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résumeé

Létude théorique de la structure des agrégats d’hydrogéne a été réalisée par caleul
"ab initio”. Un caleul HARTREE-FOCK a été effectud pour les agrégats Y n = 3, 5,
7, .., 21 avec un ensemble de fonctions de hase triple zeta avec polarisation. Le caleul
d’interaction de configurations avee doubles substitutions a été effectué pour HY, n = 3,
5,7, 9.

Nous avons utilisé ces structures pour calculer la distribution des distances entre
les fragments et la distribution de leurs vitesses résultant de la dissociation d’agrégats
d’hydrogene rapides dans des feuilles minces de carbone, Pour cela, nous avons construit
un programine du type Monte Carlo, simulant la répulsion des protons et la diffusion muki-
ple dans la cible. L’analyse quantitative des distributions angulaires des fragments neutres
résultant de la dissociation d'agrégats rapides (30-80 keV/p), montre que les agrégats
formés dans la source de laccélératenr d'agrégats de LYON sont dans des états vibra-
fionnels proches de état fondamental.

Nous avons aussi mesuré la variation du nombre de photons émis par les atomes
d’hydrogene excités émergeant de feuilles minces de carbone (2 et 3.8 pg.em™?) aprés
dissociation d’agrépats Hi n= 357 .., 6l rapides (10-80 keV/p). Nous proposons un
modele fondé sur les variations de Ia section efficace de perte, pour interpréter les effels
colleclifs observés,



abstract

Ab initio molecular electronic structure theory has been used in an attenipt to char-
acterize the low lying stationnary point on the potentiel energy hypersurface of positive
hydrogen clusters. Using triple zeta plus polarization basis set, self consistent field calew-
lations have been carvied out for Hi, n = 3, 9, 7, .y 21, The conliguration interaction
caleulations with double substitutions have been carried out for i omo= 3,5 7,0

We have used these structures to calculate the distributions of separation and relative
velocity resulting from the dissociation of fast hydrogen clusters traversing thin {oils. For
that, a Monte Carlo computer program including effects of protons repulsion and multiple
scattering has been developped. The quantitative analysis of the angular distribution of
atomic fragments, resulting from the foil dissociation of 30-80 keV /p hydrogen clusters,
shows that the clusters formed in the LYON accelerator source are preferentialy in Jow
lying vibrationnal states.

We have also measured the variation of the number of photons emitted by excited
hydrogene atoms emerging from a thin carbon foil (2 et 3.8 pg.om ) after dissociation of
10-80 keV /p hydrogen clusters i on = 3,57, .., 61. We propose a model based on {he
loss cross section variations to interpret the vicinity effects observed.



INTRODUCTION

Des développements techniques récents ont permis la production dans les laboratoires
d'une grande variété d’agrégats atomiques ou moléculaires. Suivant le type de source et
le type d'atome ou de molécule mis en jeu, les agrégats obtenus peuvent étre neutres ou
chargés et contiennent un plus ou nwins grand nombre de constituants {de trois ou quatre
pour les plus petits & plusieurs centaines pour les plus gros}.

Ces développements sont & Porigine d'un nouveau domaine de recherche situé cn-
tre la physique moléculaire et la physique de 1'état solide. Le champ des investigations
est large et les yecherches sont menées dans plusieurs directions: étude des structures ef
de la stabilité (géométric, densité de charges), étude des propridtés thermodynamiques
(mélange, chaleurs spéeifiques, vibrations), dtude des propriétés optiques (spectroscopie
U.V., LR., Raman), étude des propriétés dlectriques et magnétiques (interactions hyper-
fines, magnétisme, supraconductivité) , étude de Pinteraction des agrégats accélérds avec
Ja matiére (sections efficaces de dissociation, effets collectifs sur les différents phénomenes
d’interaction avec la matiére liés & la présence de plusieurs atomes proches dans chaque
projectile}.

Ce travail expérimental et théorique a été suscité par les résultats expérimentawy
obtenus par B. MAZUY et al. auprés de Paccélératens dagrégats d’hydrogene de Ilnstitut
de Physique Nucléaire de LYON. Cet accélérateur fournit des faisceaus dagrégats rapides
(énergie totale de 60 keV & 630 keV) IF, nimpair, avec une large distribution de masse (n
= 3y b WL, ). Ces agrégats T Jormés datomes d’hydrogéne contenant done n protons
et "seulement” n-1 électrons présentent une relative strnplicité.

Les faisceaux d’agrégats accélérés permettent des études & la fois sur Pagrégat lui-
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méme ot sur Uinteraction des agrégals avec la matiere. Les expériences réalisées par B.
MAZUY et al., étudiant Pinteraction des faisceaux dagrégats avec des cibles solides, ont
élé réalisées dans cetie optique.

