusion multiple varient comme Pinverse de Vénexrgie (51).
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Figure HL-9 : Distribution angulaire des fragments HY et H® résultant de la dissociation d’agrégats Hf
de 80 keV/p dans une feuille de carbone de 3,4 pug.cm™? d'épaisseur.

a - Varistion de la largeur avee n

Nous ohservons qu’s une vitesse donnée 82 augmente avec n, puis tend vers une valeur constante pour n
> 5, quelle que soit la vitesse du projectile. Il est vrai qu's 120 keV/p, le saturation n’est pas clairement
observé car la tension de 'accélérateur est hmitée & 630 KV,

Comme nous 'avons suggéré précédemment, étude de 6 peut nous donner des mformations sur la structure
de I'agrégat incident. La distance éeran ag étani de Pordre de la distance moyenne entre chague proton de
Pagrégat incident (~ 1 A), # est raisonnable de supposer que durant I'explosion écraniée chaque proton
interagit seulement avee ses plus proches voisins. Ainsi la saturation de 6% & n ~ 5 pourrait-elle signifier que
le nombre moyen de proches voising pour un proton dans un agrégat de nombre de masse élevé est d’envizon
quatre atomes ; conclusion qui est en accord avec les prévisions théorigques sur la structure des agrégats
d’hydrogene (55, 56). En effet ces agrégats de masse impaire sont vraisembrablement constitués d'un coeur
H} entouré de molécules Hg {figure 1-11).
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protons sond en A) (d’aprds (55)).

D'autre part, la contribution de Pexplosion écrantée & la largenr 69 est divectement relide & la distance
moyenne entre les protons 3 Pentrée de la cible, ILes effets moléculaires sur la diffusion multiple éiant
négligeables (57}, on peut interpréter linvarience de 6% avec n pour n > 5, par la constance de Ja distance
mterprotonique moyenne entre les plus proches voisins dans tous les agrégats Jourds d’hydrogéne. Fn particu-
lier la densité de Pagrégat ne devrait pas dépendre de son nombre de masse, conclusion qui est en bon accord
avec les résultats expérimentaux obtenus précédemment par le groupe C.AS. & partiv de la dissociation
d’agrégats dans des cibles gazeuses (52, 56).

b - Variation de la largeur avec la vitesse.
Sur la figure 111-10, nous observons que pour un nombre de masse donné 60 diminue lorsque la vitesse du
projectile angmente. On peut volr aussi que la variation de 82 avec la vitesse ne semble pas dépendre de
n ¢ suit la méme variation avec v que l'angle de diffusion multiple (mesuré avec des protons incidents). Ii
semble que cetie variation avec la vitesse de 6 résulte en fait de deux effets opposés liés & Pexplosion :
I’énergic cnétique finale des fragments est proportionnelle d’'une part 3 la force de répulsion qui sexcerce
entre les fragments et d’autre part au temps pendant lequel cette force est appliguée ; ainsi pour une épaisseur
donnée, une augmentation de vitesse se traduit par une augmeniation de la distance écran dynamique et
done de la force de répulsion mais par une diminution du temps de répulsion.

¢ - Variation de la largeur avec Uépaisseur de la cible.

Nous montrons sur les figures 111-12 & 14 les variations de 6° avec la vitesse et le nombre de masse pour
trois épaisseurs de cible. L’allure de ces courbes est comparable & celle des courbes discuiées précédemment.
De plus le senil de saturation de (n ~ 5) ne semble pas dépendre de Pépaissenr de la cible, Cela est
probablement dit au fait que Pexplosion est déja achevée dans la cible la plus mince. Ceci confirme I'ypothése
déja émise que pendant I'explosion dans le solide chaque proton winteragit qu’avee ses plus proches voisins.
A cause de

Ueffet d'écran, Pexplosion n'est effective gque dans les premiéres couches atomiques de Ja cible, ensuite
les fragmentis ne se repoussent pratiquement plus,
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Figure IIE-12 : Variation de lo largewr & mi-hauleur 65 de lo distribution des atomes neuirves, pour
différentes vitesses, & Uémergence d’une feuille de 0,9 pg.em™?,

Sur Ia figure I11-15 est représentée Pévolution de 62 en fonction de Pépaissenr de la cible pour diftérents

projectiles (1 < n < 5) de méme vitesse (80 keV/p). Nous observons pour chaque projectile une augmentation
régulidgre de 60 avec Dépaisseur qui a la méme allure pour tous les projectiles, y compris H1 , ei ne semble
donc pas dépendre de n, mais uniquement de la diffusion neultiple.
Aprés déconvolution de P'effet de la diffusion multiple & une vitesse donnée of pour un agrégat donmé, Ia
variation résiduelle de 60 en fonction de 'épaisseur représente Uévolution, en fonction du temps passé dans
la feuille, de la vitesse transverse acquise par chaque proton au cours de Pexplosion. Nous supposerons, dans
la suite, que les distributions angulaires expérimentales N? (6) sont sensiblement gaussiennes. Cect n'est
pas tout & fait rigoureux inais permet d’avoir un ordre de grandeur de cette contribution 6, qui peut alors
s'éerire

ne

60, ~ (897 . 0% )12 (117 1)
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Figure IE-15 : Variation de 60 (1 < n < 5) avec épaisseur de lo cible pour des projectiles de 80 keV/p.

Nous nons intéresserons dans la suite au cas le plus simple, c'est & dire & la valewr 65, . Sur la figure
IT1-16 est reportée la variation de 69, en fonction de Pépaissenr traversée par des projectiles H, de 80
keV/p. Nous observons quwau-deld de 2 pg.em™2, Pangle 09, n’augmente plus avec 'épaisseur. Comparons
ces valenrs expérimentales & celles prévites par un modéle simple d’explosion éerantée,

- Modéle d’explosion coulombienne éerantée de la molécule H. dans une cible solide.

Afin de décrire pour les paires de protons Pévolution des angles et des distances internuciéaires en
fonction du temps passé dans la cble, nous sommes amenés & faire quelques hypotheses simplificatrices suy
les conditions initiales : en premidre approximation nous négligeons les énergies de vibration et de rotation
de la molécule H incidente.
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Avec ces conditions initiales, nous pouvons alors décrire & chaque instant t la variation de la distance
interatomique R(t) et Iz variation de la vitesse relative u & partir de édguation du monvement relatif, Dans
le systéme du centre de masse {C.M.) on s:

. 2 n —_
R = - A(Le:cp (-m ﬁﬁ) /R? (-2
K aq
avee R (0) = 1,3 A
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Figure MI-18 : Variation de langle 05, en fonclion de Iépaisseur traversée par des tons " de 80 ke V/p.
La eourbe continue représente la valeur calculée d partir dun modéle d’explosion.

Le diagramme vectoriel de la fignre 111-18 permet d’établir la correspondance entre la vitesse finale u
d'un proton dans le systéme (CM) el sa déviation 6. dans le systéme du laboratoire. On voit sur la figure

IML-17 que : )

g, = ¢ (711 - 3)

o

olt ¢ caractérise orientation initiale de Pion moléculaire incident de vitesse v,
Pour une molécule alignée on a 6, = 0, et pour une molécule transverse 7% = x
Nous avens porté sur la figure III-16 les valeurs caleulées de 7% pour différentes vitesses ot dpaissenrs
de cible. Remarquons que la distribution angulaire de deux protons se repoussant par interaction coulom-
bienne est sensiblement constante entre —07°** /2 et 67** /2 et nulle ailleurs ; ainsi nous prendrons §*%®
comme valeur de la largeur & mi-hauteur. Nous constatons que les valeurs sont en bon accord avec les
valeurs expérimentales. A pertir d’une certaine épaisseur (~ 1,5 pg.em™7) 05, ne semblent plus dépendre
de Pépaisseur ; cela signifie que la vitesse transverse acquise par chaque proton reste constante & partir de
cette épaisseur.