Quand un agrégat pénétre dans une cible solide, il perd brutalement la plupart de
ses élecirons par interaction avec la matiére. Les protons qui constituaient Vagregat se
repoussent alors et leurs vitesses par rapport au centre de masse de Pagrégat sont mo-
difices. Les distributions des vitesses des fragments & Pémergence de la cible sont alors
caractéristiques des distances entre les protons a entrée. Tn effet la répulsion est plus
grande pour les protous les plus proches & Uentrée et cette répulsion est la méme pour les
protous qui onl une position identique dans Pagrégat.

Cependant, 4 basse vitesse, une grande part de Finformation est perdue du fait des
collisions des protons sur les atomes de Ia cible qui modifient de maniere importante la
vitesse des protons tout au long de la traversée de la dible et de maniére indeépendante
pour chaque proton (diffusion maltiple).

Neanmoins Panalyse quantitative des largeurs des distributions angulaires des frag-
ments neutres a 'émergence de la cible de carbone pour des agrégais D (a=3,5,70911,
13, 15,17, 19, 21 ) mesurée par B.MAZUY et al. que nous présentons dans le chapitre 11, en
simulant le faisceau d’agrégats et Pinteraction des agrégats avec la matitre, a, en particulier
mis en évidence des informations importantes sur état vibrationnel des agrégats formés
dans la source de Paccélérateur dCagrégats de LYON. Le programme de type Monte-Carlo
que nous avons construit, reliant les vitesses des fragments et Jeur position relative en sortie
de la cible aux phénomeénes éiémentaires sest avéré un outil important dans Interprétation
quantitative des résultats expérimentaux par interaction d’agrégats d’hydrogéne dans une
cible solide.

La simulation du faisceau d’agrégats nécessite, en particulier, la connaissance des
structures des agrégats d’hydrogeéne. I’étude théorique des structures par calculs ab initio
n’a été abordée, & notre connaissance, que pour Hj , W, HT, Hy, H, 0. Nous avons
repris le caleul de ces structures avec une description plus précise et nous avons prolongé
cette étude aux structures des agrégats Hiy, HY,, Hiy, 1), (chapitre 1). Le progralnme
de caleul utilisé est GAUSSIAN &0 réalisé par J.A. POPLE et al., et adapté a Pordinateur
IBM du Centre de Caleul de I'Institut National de Physique Nucléaire et de Physique des
Particules par H. CHERMETTE.

A Pémergence de la cible, suivant son épaisseur el la vitesse des projectiles incidents.
les fragments peuvent étre des protons H*, des atomes d’hydrogéne WY, des jons H™
produits par échange de charge des protons dans fa cible. Pour des projectiles tres rapides
el des cibles minces, on observe aussi des ions moléculaires ", HY et des moléeules I,
(recombinaison moléculaire et transmission).

L7étude expérimentale des fractions d’atome d’hydrogéne a Pémergence de cibles
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solides par proton daus Pagrégat incident, pour des agrégats d’hydrogéne HE (n =3, 5,7,
9, 11, 13, 18, 17, 19, 21) dénergie 30 keV/p., 40 keV /p, 60 keV/p, 80 keV/p, 120 keV /p
a été réalisée par B. MAZUY et al.. Cette étude a mis en évidence des effets collectifs sur
Péchange de charge des protons en fonction de leur nombre dans Vagrégat incident. Parmi
les atomes d’hydrogéne & 'émergence, certains sont dans un ¢tat excité et la désexcitation
radiative de ces atomes peut étre observée. Nous avons réalisé la mesure de la quantité de
photon correspondant & Ja transition Lyman o (1s-2p) de hydrogene dmise & Pémergence
de Ja cible pour différents agrégats d’hydrogene HY (n = 3, 5, 7, 9, 11, ... 61) incidents de
différentes vitesses (10 keV/p, 20 keV/p, 30 keV/p, 40 keV /p, 60 keV /1, 80 keV/p) avec
des cibles de 2 pg.em™? et 3.8 pg.em™?. La dépendance du nombre de photons mesurés
avec le nombre de protons dans Vagrégat incident que nous avons ohtenue est différente de
celle obtenue pour la fraction d'atomes nentres.

La comparaison des fractions d’atomes neutres ef d’atomes dans un état excité a
Pémergence d'une cible solide avee celles obtenues avee des cibles gazeuses pour des protons
mcidents nous a conduit a préciser la description des échanges de charge dans les solides.
Lensemble des résultats expérimentaux ohtenus par mteraction de faisceaux dagrégats
d’hydrogene avec des cibles solides et 'ubilisation de notre programine de simulation de
cefie interaction nous a permis de metire en évidence les phénomeénes dominants 4 hasse
vitesse qui sont & origine des effets observés {chapitre 3).

L'ensemble des caleuls ont éié réalisés sup Vordinateur du centre de caleul de Plastitut
National de la Physique Nucléaire et de la Physique des Particules.

Iexpérience a été réalisée en collaboration avec le groupe des collisions atomiques
dans les solides (C.A.S.) de I'Institut de Physique Nucléaire de Lyon APNIL)

Les calculs des structures (chapitre 1) ont été réalisés en collaboration avee H. CHER.
METTE (LP.N.L.), N. de CASTRO FARIA (C.A.S. et Pontificia Universidade Catolica
(Rio de Janeiro)) et B. FARIZON-MAZUY {CAS).

Le travail présenté dans les chapitres 2 et 3 a été réalisé en collaboration avec
N. de CASTRO FARIA (C.A.S. et Pontificia Universidade Catolica (Rio de Janeiro)) et
B, FARIZON-MAZUY (C.A.S.).






CHAPITRE 1

ETUDE THEORIQUE DES STRUCTURES

DES AGREGATS D'HYDROGENE H} (n = 3,5,7,9,11,13,15,17,19, 21 )

1.1 - METHODE D’APPROXIMATION DE LA CHIMIRE QUANTIQUE
1.1.1 - DESCRIPTION D'UNE MOLEGULE

Dans le cadre de la théorie quantique, Iénergie et les propriétés dun état stationnaire
d'une molécule sont obtenues par vésolution de Péquation de Schrodinger

Hip = Exp [1.1)

1 est la fonction d'onde caractérisant Pétat moléculaire . Elie dépend des coordonnées
d’espace et du spin des électrons et noyaux constituant la molécule. b fonction d’onde
doit satisfaire en outre aux conditions de symétrie dans Péchange des particules identiques
composant la molécule.

i est la valewr numérique de U'énergie de Pétat moléculaire P relative & un élat ot les
électrons et les noyaux sont, a I'arrét, infiniment ¢loignés les uns des autres.

L'hamiltonien H est un opérateur différentiel représentant Pénergie totale (non rela-
tiviste} du systéme (les effets relativistes n’étant importants que pour des électrons des

§



couches internes d’atomes de numéro atomique élevé).

La résolution de Péquation de Schrédinger pour une molécule, ne peut étre réalisée de
maniére exacte. Les calculs sont done effectués dans le cadre de modeéles correspondant
aux différentes approximations utilisées.

1.1.2 - L’APPROXNTMATION ADIABATIQUE

Le rapport des masses des noyaux a celle d’un électron est fel que le mouvement des
noyaux est beaucoup plus lent que celui des électrons. Les électrons ajustent donc leur
distribution & chaque changement de position des noyaux, et Yon peut considérer que la
distribution des électrons ne dépend que des positions instantanées des noyaux et non de
leurs vitesses. (Pest Papproximation adiabatique (BORN-OPPENHEIMER). Le probleme
est alors ramené & Iétude du mouvement des dlectrons dans le champ des noyaux fixes & wne
position donnée, puis 3 I'étude du mouvement des noyaux compte tenu de la distribution
électronique correspondant a chague posttion.

D’une maniére quantitative, 'équation de Schrodinger devient

‘Ereleud’elec (””:R) - E(I{)¢elec (T?R) [J.le

el (#, B) est la fonction d’onde électronique qui dépend des coordonnées des électrons
et des coordonnées des novaux R.

Helee ogt Phamiltonien déerivant le mouvement des électrons dans le champ fixe des
noyaux de coordonnées R,

La résolution de I'équation pour différentes positions des noyaux conduit a la fonction
E(R) appelée surface de potentiel de la molécule. La surface de potentiel est fondamentale
pour la description quantitative des structures des molécules, La fonction K{R) associée
& 1'état d’énergie minimum solution de Péguation de Schrodinger présente un ou plusieurs
minima locaux, ceux-ci définissant les structures d’équilibre de la molécule. Les structures
ainsi calculées sont celles dont les noyaux seraient considérés a larrét. En fait meme pour
une molécule dans "état vibrationnel minimum les noyaux sont en mouvement. Néanmoins
les géométries correspondant aux minima de la surface de potentiel sont de bonnes appro-
ximations de la structure moyenne de la molécule dans I'état vibrationnel ninimum. Dans
la suite, nous ometirons les indices notés dans 'équation 1.2, et nous noterons H, o et B
les grandeurs associées uniquement au mouvement des électrons, chaque grandeur étant
implicitement fonction des coordonnées relatives R des noyaux.

1.1.8 - LE CALCUL HARTREE FOUK
1.1.1.1 - Modélisation de Pétat moléculaire

La fonction d’onde moléculaire est construite a partir de fonctions monoélectroniques
vi. Ces fonctions monoélectroniques sont le produit d'une fonction des coordonnées de
Pélectron considéré ¢; (orbitale moléculaire) et d'une fonction de spin oy, La fonction
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d'onde d’un systéme & n dlectrons (satisfaisant les postulats sur Vindiscernabilité des par-
ticules identiques} est alors déerite par le déterminant de Slater construit i partir des
fonctions monoélectroniques. La répartition des dlectrons dans les différentes orbitales
maleculaires est appelée configuration éectronique de 'état moléculaire. Compte tenu du
spin —5 des électrons, une méme orbitale moléculaire peut étre Toccupée” an maxirmum par
deux électrons (qui ont alors un nombre quantique de spin différent). Pour un systéme
contenant un nombre pair d’électrons, Pétat fondamental est uniquement constituée & pas-
tir d’orbitales doublement occupdes. Par analogie avee les états atomiques, on dit alors
que Uétat moléculaire est & couche compléte.