En conclusion, dans le domaine de vitesse de notre dtude expérimentale 'effet d*écran des élecirons du
miliex est st efficace que les fragments ne se repoussent que faiblement daus le solide. En conséquence, a
ln surface de sortie, les fragments de la dissociation dun agrégat de vitesse donnée, seront & des distances
internucléaires trés semblables qu'ils alent traversé une cible de 0,9 pg.em™? ou de 2 pg.cm™? d'épaisseur.
Cependant 3 faible vitesse la diffusion multiple tend & angmenter sensiblement la valewr finale de R L'étude
de & nous a permis aussi de montrer que la densité d’un agrégat HF est sensiblement indépendante de son
nombre de masse n ¢t que chaque proton dans agrégat a en moyenne quatre proches voisins, en accord ce
gue L'on peut déduire des prédiclions théorigues de Yamaguchi et al. {55} concernant la structure de ces
agrégats.
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3 - Résultats des mesures de Fractions d'mtomes neubres.

Noug allong étudier les mesares concernant s fraction d’atomes neutres par proton de lagrégat incident.
Nous nous mtéresserons tout d’abord au cas atomique {¢}), puis an cas moléculaire (¢F) el enfin anx agrégats

(#5).

a - Mesure de référence.

Afin d’étudier les effets de proximité sur Iétat de charge des fragments d'un agrégat, il est nécessaire de se
référer & la fraction neutre ¢} obtenue avec des faisceaux atomiques de méme vitesse. L'étude de ¢f dans
ce domaine de vitesse n déja éié faite auparavant {58, 59), nous Pavons utilisée pour fester motre dispositif
expérimental. Nous avons ainsi mesuré ¢§ soit & P'aide de la technique de o "cible double”, soit en utilisant
un faiscean incident de protons.

i - Dépendance avec la vitesse,

La variation expérimentale de ¢ en fonction de la vitesse du projectile émergent est reportée sur la figure
I11-18. Le faible dcari entte les vitesses incidentes et émergentes, d & la perte d'énergie dans la cible, a
été calculé A partir des tables de pouvoir d’arrét (94). Nous observons que ¢} est une fonction rapidement
décroissante de v : dans lintervalle 1,1 < v/vy < 3,5, ¢4 varie denviron deux ordres de grandeur. En it
#5 suit une loi moyenne de décroissance en v™! dans intervalle 1, vy < v < 1,5v , en v~? dans Pintervalle
1,590 < v < 210 ¢b en v~ 55 pour v < Zug .

La figure TI1-18 monire que nos valeurs expérimentales sont en trés hbon accord avec celles de de Chateau-
Thierry et Gladicux (58} d'une pari, ot Kreussler ef Sizmann {59) d’antre part. Ceci nous montre que notre
dispositif expérimental fonctionne correctement.
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i - Interprétation des résultats dans le cadre des théories existantes.
Le modele de Bohr, valable pour v > wy , ne peut pas rendre compte de nos résultats mettant en jeu des
vitesses inférieures 4 2vup . Sur la figure I11-18 sont reportés les résultats de nos caleuls établis & partiy des
prédictions théoriques de Kreussler ot Sizmann (59) (K.S.) fondées sur la théorie de Brandt et Sizmann (cf
Ch Lbi x 2b). Tls correspondent & des valeurs nettement en dega des valeurs expérimentales. Or leur propres
prédictions reproduisent correctement leurs résultats expérimentaux ainsi que ceux de de Chateaw-Thierry
(31). Ce désaccord pourrait étre d & I'une des deux raisons suivantes :
- un des paramétres donné dans leur publication {59) r'aurait pas la bonne valeur.
- ils utilisérent pour calculer ¢§ une autre expression non explicitée, utilisée par de Chateau-Thierry
{référenciée dans sa Thése d'Etat (31)).
Ce désaccord entre les modéles théoriques et Pexpérience montre que les concepts fondamentaux d%é-
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change de charge dans le domaine de vitesse qui nous intéresse sont encore mal cernés.

O nous & paru intéressant d’étendre notre étude & la recherche d'effets collectifs dans les échanges de charge
avec des projectiles moléeulaires @ les processus de capture et de perte électronigue sont perturbés ici par la
proximité entre les fragments. Dans cetie optique, étude de Ja fraction ¢} est fondamentale.

b - Etude de la fraction neutre obtenune avec .H;'.

i - Revue des résultats expérimentaux antérieurs.
1t a déja é4é mis en évidence que les effets moléculaires observés sur la distribution des éiats de charge a la
sortie d'une cible solide sont directement relids & la distance entre les fragments & la surface de sortie de la
feuille.

En particulier, le groupe C.A.S {45) a mesuré pour des projectiles incidents H; et H les rapports
des fractions neutres ¢F /¢h et @5 /¢l & Pémergence d'une feuille de carbone dans le domaine de vitesse
4,5 - 10wy . Les variations observées de gf)gs/q‘ké en fonction de la distance R entre les fragments & la sortie
sont représentées sur la figure I1-19. R est caleulé ici dans le cadre d’un modéle d’explosion coulombienne
pure car Peffet d’écran des élecirons du milien est négligeable & ces hauntes vitesses,
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Figure XI-18 : Variation des fractions relatives ¢y'° /@ en fonction de lo distance internucléaire (d’aprés

(45))-

Trois observations principales ont éié faites :

- A wne distance interprotonigque donnée Vexcés relatif de production d'alomes nentres Add fdf = (93
¢85} /i ne dépend pas de la vitesse des projectiles,

- A une distance interprotonique de Pordre de 3 Ace rapport vaut environ 0,4 puis décroit et devient nul
an-dela de 15 A.

Lleffet observé avec H, est deux fois plus élevé qu'avee H; .
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Ces résullats avaient alors €t¢ interprétés par un modéle géométrique simple, fondé sur les concepts
suivants :
- Certains électrons émergent de la cible dans un état libre et & la vitesse des protons émergents, ce sont

les élecirons "convoyés” (61,62).

- Lorsque ce sont maintenant deux protons voisins qui émergent, il y a une certaine probabilité pour
quun €lectron cible arraché par I'un, et convoyé par les deux protons, soit capturé par lauire.

Ceci peut expliquer la surproduction de particules ncutres qui est observée dans cette expérience.
L'évaluation quantitative de cet effet a été effectuée en supposant que, pour étre capiuré par un proton
un électron doit se trouver & wne distance inférieure & Ry = 154/2, (2R, est donc la séparation maximum
entre les deux protons & Pémergence pour que Peffel soit observable). Si 5; et S, sont les sphéres de rayon
R4 assocides & chaque proton de Pion moléculaire H;" un effel moléculaive apparait lorsque R < 2R 4, clest
4 dire quand Sy et 9 se recouvrent {la notion de fonction donde nintervient pas dans ce recouvrement).
Sur la figure I11-19, nous montrons les variations de qﬂvg'S /$% avec R ainsi obtenues. Ce modéle reproduit
bien les valeurs expérimentales et 3 ces énergies les sapports @F JdY et @3 /@) ne dépendent pas de la vitesse,

i - Nos résultats expérimentaux.
Sur le figure [11-20 nous montrons la variation de % /ol avec la vitesse v, des fragments émergents obtenue
pour des projectiles H, de vitesse comprise entre 1, T et 3, 5vp émergeant de feuilles de carbone de différentes
épaisseurs.
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Pigure III-20 : Variation avec lo vilesse des fragments, de lezcés relatif d'atomes neutres.