Dans le cadre de cette description, il reste & determiner les orbitales moléculaires ;.
Pour cela on développe les fonctions ¢ sur un ensemblie de N fonctions de base {, tn

i
SO; s - ‘:rp,_}' (/),U [i.g_}i
pe=l

Les coeflicients du développement Ci sont alors déterminés par résolution de Péqua-
tion de Shrodinger par la méthode variationnelle.

1.1.3.2 - Le calcul Hartree-Fock (HIP)

Soit la fonctionnelle

/ G Hypdrr
()= b

- fweor

les valeurs propres de Phamiitonien H sont les exiréma de cette fonctionnelle
{théoréme de Ritz).
Ainsl, pour fa "meilleure” description de I'état fondamental nous avons

BE () . .
B R AT R T 1.4
i, 1 [1.4]

ROOTHAAN et HALL [1,2] ont montré que la méthode des variations, pour un éiat
moléeulaire décomposé sur les fonctions de base 1#n} est équivalent & la diagonalisation
de I dans le sous-espace sous tendu par les fouctions ¢, .

Pour un systéme & couche compléte (cest le cas des agrégats d’hydrogéne HF, n
impair), les équations de Roothaan-Hall s’écrivent '

N
}: (.[i:’u,y R 1 5’,,”1) C’fuj e {} ,L\[ po 17 2: e ,.;f:\;‘ [i.i’]J

ruzd



N N
. + + . R " . . .
avec les conditions de normalisation s, O e L [1.6]
- pi
p=ipa=l

¢ est I'énergie d'un éleciron de orbitale moléculaire ¥

S, sont les dléments de la matrice de recouvement (NxN)

G = f &% (1) (1) 0y By 924 1.7]
et F,, sont les éléments de la matrice Fock (NxN)

N N
,u,;u . -H;(;)zcm 4 Z> P\g /LL’P\O‘) (,LL)\[I’/O )] i]S]

M=ionsl

Dans cette expression, Hi0™ est une matrice représentant 'énergie d'un seul ¢lectron

dans le champ moyea du noyau. Ces éléments sont
T ﬁ?}mu _— / ( ) i‘coeu) (/5 (i)dﬁ"l d}h&Zg

&,
(@2 9" { & ) i Za
2 8272 .

P
A1 1A

[1.9]
I‘]COE\I]

[\

Z 4 est le nombre atomique de Patome A, et la sommation est effectuée sur tous les
atomes,

Les quantités (pw]Ae) apparaissant dans Uéquation {1.8] sont des intégrales de
répulsion entre deux électrons:

{(pr|Ao) = //QB'” Yo, (1) ( — ) &5 (Do (2)dxy dyy dug dxy dyy dzy [1.10

s sont multipliés par les éléments de la matrice densité pour un électron, Pis,

Pro =2 CCos [1.11]

otl oce signifie que la sommation est effectuée uniquement sur les orbitales woleculaires
occupées. Le facteur 2 indique que deux électrons occupent chaque orbitale moléculaire,
et Pastérisque symbolise la conjugaison complexe (nécessaire si les orbitales moléculaires
ne sont pas des fouctions réelles).

Eénergie électronique, E°°, est maintenant donnée pan:
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N N
e I >ﬁ\ 2\ g Al COey 1 79
[‘4 W :2 I)’u} (.E"u,y % IZJ.THH * ) IJIZJ

JIES 1]

qul, en tenant compte de Ja répulsion internucléaire donne comme EXPression pour
Pénergie totale,

M M o
- N LAdB g -
rn AR :
B > 3 s [1.13]
A B<A :

(o Z4 et Zp sont les nombres atomiques des atomes A et B, et Rap est lewr
séparation).

Les équations de ROOTHAAN-HALL ne sont pas linéaires puisque la matrice de
Fock F,, dépend des coefficients (/s du développement des orbitales moléculaires sur les
fonctions de base, & travers la matrice densité. La résolation par iterations successives est

}
donc nécessaire,

Nous voyons que le choix des fonctions de base et leur nombre est déterminant pour
la qualité de la description. Le nombre de fonctions, et donc de coeflicients, donne de
la flexibilité dans la description de I'é¢tat moléculaive. Mais Ia liberté nest pas entiére si
Pensemble des fonctions de base n’est pas complet. Le choix de Pensemble des fonctions
de base est en pratique imité par les temps de caleuls qui en découlent,

De manijere générale, plusieurs types de fonction de base ont été utilisées :

- les fonctions de Slater analogues aux fonctions d’onde hydrogénoides avec wme partie
radiale exponentielle et différentes symétries.

[1.14]

=
[y
w
i
U
577
W
-3
o
]
<
ST
P
P
|,
N“\‘
i =
W

1
_— <5?> " cexp ::.15271)
2P 32w o 2

Les constantes ¢ déterminent la taille de la région ot la fonction n’est pas nulle,
- les fonctions du type gaussien, avec les mérmes syméiries que précédenument,
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3
2oy * .
gs (1) (9—> exp (m‘z)
ﬁ- K
1
128a° \ * Y
dp (1) = 505 zexp ( ----- c}r?’z) .15
T
1
{a,7) 20480{7){& Pexp (o)
Oy {0, 1) s e rrexn | ——oer
g 225m° t

- les fonctions gaussiennes présentent la possibilité d’évaluer toutes les intégrales sans
intégration numeérique. Blles sont néanmoins de mwoins bonnes fonctions de base que les
précédentes.  Aussi utilise-t-on un troisieme fype de fonctions de base constraites par
combinaison Hnéaire de plusieurs gaussiennes de méme symétrie,

q[),u - E d;z,s s [[f()]

&

Les coeflicients d,s sont fixés au préalable ef ne sont pas modifiés au cours du calcul
¢ Hartree-Fock.
Ces fonctions de base sont dites fonctions gaussiennes contractées, les fonctions gaussi-
ennes gs en sont les primnitives gaussiennes.

114 - INTERACTION DE CONFIGURATIONS (1.C.)

Dans un calcul HARTREE-FOCK, Pétat moléculaire est done décrit a partir d’un
déterminant de Slater. Indeépendament du choix de 'ensemble des fonctions de base, cette
description est inadéquate pour traiter d'une maniere compléte les corrélations entre les
mouvements des différents électrons. In particulier, aucune corrélation enire électrons de
spin différent n'est prise en comple. Les corrélations entre électrons de méme spin ne sont
prises en compte guden partie,

Ces limitations font que les énergies calculées sont supérieures a la valeur exacte. Par
convention la différence entre les énergies calculées par la méthode HARTRER-FOCK (H1)
et énergie exacte non relativiste est ’énergie de corrélation,

Fexact non relativiste} = E(H F) + E(correlation) [L.17]

Le but des méthodes de calcul dites dlinteraction de configuration est I'évaluation de
cette énergie de corrélation.

Considérons une molécule a n électrons décrite avec un ensemble de N fonctions de
base ¢,. Le calcul HF, par diagonalisation de 'hamiltonien dans le sous-espace
défini par les N fonctions de base construit N orbitales moléculaires ¢; et donc 2N fonctions
monoélectroniques y;.

11



Les 1 fonctions y; d’énergies les plus basses, correspondant aux orbitales moléenlaives
dites occupées” sont utilisées pour construire le déterminant de Slater thy.

On peut construire d’autres déterminants de Slater par substitution dune ou plusieurs
fonetions y; du déterminant )y par une autre fonction monoclectironique corvespondant &
une orbitale moléculaive 7vide”

soient iy les déterminants obtenus par la substitution s. Le calcul dinteraction de
configurations consiste d développer I'état moléculaire sur les fonctions b, et R

l.'f’ Qg ‘1/‘!0 {‘ E Gy {*'j‘s ’ {,}18}

&

olt la somme ) _ s'eflectue sur les déterminants obtenus par substitution. Les coef-
ficients ag el a, ainsi que Pénergie correspondante sont obtenus par résolution de Péquation
de Schrodinger par la méthode variationnelle conduisant & la diagonalisation de
Phamiltonien dans le sous-espace sous tendu par les fonctions wy et .

Un tel caleul qui prend en compte toutes les substitutions est le plus complet pour
résoudre I'équation de Schrodinger avec un ensemble de fonctions de base données. Plus
le nombre de fonction de base augimente, plus le résuliat du caleul avee interaction de
configurations approche la solution exacte de Péquation de Schrodinger.  Néanmoins le
nombre de fonctions g (I(??_T(-H\‘?%Er?))) rend difficile un calcul avec tous les déterminants by
et Pon effectue des caleuls dinteraction de configuration Emités & certaines substitutions.

D'aprés le théoréme de Brillouin les éléments de matrice de Ubamiltonien entre le
détermunant iy et un déterminant obtenu par une seule substitution sont tous nuls. Le
calen] Pminimum” de I'énergie de corrélation consiste donc & ne prendre en compte que
les déterminants obtenus par double substitution. (Pest le caleul dinteraction de configu-

ations avec doubles substitutions (I.C.D.). Le caleul dinteraction de configurations avec
simples et doubles substitutions (1.C.D.S.) est wn calcul d’ordre supérieur qui fait inter-
venir les éléments de mairice de Phamiltonien entre les déterminants obtenus par double
substitution et ceux obtenus par simple substitution. .