.1 - Variation avec Pépaisseur de Pexcés relatif d’atomes newtres.,
Pour des épaissenrs comprises enire 0,9 of 2 rg.em” ¥, nous ohservons que AP /b ne dépend pas ou pet
de Pépaisseur traversée a une vitesse donnée., Cela confinme un résultat obienu lors de I'étude des largeurs
4 mi-hautenr des distributions angulaires, 65 : dans ces expériences la séparafion internucléaire R entre les
fragments & I'émergence varie peu avee Pépaisseur traversée i ces distances internucléaires étant typignement
de Tordre de 2 A. Remarquons que R a d étre caleulé & partir du modele d’explosion coulombienne derantée
{ef. § Clc-) car, & ces basses vitesses, effet d’écran nest plus négligeable. Pour des cibles plus épaisses,
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notamment celle de 10pg.cm™2, nous observons un effet plus faible & une vitesse donnée car & I'émergence
dune telle cible la séparation moyenne entre les fragments pent atteindre typiquement § A.

1.2 -~ Variation avec la vitesse de 'excds relatif des atomes neutres.

Contrairement & ce qui se passe aux vitesses plus élevées, A¢Z /¢f vatie icl avec la vilesse. De plus la
variation de A¢3 /¢d est sensiblement indépendante de Pépaisseur.
Avee la cible la plus mince {0, 9 pg.cnm?) ce rapport Add /éd est de 0,05 dans Jeo domaine de vitesse 1, 1 2vg
puis croft jusqu’a atteindre 0,8 & 2, 8vg , et reste sensiblement constant pour des vitesses supérieures a 2, 8vg.
Ainsi nous observons ici pous I premiére fois que la valeur du rapport Ad? /¢h ne dépend pas seulement de
la distance internucléaire & 'émergence mais aussi de la vitesse & [émergence, Veffet collectif disparaissant a
hasse vitesse. Nous ne pouvons donc pas ici wtiliser le modéle géométrique déerit précédenument car i ignore
la vitesse des projectiles,

1.8 - Variation avec la distance mternuclénire & Pdmerpence de Pexcés relatif d’atomes neutres.

Nous avons va que pour des vitesses supérieures & environ 2, 8vg , Agd /b ne varie pas avec la vitesse et
vaut environ 0,8 (pour des épaisseurs comprises entre 0,9 et 2 pg.cm™?). Dans ce domaine de vitesse nous
allons maintenant étudier la variation de Adg @} avec la distance interprotonique R & Pémergence (figure
Iy-21).

(2.8 -10vy) Hy=C

vmi%‘o \ (T /1~ 1 & e brovetl
— i EMB 2/ 4 ) o de Castro Faria et
o O ' al (48)
Mt | i - .
| A QGaillard et al (45)
< o5l A
]

Pigure FEL-21 @ Variation avec lo distance interpucléaire de Uencés relatif d'atomes neutves.

Remarquons, d’'une part, que pour les cibles les plus minces 'effet d'écran conduit & des valeurs R qui
sont typiquement de ordre de 1,6 A, et, d’autre part, qu'a ces vitesses (> 2, 8ug) la diffusion multiple devient
négligeable. Pour des valeurs de R faibles (B < 1,8 A, Agg [Ph ~ 0,8 et pour R > 2 A, Mg Joh ~ 0,3,
Nous cbservons une décroissance trés rapide du rapport entre 1,6 ot 2 A. Nous avons inclus dans les résultats
ceux qui ont 6t obtenus antérieurement par le groupe C.AS. (45} avec des projectiles H{z" de vitesse 4, 5—10vg
et ceux de de Castro Faria et al. (48) avec des ions D de vitesse 4, 5uo.

On observe que tous ces résultats se rassemblent sur une seule et méme courbe qui mwontre que Ad3 /b
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semble ne pas dépendre de la vitesse tant que v > Jvg.

iii - Interprétation des résultats.
Auncun modéle existant ne permet de rendre compie de ces résultats. Nous proposons d'utiliser ce qui est
connu des processus d’échange de charge, pour interpréter ces résultats ef discuter leurs comséquences sur
les processus de perte et de capture.
Nous avons v que la fraction alomique neutre pour un systéme a deux étals de charge, pouvait s'ex-
primer simplement en fonction des sections efficaces de perte et de capture oy, et o, d'un électron par un

proton .
TR IIT—4
(,75() 1 - ( }
ou
@ 1o
0
avec

( o ) ; (111 -~ 6)
PO e = o R
’ Gt/ mot U qbé

ot ¢ est lo fraction neutre par proton de la molécule incidente et oy, et o, sont les sections efficaces
de perte et de capture d’un électron & partir de deux protous corréiés. Nous supposons ici que la capture
d’un électron par deux protons (dans wn éiat Lié ou autodissociaiif} est possible & l'intérieur du solide.

{ii.1 - Variation de ¢} & haute vitesse
Pour de trés faibles distances interprotoniques, et & suffisamment haute vitesse (v < 3ug ) Pexpérience montre
que ¢F ~ 2¢8.
A haute vitesse n << 1, et les relations (111 4-6) s'écrivent :

1
‘150 ~ T

et
¢ ~ (I11 - 7)

(%) Nz(?ﬂ;)
o mol 91 ) at

Or il a été déduit (6) & partir des mesures expérimentales de la fraction neutre ¢3 avec des ions moléenlaires
H} de 0,6 et 1,2 MeV/p, que la section efficace de perte de Pion wmoléculaire H;' est deunx fois plus faible
que la section efficace de perte de I'atome HO.

De plus, deux protons distants de quelques Apeuvent capturer un électron dans un état moléeulaire (fonda-
mental ou excité), ou perdre un électron & partir de cet dtat. Sur la figure 1122 qui représente les courbes
d’énergie potentielle de la molécule H;‘ nous observons que pour wne distance de Pordre de 1,5 Al'énergie
I, nécessaire 4 Vionisation de I'état moléculaire fondamental Hy (Lsog) vers le contimuuwm (H* 4 H') se
trouve étre de 'ordre de deux fois I énergie dllonisation I} d’un ateme isolé. Or nous venons de voir gue
Tlonr ™ %fﬂ,‘,, done la section efficace de perie varte sensiblement en % , 1 étant ’énergie dlronisation du
projectile considéré.

Sur la figure II-21 est reportée la varialion avee la distance internucléaire R des rapports {Iy - 1)/ et
{I5 — I;)/I, ot I; est 'énergie nécessaire pour joniser Pétat moléculaire dissocialif Hi{pa, ) vers Déiat
fibre (H' - HV). Nous observons que pour des distances R inféricures & 1,8 Ale rapport A¢f / @f est celui
que Pon attend pour un état moléeulaive H (lsog), et pour des distances supérienres a 2 Acelui de Iétat
moléculaire H‘;‘ (2poy ). Ainsi la mesure de A2 / ¢§ en fonction de la séparation internucléaire R révéle le
réle joué par les orbitales moléculaires lées de la moléeule Hy.