Le caleul dinteraction de configurations limité & certaines substitutions présente
Pinconvénient de ne pas étre valable quelquesoit la distance entre Jles atomes constituant la
molécule. Ceci se voit facilement sur un exemple simple. Considérons un atome ’héliom.
Le caleu]l Hartree-Fock détermine deux orbitales 11101(—:(311121.11“63 : orbitale ¥y doublenent
“occupée” et Torbitale ¥y "vide”. La partie spatiale de la fonction LC.D. a la forme.

brop =2 (aotpo(Dhe(2) + anhy (1)t (2)) |1.19]

ol les coefficients ag et a; sont déterminés par la méthode variationnelle.

Appliquons maintenant la théorie & deux atomes d'hélium infiniment ¢loignes Mun de
Paulre. La partie spatiale de la fonction d’onde de ce systeme est le produit des fonctions
d’onde des deux systémes isolés.

P = g (1)pd (2)98 (8)vP (4)

12



hrop (a{]-gbUA( D03 2) + 1/:;4(1)1/!{1(2)) (a.uq[’B(S)d‘B(M a g (3P (4))
~~~~~ = agdg (92000 (3008 (4) + aoaattd (1w ()97 (3)91 (4)

+ aragti (U1 ()9 (3)9 (4) + alwf (e (28 ()" (4) [1.20]
1.20]

Considérons maintenant ces deux atomes infiniment ¢loignés Pun de Vautre, comime
un systeme a quatre élecirons. La fonciion LO.D. pour le systeme & quatre électrons
contient des termes du méme type que les frois premiers mais n'inclue pas de fermes du
type du quatriéme gui correspond a une guadruple substitution. Le calcul d” mteraction
de configurations appliqué au systéme & quatre €lectrons ne donne pas la méme fonction
d’onde ni la méme éunergic que le caleul effectué en considérant deux systémes indépendants
a deux électrons.

Pour corriger pactiellement cette erreur introduite systématiquement par la méthode

drapproximation, nous utiliserons la formule de LANGHOFTE et DAVIDSON 3]
6-Eccn'1‘e<tti()n = (J Cf,:é )5ﬁ;'IC71fJS' EIZH

ot §Bjeps est Pénergie de corrélation calculée en LOD.S. et ag le coellicient de la
fonction H.F. dans le développement de la fonction donde dans le calcul dinteraction de
configurations. Cetlte correction ne doit bien siir pas étre effectué pour un systéme a deux
électrons. Dans ce cas, le caleul LC. DS, est équivalent & un caleul complet diinteraction

de configurations.

L2 - opf_mi\ﬂSAﬂUN DES STRUCTURES D'AGREGATS
WHYDROGENE B! (n=23,5,7,0,11,13,15,17,19,21)

1.2.1 - PRINCIPE DU CALCUL

Le calcul consiste a rechercher les minima de la surface de potentiel d'un agrégat I}

donné. Lloptimisation de la géométrie pour un type de calcul et un ensemble de fonctions
de base donné g'eflectue de la maniére suivante.

Avec une péométrie de départ donnée, on détermine par un calonl Hartree-Fock {avec
éventuellement, interaction de configurations) Iénergie totale et la fonction donde corre-
spondant, Avec cette fonction d’onde , on caleule les dérivées premiéres de Uénergie totale
par rapport au déplacements des noyaux (gradient de Iénergie). 5ile gradient de Uénergie
est inféricur & une lmite donnée au préalable, la structure de départ est, dans la huite
fixée, un extrémum de la surface d’énergie potenticile de Fagrégat considéré.

Gi la limite n'est pas atteinte, la géoméirie de départ est modifiée, compie fenu du
gradient de l'énergie et un nouveau caleul de la fonction d’onde, de Pénergie totale et de
son gradient est réalisé pour la nouvelle position des noyaux. Nous avens fixé la limite par
rapport a la racine carrée de la somume des carrés des dévivées premieres de 'énergie par
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rapport au paramétres de la structure a optimiser. Quand cette somme est inférieure ou
égale & 3 107* hartree/hohr ou /radians, Voptimisation est arrétée.

La mesure des fréquences d’absorption des agregats d'hydrogéne a mis en évidence des
fréquences d’absorption voisines de celles & If, et &’ HY. Aussi, la géométrie de départ est
construite a partir d une nucléation d’ ¥, autour d’un Hy . On peut mposer & la structure
de conserver un certain nombre de symétries au cours d’un caleul. Le nombre d'intégrales
a caleuler est alors véduit et le temps de caleul diminué,

L'organigramme des calculs est présenté dans la figure 1.1

Structure
de depart

bvaluation du degré do
sy, de fo structure

Bonnee de Pensemble
de fonctions de base

calcul des integraies

resolution des
équations H.F.

Caleul du gradient Hariation de (g
de fenergie structure
e i Y YT S PN @»me-

oui
FIN

Figure 1.1 : Organigramme de Poptimisation de la gdonidtrie d'yna
molécule .
14



Le programme de caleul GAUSSIAN 80 que nous avons ulilisé a été réalisé par POPLE
el al.  [4] et adapté & Vordinatewr LB.M. du Centre de Caleud de Institui National de
Physique Nucléaire et des Particules par H. CHERMETTE (Institut de Physique Nucléaire
de LYON).

Nous avons ainst calculé les structures correspondant aux minima de la surface de
potentiel des agrégats d'hydrogéne I} (n = 3,5,7,9,11,13,15,17,19,21) . Dans u pre-
mier temps nous allons comparer nos vésultats pour I{3| et U,f avec ceux obtenus par
YAMAGUCHT et al. [5] et HIRAQ et al. [8] avec différents ensembles de fonctions de
base.

L2.2 - COMPARAISON DES RESULTATS OBTENUS POUR ¥ et 15 55

Les agrégats d'hydrogéne ont une relative simplicité puisqu’il 0’y a qu’un dectron par
atome. L'ensemble de fonctions de base minimum est donc constitué dune fonction de
type s cenirée sur chaque proton. Cet ensemble minimum est insuffisant et Pon introduit
Jes ensernbles DZ, TZ, QZ, 57,..., {(double dzéta,triple dzéta,....) constitués de 2, 8, 4, 6,...,
fonctions de type s centrées sur chague proton de Vagrégat, L'ensemble de fonction D7 est
constitué de fonctions gaussiennes coniractées de type s, avee deux fonctions centrées sur
chaque protons. Les fonctions sont obtenues par contraction de primitives gaussiennes et
sont différentes suivant les auteurs.

YAMAGUCHTI et al. utilisent les fonctions de base ' HUZINAGA (5] Nous avons
utilisé comme HIRAO et al., les fonctions de base de POPLE [4].

Les coeflicients et les exposants des primitives gaussiennes constituant les fonctions
de base sont présentés dans Pannexe 1.

L'utilisation d'un ensemble de fonctions de base de type s uniguernent conduit
nécessairement & une densité électronique sphérique autour des noyaux. Pour palier a
cette difficulté, on introduit des fonctions de symétsie différentes appelées fonctions de
polarisation. L'ensemble de fonctions de base DZP est constitué des fonctions de ensemble
DZ auquel on ajoute pour chaque proton de 'agrégat un groupe de trois fonctions de type p
(Px, Py, Pz) de méme exposant. Il en est de méme pour lensemble T%P. Les cusembles
QAP et SZP contiennent respectivement deux el trois groupes de fonctions de type p
d’exposants différents.

Nous présentons dans les pages suivantes nos résultats ainst que cenx de
YAMAGUCGHI et al. [B] et de HIRAQ et al. [6] pour les différents ensembles de fonctions
de base utilisés (J'unité atomique d’énergie utilisée est le Hartree (27.21 eV)).



Hs + (ﬁsh)
Hy FONCTIONS DE BASE D7
Claloul Auleur Energiefu.a.) R(A4)
HF Yamaguchi o romss24 TN Tiaaer
HIP Hirao | 1.274279 0.8457
HF Ce travail 1274204 T ©0.8443
ICD Ce travail —1.304081 0.8550
ICDS Y amaguchi —-1.305772 0.8606
HY PONCTIONS DE BASE DZp
Calcwl Auteur Energie{n.a.} R(A)
CHF Vamaguehi | 1205751 0.8613
HEF Hirao —1.294451 0.864
HE " Ce travail 1293731 0.8556
1CD Ce travail ~1.332199 0.8602
s Yamaguchi o —1334s3s 0.8670
IcCDs  Hirao ~1.332978 0.864
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Hy FONCTIONS DE BASE T7

Claleud
HEF

Auteur

e travad

BRI

Cle traval

Energie(w.a.)

(RA)
08696

0.8797

W]  FONCTIONS DE BASE Tzp

Caloul

Auleur

Fnevgie{w.a.)

(4

HF

e

Ce traveil
Cle traval

—1.208529

(.8694

0.8780

H FONCTIONS DR BASE QIF

Calcul

Auieur

Fnevgic{u.a.

F{A)

o

Gops

Yamaguchi

Y amaguchi

~1.209350

Cmserg

0.8692

0.8771

Auteur

- E":-?-,e'r'-gie(u.{-i.)

"

Yamaguchi

—1.299723

eps

Y amaguchi

~1

k40280

0862




H, FONCTIONS DE BASE D7