Donc 1 ~ 21, ce gui entraine
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Figure YYE-22 : Flats de la moldcule H;'

Ces résultats semblent aussi montrer que, pour H', la capture est peu affectée par des effets collectifs.
En effet la relation oy, ~ %CQM et Péguation (1I1-7) montrent que la section efficace de capture moléculaire
est sensiblement égale & la section efficace de capture atomique.

ii.2 - Variation de ¢2 & basse vitesse
Pour des vitesses supérieures & 2, 8vp nous avons vu que ¢ et @2 étaient de I'ordre de 11 el 7 respectivement.
Mais & basse vitesse, o, ot ¢y deviennent du méme ordre de grandeur, et :
¢2 . 2

)0 iy 1 E TE (III 8)

Nous avons vu que m cst de I'ordre de 27y ainsi

A it

2 e - _
% o (11 - 9)
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A partir de nos mesures de ¢f (figure 1[1-18) nous avons pu porter en trait plein sur la figure 111-26 la
variation de Agd / ¢ avec la vitesse v, de I'atome émergent donnée par cetie relation. Nous observons que
Pallure générale de A¢d / ¢ obtenue expérimentalement est assez bien reproduite par la relation (111-10).
Toutefois entre 1,1 et 2, 2 notre caleul surestime la valeur de A¢2 / ¢f . Cecl est d au fait que la relation
I11-7 & été établie 4 haute vitesse, alors gu’d basse vitesse la section efficace de perte de lion moléculaire
HY west plus deux fois plus faible que Ja section efficace de perte de Patome H°. En effet, o7,, augmente
lorsque la vitesse diminue inals ne pent de toute maniére excéder la valeur de la section efficace géométrique
de waf Patome H%(1s). Dans le moddle de Bohr qul a été éiabli dans notre domaine de vitesse (cf. ch.,
éq.(1-22)), on a
2 51 4 Vo
g1~ Rig Ji 42 V,
A partir de v == 3, 3ug, 0y atteint la valeur limite ne?. 1 résulte de ces considérations que pour des vitesses
inférteures a Jvg, oy > %0“,5 et

al at

Te < 2‘)"1

(Pest pourquoi les valeurs expérimentales AgZ / @) décroissent plus vite avee la vitesse entre 1, lug et 3vug que
les valeurs calculées & partir de (I1L-10). Alnsi les effets collectifs deviennent-ils trés faibles & basse vitesse.

¢ - Btude de la fraction neutve obtenue avee H)

Nous allons maintenant nous intéresser au cas ot il v’y a pas seuwlement deux protons mais un essaim de
n protons 4 l'émergence d’une cible de carbone. La figure IIL-23 représente la variation de la fraction ¢}
d’atomes neutres par proton en fonction du nombre de mssse n, pour différentes vitesses du projectile
traversant une cible d'épaisseur 1, 5ug.cm™?.

i~ Variation de ¢} avec la vitesse
Pour un agrégat M} donné, nous observons que la fraction neutre est d’autant plus élevée que la vitesse du
projectile est faible mais suriout que la fraction relative ¢ff / ¢§ est d’autant plus faible que la vitesse est
faible. Par exemple pour Hy' |, ¢f / ¢} est égal & 1,2 & 130 keV/p et & 24 120 keV/p. Or nous avons va pour
des lons H;' 4 basse vitesse (v < 2, 8ug) que ¢ / ¢b augmentait avec la vitesse du projectile. Nous pouvons
déduire de la figure 111-23 que pour chaque projectile H le rapport ¢f / ¢} augmente avec la vitesse du
projectile.
#t - Variation de ¢} avec le nombre de masse n,

A une vitesse donnée, nous observons que ¢f augmente linéaivement avec 1 puis cesse de croitre pour n < 7,
quelle que soit la vitesse du projectile. L'augmentation linéaire de ¢ avec n est en bon accord qualitatif avec
les résultats observés par le groupe C.A.S.(45) dans le cas limité d'ions incidents Hy ot H,'. L'augmentation
linéaire de ¢f avec n signifie que la distance moyenne entre les protons est constante & 'émergence, quel que
goit le projectile incident. Ainsi k densité de Pessaim des fragments & Pémergence pour une vitesse et une
épaisseur de cible données ne doit-elle pas dépendre de n.

Sur les figures II§ - 24 - 26, nous montrons les variations de ¢f avee la vitesse et avec le nombre de
masse 0 pour trois épaissenrs de cible. Les courbes ont des allures comparables & celles des courbes discutées
précédemment. De plus un seni] de sajuration apparait aux masses n ~ 7 ef ce seull ne semble pas dépendre
de Pépaisseur, Cecl semble montrer que le nombre moyen de proche voising d’un proton a I'émergence est 6.
Nous pouvons interpréter ce résultat de la maniére suivante :
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Figure IJE-28 : Variation de la fraction d'alomes neutres ¢ par proton incident en fronction du nombre
de masse, pour différenies vitesses des projeciiles.

Nowus avons vu que chaque proton a enirée de la cible a en moyenne quatre proches voisins, résultat
en accord avee les prédictions théoriques concernant la structure de Pagrégat incident. Au cours de son
voyage dans la feuille, chaque fragment subit sur les atomes du milieu des diffusions multiples qui rendent
sa position dans Pessaim aléatoire. A 'émergence , nous pouvons supposer que le nombre de proches voising
d’un proton situé au centre de Pessaim est égal au nombre de protons que 'on peut mettre dans une sphére
centrée auntour de ce proton. Ce nombre est égal & 12, Cependant pour connaitre le nombre moyen de proche
voisin il faut tenir compte de Ja position du proton dans la sphére {en surface cu & P'intérieur du volume).
On trouve alors un nombre moyen de proche voisin gui est environ de 6,5, valenr trés proche de la valeur
expérimentale. Remarquons que cetie interprétation implique que les effets de proximité sur la neutralisation
des protons & Pémergence de la feuille ne sont ressentis que par les proches voisins d'un fragment. Au-dela
les fragments slignorent. De plus, le it que le seuil de saturation 4 (n = 7) soit le méme pour toutes les
épaisseurs montre que la distance entre les fragments a Mémergence n'est pas un parameéire critique vis 4 vis
des effeis observés.
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Figure I1-24 1 Varialion de ln fraction d’atomes neuires ¢f par prolon incideni en fonction du nombre
de masse, pour différenies vitesses des projectiles.

D - CONCLEUSEON

Nous avons moniré que les informations que Pon peut extraire des expériences de collisions agregat-solide
sont de deux sortes. D'une purt la distribution angulsire des fragments esi conditionnée par les premiéres
couches atomiques de la fenille ef donne donc des renseignements sur la structure des agrégats imcidents, Tn
particulier, nous avons montré gue la densité des agrégats d’hiydrogéne ne dépend pas de lenr nombre de
masse ¢t que chaque proton dans Pagrégat a en moyenne quatre proches voising, D'autre part, la distribution
des dtats de charge & Iédmergence dépend fortement de la taille de Pessaim de protons dans les derniéres
couches de la fenille et donne des informations sur les processus fondamentaux de Pinteraction ion-solide.
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CHAPITRE IV

OBSERVATION DE LA CAPTURE RADIATIVE D'UN ELECTRON DANS IES
NIVEAUX K, L ET M D'IONS Xe sa* |, 53+ ET 52+ DE 25 MoV fu

CANALISES DANS UN CRISTAL DE SILICIUM.

A - INTRODUCTION

J’ai participé aunx expériences faites au GANIL dont le but éiait d’étudier le phénomeéne d'échange de
charge entre un ion Jourd rapide fortement épluché et un cristal, en conditions de canalisation. Des études de
ce type aveient déjd ¢6é réalisées & plus basse énergie avec des ions plus légers auprés du tandem d'Oak Ridge
(63). Elles avaient mis en évidence de trés intéressontes menifestations de la canalisation sur les dchanges
de charge pour des ions Carbone et Oxygéne : le "gel” des états de charge des ions canalisés, Fexcitation
cohérente des jons canalisés conduisant & Pionisation et la capture électronique radiative (CR). L'utilisation
d’ions plus lourds et plus rapides fournis par Je GANIL nous a permis de prolonger cette étude dans de
meilleures conditions.

Pour différentes charges incidentes (54 53 et 52) d’ions Xénon de 25 MeV /u, nous avons mesuré les
distributions de charge aprés traversée d’un eristal mince de Silicium en conditions de canalisation. L’éinde
des résultats obtenus permettra de déterminer Pinfluence des paramétres d'impact de collision sur les pro-
cessus de perte et de capture électronique. Et ce travail démontrera que la canalisation offte une wnigue
opportunité d’étudier ls CR. L'étude simultande des états de charge et de I'intensité de la CR nous permetira
de montrer que la capture électronique par des particules canalisées est dominée par la CR.
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Figure IV - 1 : Veriation du rendement de diffusion d’un cristal mince en fonction de Uangle ¢ entre le
faiscean incidend de profons de I MeV ef un plan {111) : (o] valeurs expérimenteles : dpaisseur du evistal
630 A, 8 = 26° (o) valeurs caleulées pour une épaisseur de 700 Afd’aprés (64)).

B - NOTIONS DE CANALISATION

L'interaction d’un faisceau de particules chargées avee la matiére dépend beaucoup des paramétres
d'impact des collisions entre les particules incidentes et les atomes de la able, Or, lorsque le falscean incident
fait un angle trés faible avec une direction cristalline d’un solide monocristailin, les différents paramétres
d’tmpact associés aux collisions successives avec les atomes de la cible sont corrélés emtre eux, et non plus
distribués de facon aléntoire comme ce serait le cas pour une cible amorphe. Ceci perturbe fortement
des phénoménes physiques tels que Ja diffusion de Rutherford, la perte d’énergie, I'émission d’électrons
secondaires, ete... (64-66).

La figure IV-1 montre par exemple le résultat d’une mesure de diffusion de Rutherford obtenu par Poizad
et Remillieux {64) avec un cristal d’or, on observe une forte extinction de la diffusion de Rutherford lorsque
le faisceau de protons utilisé coincide avec une direction de plan cristallin,

Pour expliquer les effets de la canalisation Lindhard (67} a montré en 1965 qu’une particule chargée en
mouvemnent rapide le long d'une direction d’axe ou de plan cristallin subit une série de légeres déflexions
par les atomes successifs de la rangée ou du plan. La irajectoire de cette particule & Pintérieur du cristal
peut éire calculée en moyennant le potentiel cristallin le long de la direction cristalline considérée. Ainsi
dans cefte approximation le potentiel V(r) ne dépend que de la distance 1, dans le plan fransverse, 4 l'axe
(plan) cristallin le plus proche. Une particule chargée positivement ayant wne énergie transverse suflisament
faible rencontre ainsi une barriére de potentiel qui 'empéche de s'approcher des rangées atomiques. Dans
le cas d’une incidence le long d’une direction de plan, cetie particule chargée positive peut se trouver ainsi
piégée entre deux plans cristallins tout an long de sa pénétration dans le cristal ; la particule est alors dite
"canalisée” le long du plan crisiallin,
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Lindhard & montré que pour qu'il y ait canalisation il faut que angle d'incidence par rapport 4 un axe
ou & un plan cristallin soit inférieur & un angle 4, appelé angle critique de canalisation {67).

_ () -
the = ( £, ) (IV - 1)

Ve est la profondeur du puits et By D'énergie de la particule incidente.

Confinées dans les régions du résenn éloignées des rangées (ou des plans) atomiques, les particules
canalisées ne peuvent pas subir avec les atomes du résean des interactions mettant en jen des paraméires
d'impact inférieurs & la distance minimum d’approche d’une rangée cristalline : diffusion sous grand-angle,
réaction nucléaire, capture électronique non radiative ..

L'intérét de Pédtude de la CH par des lons canalisés est dfi aux raisons suivantes :

- les ions canalisés restent pour la plupart d'entre eux "gelés” dans leur éiat de charge initial,
- la canelisation atiénue fortement tous les autres processus dlinteraction conduisant & I'émission de
photons dans la méme gamme d’énergie ce qui favorise Fobservation de la CR.

C- METHODES EXPERIMENTALES

Dans ce paragraphe, nous allons déerire le dispositif expérimental de Pexpérience entreprise par la
collaboration CANIL au GANIL pour mesurer les distributions des états de charge d'ions Xénon trés épluchés
émergeant d'un cristal mince de Silicium ainst que le nombre ef énergie des photons émis par ces lons
canalisés,

1 - Choix des parameétres expérimentaux.

a - Divergence angulaire du faiscesu incident.

Une étude expérimentale en conditions de ennalisation nécessite wne définition angulaire de la direction des
particules incidentes inférienre & angle critique de canalisation. Une expérience préliminaire (68) a montré
gque sur la ligne LISE des faiscennx d'excellentes émittances permettent ce type d'étude,

b - Nature de Pion,

Pour étudier le processus de CR par un ion canalisé dans les meillenres conditions, I'idéal est d'utiliser les
ions les plus lourds possibles & Pénergie la plus faible compatible avec un dtat de charge moyen tiés élevé
4 Péquilibre. Nous avons choisi d’étudier la. CR avec des ions Xénon de charge 52% | 537 et 541 de 25
MeV /n. L'énergie des photons émis est de Pordre de 50 keV (d’aprés éq. {I-38) ). Ces photons sont détectés
avec un détecteur de Germanium intrinséque avec peu de fond puisque le rayonnement X caractéristique du
projectile n'excéde pas 47 Ry (~ 40 keV) et que la coupure du rayonnement de freinage des électrons est de
43 By (~ 43 keV).

Nous avons obtenu le maximum dintensité d’ jons Xénon de charge 527 |, 53% et 547 de 256 MeV /u & partir
de la distribution de charge d'ions Xe, & Pémergence d'une cible de Béryllium de 2 mg.em™? placée en amont

de la ligne LISE .

¢ - Epaisseur de la cible.

Fn ce qui concerne le choix de 'épaisseur de la cible, nous avons di faire un compromis. IEn effet lorsque
Pépaisseur du cristal est faible, le nombre d’événementis ('R augmente lindairement avec I'épaissenr tant
qu'il ¥y a wn "gel” important de I'état de charge mcident. Mais & partir d'une certaine épaisseur, I'état de
charge mcident est de moins en moins gelé et le nombre d'événements CR n'augmente plus avec 'épaisseur,
Nous avons choisi d’utiliser un cristal de Silicium de 17 gm d’épaisseur ef 0,7 em?® de surface. Notons que e
Silicium est un des rares cristaux que Uon sache faire trés mince et de bonne qualité.
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Figure TV-2 : Schéma du dispositif eepérimental. ¥ ; FEehantillonnewr ; Si-Li : Détecteur Silicium-
Lithium ; Si : Cristal de Silictum ; GE : Détecteur Germanium ; Ay : Spectrométre magnéligue ;| F
Fente ;P . Chambre d fils ; CH : Cage de Favadoy.

2 - Dispositif expérimental.

Le dispositif expérimental est schématisé sur Ja figure IV-2. Avant d’atteindre le cristal, le faisceau est

périodiguement arrété par un échantillonneur tournant dont les paleties en Argent émettent des rayons X
caractéristiques de 'Argent sous Pimpact du faiscean. Le toux d’émission X mesuré par un détectenr Si-Li
est proportionnel au nombre d’ions incidents,
L'ensemble cristal-porte-cible est monté sur un goniométre de haute précision. Ce goniométre permet deux
rotations autour de deux axes perpendiculaires et une translation. Le détecteur de Germanium intrinséque
est positionné & 90° par yapport 4 la direction du faisceaun incident. Les jons Xénon irausmis par le cristal
sont alors analysés en charge et en énergie par un spectrométre magnétigue associé & une chambre & fils.
L’expérience de canalisation a éié eflectuée dans la direction axiale < 110 >, 4 environ 35° par rapport a
Pincidence normale qui est powr les cristaux du type cubique faces centrées comme le Silicium, Paxe le plus
dense le long duquel se trouvent donc les champs cristallins les plus forts.

3 - Méthede d’alignement du cristal,

Sur la figure IV-3 est représentée Ja projection stéréographicue des divections de plans et d’axes cristallins
principaux antour de la direction < 110 >, Dans ce repére {1 92 ) du cristal, une incidence donnée du
faisceau correspond & un point A dont les coordonnées ¢ (A) et @ (A) sont a priori mconnues.
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Figure IV-8 1 Projection stéréographique des plans cristalling principaue awiowr de la direction < 110 >,

L'orientation du cristal par rapport eu faisceau est définie par deux directions perpendiculaires (indiquées
sur lo figure IV-3) correspondant aux deux rotations 6; ef 0; du goniométre ; Les positions & et 6 du
goniométre sont affichées par son dispositif de commande. I’alignement du cristal consiste & associer &
chague couple de valeurs (8 , ;) affiché les angles d'incidence {p; {A) et v, (A) ) du fiscesu par rapport
aux directions cristallines,

Nous avons choisi de mesurer, pour cela, Vintensité du rayonnement émis par les ions Xénon traversant
le cristal pour différents angles d’incidence du faiscenn dions XeP* (donc pour différentes positions dua
point A), Nous faisons varier wune seule des coordonnées @y ot 0, par pas successifs de 0,01°. Pour chacune
des positions du point A, nous mesurons le nombre de photons émis pour un nombre donné don Xe52+
incidents. A partir d’un cextain nombre de balayages de ce type oi Pon fait varier 6, ou @y , la connaissance de
la géométrie cristalline av voisinage de < 110 > permet d’identifier les difiérents plans traversés et d'établir
ainsi la cartographie du cristal. Ceel permet de déterminer les valeurs 8; et 6, & afficher pat le dispositif de
commande du goniométre pour aligner le faisceau avec une direction cristalline dounée.

D - MESURE DES DISTRIBUTIONS DBE CHARGE

Les mesures des distributions de charge ont été effectuées de la maniére suivante
les charges électriques collectées sur chaque fil sont intégrées pendant un temps que Pon peut ajusier. La
sortie du multiplexeur est visualisée sur un oscilloscope puis photographiée. En faisant varier I'intensité du
courant dans 'aimant chargé de sélectionner les ions émergents, nous pouvons alors déerire I'histogramme
des éiats de charge. Seulement un ou deux états de charge sont visibles en méme temps. Lorsque le cuistal a
une orientation quelconque c’est-a-dire une orientation ot il 0’y a aucun effet cristallin, tous les lons transmis
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perdent en moyenne la méme énergie {environ 180 MeV pour un parcours de 21,5 um} et les différents diats
de charge dounent des pics gaussiens régulicrement espacds ef de largeur constante,
Derusg les conditions d’alignement axial, les lons canalisés ef non canalisés ont un comportement différent non
seulement vis & vis de I'échange de charge mais aussi de la perte d’énergie. En cffet la densité électronique
décroissant avee la distance aux rangées, on doit 'attendre & une diminution du tawx de perte d'énergie et &
une distribution asymétrique des pertes d'énergie des particules canalisées. LVidentification of Panalyse de la
contribution des différents états de charge sont complexes du fait du déplacement ef de la superposition des
pics de différentes formes. La distribution des états de charge est obtenue en mesurant la surface des pics
sur les photographies. Les fractions de charge étant distribudes sur plusieuss ordres de grandeur, la préeision
résultante est suflisante,

Sur la figure 1V-4 nous montrons la distribution des états de charge des ions transmis quand le cristal
a une orientation guelconque ainsi que les distributions obtennes en condifions d'alignement axial pour des
ions Xe mcidents de charge 527 , 537 et 547 respectivement. Nous observons que la distribution mesurée
pour uie orientation quelcongue, a une forme réguliere reflétant I'équilibre de charge {charge moyenne &
Péquilibre 49,5). Les distributions obtenues, lorsque le cristal est aligné le long de la direction < 110 >
sont assez loin de I'équilibre puisque 83%, 80% et 60% des jons de charge 52F | 537 et 547 respectivement
restent dans leur état de charge initial. Les particules canalisées apparaissent "gelées” dans leur état de
charge hitial. Ceci est dit au fait qu’elles ont une plus faible probabilité de capturer un deciron que les
particules voyageani dans le cristal en orientation quelcongue et pour lesquelles la capture non radiative,
processus & petit parameétre d’tmpact est dominant. Notons, que pour avoir une imtensité suffisanie Qlons Ne
incidents de charge 54 il a été nécessaire dangmenter la divergence angulaire du faiscean. Cecl a en pou
conséquence d’angmenter Ia proportion d’ions non canalisés dans ce cas. Pour des ions incidents de charge
54% nous obsexrvons justement que les fractions de charge inférieure & 527, veprésentatives de la fraction
d'ions non canalisés, sont plus dlevées que dans le cas d'ions 537 incidents.

Sur la figure TV-5 nous montzons le specire en énergie des ions Xe de charge 537 transmis & travers
le cristal en conditions d'orientation < 110 >. Nous observons que ce specire en énergie a une forme
asymétrique typique du spectre obtenu avec des particules canalisdées. Pour les jons incidenis 521 |, 5371 et
54% le taux de perte d’énergie associé au maximum du pic est de 0,45 en unité de taux tabulé correspondant
& une cible amorplhe, en trés bon accord avec Pextrapolation des résultats obienus 4 hasse vitesse.

Nous allons maintenant étudier plus précisément la distribution des étais de charge en condition d’orien-
tation < 110 > obtenues avec un faiscean mcident dion Xe®** | Xl est clair que les jons canalisés ont une
probabilité réduite de capturer wn dlectron. Dens le eas d'un falsceau incident dions Xe®8+ | la fraction
de charge 521 & Démergence est faite de deux contributions que Pon peut extraire du spectre en dnergie
correspondant : une composante canalisée (8%) avec un specire en énergie similaire an spectre obtenn avee
des ions 531 et une composante (5%} qui a une perte d'énergic moyenne légérement plus faible que la valeur
obtenue lorsque Je cristal a une orientation quelconque. Les taux de perte d'énergie pour les pics successifs
de 51 & 46 deviennent progressivement égaux au taux obtenu en conditions d’orientation quelcongue.Les
¢tats de charge inféricurs 4 517 apparaissent comune une réplique de In distribution obtenue avee lo cristal
en orientation quelconque et indique que la fraction de charge équilibrée est pour une orientation < 110 >
de 2%, une valeur assez raisonnable pour une fraction non canalisée. Cleei montre gque la décanalisation est
négligeable.

I en vésulte que la fraction du faisceaun émergent qui a une perbe d’énergie typique de canalisation
est de 88%. Le reste, 12%, est alors composé de 2% d'ions non canalisés et de 109% d’ions mal canalisés
ayant une perte d’énergie intermédiaive entre la peste dénergie en condition dlorientation = 110 > et celle
correspondant & une orientation quelcongue,

Linformation la plus importante 4 retenir est que, pour des particules K¢ hien canalisées, la probabi-
lité de capturer nn électron dans le cristal est de 8/88 == 0,09. De la méme maniére, fes études respectives des
distributions des états de charge dions Xe%t ot X%t montrent que, pour des particules bien canalisées,
la probabilité de capture &’ un électron par un ion Xe®* dans le cristal est de 0,196 et par un lon Xe52F
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Figure IV-5 1 Specire en énergie de la fraction dions Xe®*t émergeant du cristal {ovientation < 110 >,

de £,072. Ces résultats montrent gqu’un jon Xe® ' bien canalisé a une probabilité environ deux fois plus
grande de capturer un électron qu'un jon Xe®®¥ dans la méme situation. Si on suppose que la capture est
principalement radiative {ce que nous verrons plus loin), et plus probable dans la couche K, un ion Xe¥%F
bien canalisé peut capturer sur sa couche K wun électron de spin quelconque. Pous un ion Xe®®t | ayant donc
une lacune ¥ comblée, Pélectron susceptible d’élre capturé sur Ia couche K n’a qulune possibilité de spin.
Alnsi le nombre d’électrons susceptibles d’étre eapturés par wn ion Xeb3t est égal & la moitié du nombre

P . " . wr BA. -~ . .
d’électrons susceptibles d’éire capturés par un jon Xe**" dans la méme situation.

B - OBSERVATION DE LA CAPTURE ELECTRONIQUE RADIATIVE

Sur la figure [V-6, pour un faiscean d'ious incidents Xe®® | nous montrons le specire de rayonnement X

obtenu par le détecteur Ge lorsque le cristal a, soit une orientation quelconque, soif une orientation < 110 »
pour le méme nombre de particules incidentes,

1 - ¥n conditions d'orientation quelcongue.

Nous observons que le gpecire mesuré en condition d'ovientation quelconque est dominé par les séries
Lyman du Xénon (Ly o , Ly B, Ly v, ..). Les deux petits pics a 18 keV el 24 keV sont dus 4 un
effet d’échappement du détectenr Ge dans la détection des photons issus des Ly «, Ly 3 (Pénergie perdue
est égale 3 Vénergie de laison de la couche K du Germanium). Trois autres petits pics (appelés K, L ot
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M-CR respectivement) peuvent étre observés. Iis correspondent & une capture élecironique radiative dans
les niveaux K, L et M du projectile et sont situds aux énergies (éq.(1-38)}

B = By (n) +

ot n et Fy(n) sont le nombre quantique principal et Péuergie de liaison du aivesu, m la masse de Péeciton
M el Il la masse ef I'éncrgic du projectile. La contribution de la K-CR est trés faible cor d'une part, la
premicre capture qui rerplit wne lacune K est ke plus souvent un événement non radiatif et d’autre part, &
I'équilibre la couche K est toujours remplie.

Lémission d’une rale Lyman peut résulter non seulement d'une excitation directe des fons Xénon mais
aussi du processus de capture électronigue. Or d’aprés les mesures de Meyerhof et al. (69} et des prédictions
de Gayet et Salin (70), la capture électronique non radiative a leu principalement dans des #iats excitds,
De plus la contribution de la CR & la section efficace totale de capture est faible en condition d’orientation
quelconque. Ainsi on peut estimer qu'un photon d’une trausition Lyman est émis aprés chaque dvénement
de capture (sauf capture dans P'état 2s). De tout ceci il résulte en particulier que le nombre total de raies
lyman émises par un ion mcident X3t doit étre égal an nombre correspondant & un ion Xe®?* plus un.
En supposent que Pémission Lyman est distribude suivant wune loi en sin’é , cela nous a permis d’obtenir
une mesure absolue d'intensité pour un faiscean ineident trés faible de Xe®¥ par comparaison au faiscesy
de XeP** pour lequel Pintensité a pu éire mesuré électriquement.

2 - Fn conditions d’orientation axiale < 118 >,

Le specire obtenu en conditions d’orientation < 110 > est assez différent {fignxe IV-6) : la composante
continue et Pintensité des raies Lyman sont diminuées alors que d’hmportants pics CR apparaissent, le
plus intense étant le pic K-CR. Llintensité Lyman {(11% de la valeur obtenue en condition d’orientation
quelconque} ne peut étre atiribuée & la composanie non canalisée du fjscenu aligné (2%). On doit aussi
tenir compte de la contribution, difficile 4 évaluer, des particules mal canalisées ef peut éire de s contribution
des particules canalisées qui, aprés capture électronique radiative dans wne couche I ou M, peuvent alors
émettre des rales Ly o et Ly B st les transitions sont permises.

Nous observons que les intensités de la M-CR et de ln L-CR sont les mémes qu’en orlentation quelconque
bien que les pics apparaissent plus clairement en raison de ls diminution du reyonnement de freinage. Au
contraire, Pintensité de la K-CR augmente fortement du fait que a plupart des ions incidents Xe%** (90%
en moyenne) restent hydrogénoides dans le cristal et sont slors susceptibles de eapiurer un électron dans
lenr conche K. Cependant la densité électronique rencontrée par des particules bien canalisées dans le eristal
est rédnite. Toutefois le processus de CR, diffdremment du processus de capture électronique non radiative,
est un phénoméne qui peut avoir liew pour de grands paramétres d’impact de collision. T est done difficile
d’évaluer le nombre d’électrons susceptibles d’étre capturds radiativement. En supposant que la CR esf un
processus dont Pémission est en sin®8, nous avons dédult des spectres que le nombre d’événements de CR
par ion incident est 0,135. Or des mesures des distributions d’états de charge et en énergie, nous avons
montré que 88% des ions incidents sont bien canalisés. Il en résulte gue 12% des particules bien canalisées
imduisent un événement CR. Ce nombre est en bon accord avee la valeur 9% correspondant 4 la probabilité
de capture d’un électron par un ion Xe’3t bien canalisé, si Pon tient compte de la précision de nos mesures,
Cela semble montrer que la CR est le seul processus de capture pour des ions hien canalisés.

Sur la figure TV-7 est représenide la dépendance angulaire de certains paramétres relatifs aux pics K et
L-CR : la surface, I'énergic moyenne et la largeur de ces pics.

Nous montrons aussi la dépendance angulaire du taux de Lyman « afin de pouveir comparer les dépen-
dances angulaires du processus de CR avec un processus nécessitant un petit paraméire dimpact. Le {aux
de L-CR varie peu alors que la variation du taux de K-CR est importante. Ceci est dfi principalement ay
fait qu'en conditions d’orientation < 110 > Ion incident Xe®3+ , "gelé” dans son état de charge initial
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est susceptible de capturer sadistivement un électron sur sa couche K, alors qu’ en condition d’orientation
quelconque la lncune K de Pion incident Xe®®* est trés vite comblée par un processus non radiatif. Un
événement I-CR lui est toujours possible dans les deux situations étant donné cque la charge moyenne &
Péquilibre est 49,5, Ainsi Je taux de CR refléte principalement le nombre moyen de lacunes du projectile &
Iintérieur du cristal, Pour la K-CR, ce nombre est proche de unité en conditions d’orientation < 110 > et
de § en condition d’orientation quelconque. Cle nombre est alors trés sensible & des effets planaires lorsque
le eristal est désorienté de Paxe < 110 >, ef cela explique pourquoi, dans le déplacement angulaire observé
sur la figure IV-7 le toux de K-CR en conditions d’orientation quelconque est différent de la valeur extraite
du spectre de la figure IV-6 obtenue pour une autre orientation quelconque.

I est remarquable que les taux de K ef L-CR présentent un maximum qui w'est pas atielnt pour um
alignement axial mais pour des angles de I'ordre de la demi-largeur du creux Ly o . Ceci est dii au fait que
la CR est sensible 4 la densité électronique moyenne rencontrée par le projectile. Le maximum résulte des
variations opposées de la densité électronigue et du nombre de lacune du projectile a I'intérieur du cristal.
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Les énergies moyennes des photons K et L-CR sont anssi sensibles & l'orientation ot présentent un
maximum pour un alignement exact, Sur la figure V-7 est représentée la dépendance angulaire de I'énergic
moyenne du pic L-CR pour laguelle les effets sont plus importants que pour la K-CH.

Sur la figure 1V-6 nous pouvons observer les déplacements en énergie des pics L et M-CR pour une
orientation guelcongue et une orientation axiale respectivement. Cecl peut sexpliquer de la maniére sui-
vante : I'énergie du photon dépend de I'énergie de Haison initiale des dlectrons de la cible avant capture,
et de Dénergie de liaison finale de Pélectron lié au projectite.  Or, I'énergie de liaison finale dépend plus
fortement de I'état de charge du projectile pour les conclies L et M que pout la couche I Les états de charge
du projectile en orientation axiale et en orientation quelconque étant différents, Iénergie de laison finale de
Pélectron sur les couches L et M est différente.



Finalement la forme du spectre en énergie dépend forfement de la distribution en vitesse des électrons
cibles capturés et est trés sensible & l'orientation comme nous pouvons l'observer sur la figure IV-7 par la
dépendance angulaire de largeur du pic K-CR. L'effet est assez important et la largeur est minimum pour
un alignement axial et maximum pour wn augle d'incidence presqu’égal & Pangle critique de canalisation.

¥ - CONCLUSION

En conclusion nous avons montré que les divers aspects de la capture électronique radiative peuvent étre
étudiés en conditions de canalisation. Une plus compléte analyse est en cours et d’sutres expériences prévues
en Octobre 1987 & GANIL permettront une meilleure compréhension du processus de capture électronique
radiative.
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CONCLUSION

Au cours de notre étude expérimentale nous avoms tout d'abord mesuré les populations relatives des
niveawx 2p et 4p d’ions Het aprés traversée d’une cible de carbone & des vitesses comprises entre 2uvg et Sug.
Ces deux populations ne suivent pas la méme variation avec la vitesse. Nous avons moniré que ce résuliat
expérimental pouvait s'interpréter 3 partir de Vexistence de ces dtats cxcités & Pintésieur de la cible : dans le
domaine de vitesse étudié, notre modéle nous conduis & conclure que Pétat 2p est li¢ dans Ie solide alors que
Iétat 4p ne Pest pas, Ce travail expérimental a done permis de metire au point une méthode permettant
d’établir le diagramme des états lids possibles des systémes hydrogénoides légers en mouvement dans un
solide. Nous Pavons établi pour PHélimm, 3 serait intéressant de confirmer cette méthode pour d'aubres
systémes plus Jourds. D’autre part, une expérience en préparation, nons permettra peut-dtre de mettre
en évidence une discontinuité dans la variation avec la vitesse de Ja population relative du nivean 2p des
atomes d’hydrogéne émergeant dune cible solide. Cette discontinuiié est nttendue a basse vitesse, et devrait
survenir dés que I'état 2p nest plus §é dans le solide.

Nous avons ensuite montré que l'on peut extraire des collisions agrégat-solide deux types dinformations :

1) La traversée des deux premiéres couches atomiques de la fouille est déterminanie pour ka distribution
angulaire finale des fragments. Celle-ci donne done des renscignements sur la structure initiale des agrégats.
Nous avons ainsi pii montrer que la densité des agrégats d’hydrogéne ne dépend pas de leur nombre de masse
et que chaque proton dans 'agrégat a en moyenne quatre proches voisins.

2) La distribution des états de chasge & Pémergence dépend fortement de Ja taille de Pessaim de protons
lorsqu’ il atteind les derniéres couches de la feuille. Nowus avons montré que le tanx de production d’atomes
d’hydrogéne augmente linéairement avec le nombre de masse du projectile et tend vers wne valeur constante &
partir des masses 1 = 7. En particulier, nous en avons déduit qu’d émergence chaque projon est entouré en
moyenne de six parienaires, chague proton ne ressentant lors des processus d'échange de charge que les effets
de proximité diis 4 ses plus proches voisins. Dans le cas d’ ions I, ;‘ de vitesse supérieuve & 3vp , Iinterprétation
des résultats obtenus n permis de montrer que Ia surproduction d’atomes neutres & I"émergence de la feuille
était lide & Ja section efficace de perte dlectronique qui, dans le cas d'un systéme de deux protons corrélés, est
deux fois plus faible que celle d'un atome isolé. D'autre part, I'étude de la surproduction d’atomes neutres
en fonction de la séparation des deux protons & Pémergence & mis en évidence deux plateaux ; Yun 4 fajble
séparation, 'autre & grande séparation internucléaire. Ces deux platenux peuvent élre interprétés par la
perte d'ur dlectron & partir d’orbitales moléenlaires H (1s09) pour les faibles distances et B (2po. ) pour
les plus grandes. Des expériences complémentaires sur Iétude des collisions d’agrégats sont actucllement
en préparation. Elles combineront Pobservation de la distribution des dtats de charge et de la quantité de
humiére émise (Ly o) & Pdmergence d'une fenille de carbone pour différents agrégats et pour différentes
vitesses, el apporterons ainsi dautres formations sur les effots collectifs dans I’échange de charge.



Enfin, par Pétude simultanée des états de charge et de lintensité de la capture électronique radiative
dlions Xe irés épluchés en conditions de canalisation, nous avons montré que la capture électronique par
des particules canalisées est dominées par la capture radiative. Cette sitnation expérimentale nous a donc
permis d’en étudier différents aspects. Une plus compléte analyse est en cours ef d’autres expériences sont
prévues en Octobre 1987 au GANTL.
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