Calcul
oF

Auteur
Vamaguchi

. Amergie(ua.)

- 2.40782

Iy (4)

0.8697 |

H(A)

0.8276

o(deg)

5G.82

LA
17510

'P('./jl)

0.7416

ar
qr

L Hrao
e travail

--2.405603

0.8570 |

19008
1.8638

0.7376

07375

cn

Ce travail

-2.458283

0.8698

0.8381

1.8102

0.7622

Cns

Yamaguchi

-2.46231

$.8822

0.8369

17131

0.7562

er

Yamaeguchi

046315

.8833

" 0.8373

5G.58

17001

0.7573

Calewl

Auteur

Hé FONCTEGNSF}EBASE DE’JP e s

‘l?w'r,e rgie{w.a.)

Ry (A

Ry (4

afdeg)

D(A)

PA)

hr
HEF

Hirao

Yamaguchi

2432897

0.9028

0.801

0.8250

0838

51%38

56.10

15375

1.595

0.7464
Q747

jj F,
ICD

Ce travail
Ce travail

~2.430485

0.8501

0.9512 |

0.8312

0.8034 |

57.74

49.96 |

LaTeT
1.3018

o5
6.7546

s

Vamaguchi

2 500874

0.9758

0.8035

48.62

12622

0.7608

ICDS

Hirao

-2.508200

0.891

0.838

56,10

1503 |

0.747

_er

Y amaguchi

—~2.511426

0.9921

$4.8003

4757

1.2287

0.7636
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H"é" FONCTIONS DE BASE TZ

¢ -‘ql cul
HFE

Auteur

 Cetravail

Fnergiefu.a) |

~2.409856

()
0.9102

(A

afdeg) |

0.8319 |

54.38

(A)

1.5660 |

P
0.7455

ICD

C'e travad

L. 7264888

08378 |

53.69

RS L

0.7604

H TFONCTIONS DBE BASE T7ZP

Clalenl

Auteur

Energie(n.a.)

Ry (4)

Ry (A}

afdeg)

D(A)

P(A)

a2r
¢p

Ce tv{c"i'imil

Ce travail

5Ecor1~ection = 0.001368 u.a.

2439228
2516292

10,9947

0.9191

0.8267

53.43

~ 0.8100

48.05

1.49107

0.7506

0.7683

HI FONCTIONS DE BASE QZP

Calcul

Auteur

Bnergie(u.a.)

Rl (/1)

Ry{A)

afdeg)

DA

P(A)

HrF

IEDE

Y amaguchi
Yamaguchi

—2.441263

0.9102

0.8310

54.32

1.5468

0.7496
0.7672

cr

Yamaguchs

T2h244a ).

09988 1.

JRRLEE S

L.

2486 |

0.7705

HY  FONCTIONS DE BASE SZP

Caleul

Auieur

Energie(u.a.)

7 (A)

Ry (A)

afdeg)

D(A)

ey

AP
Ic¢ns

Yamaguchi

Yamaguchz

~2.442122

2523160

0.0008

09605

0.8297

54,26

50.36 |

1.5456

0.7490
07640
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Nous avons représenté dans la figure 1.2, "énergie totale de I et de 1}

obtenue par

un calcul Hartree-Fock pour différents ensembles de fonctions de base.

Ensemble de fonctions de base

oo s a7p
eemsmsen e e 12 .- e e s e .-
«1.285
T @ vamacuoHI
H [
— 290 | 3 O o
&
et #CE TRAVALL
[ ®
O 295 O
! @&
5
2 y
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L300+ @
A5 l'
Ensemble de fonctions de base
07p P70 Qe S7p
3425 | ) ) ) ' i
H+ &  YAMAGUOHI
—~ 430 % 5 HIRAD
&
= o ¥ CE TRAVALL
5 ®
{Hoo.A3
[
]
:.?;i
T~
h 4
440
@
@
445 | |

Figure 1.2
ensembles

: Energie de laison de H (en haut) et H
de fonetions de base.
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L’énergie fotale augmente quand on augmente le nombre de fonctions de base. Mais
iy a saturation de cet effel el les résultats obtenus avec 'ensemble QZP relativement a
ceux obtenus avec 'ensemble TZP ne montrent quune faible amélioration.

Dans les figures 1.3, 1.4, 1.5 sont représentées la distance R de HJ et les distances
Ry et D de Hf obtenues par calcul Hartree-Fock et par caleul 1.C.D.S. ou LC.D. pour les
différents ensembles de fonctions de base utilisés.

R{A}
&
H
08 |- 3
. ——— R — a — S N J— - -
A
o & A I o
s &
Y
A HCD
& HF
vaie i
expérimentale
&5
1 ] | ] 1
02 iyl 17 128 qze sIP

Ensemble de fonctions de base

Figure 1.3 : Distance (R) (fig. p.168) dans H} par caleuls HF et ICD avec
différents ensembles de founctions de base (valeur expérimentale [5]).

R{A)

1)

g9]— /A’ T s a
LY
A

0.8 A tCO

—. 1 i i 1 A b
juxd pIp 17 1P nze KR

Ensemble de fonctions de base

Figure 1.4 : Distance (Ry) (fig. p.18) dans H} par calculs HF et ICD avec
différents ensembles de fonctions de base.

21



D{A
(A} . byt ©our
5 4 1CD
Fa%
16 |-
A
& - A *
‘n“\"?\ — -~
t“”“m-._, - P
14 1~
‘“”/'—v ..... ]
///'./’
e o -
a S
ey T
.2 ] i I H I -
' nrp V7 i7p arp siv

Ensemble de fonctions de base

Figure 1.5 : Distance (D)) (fig. p.18) dans B! par calculs HI et ICD avee
différents ensembles de fonctions de base.

La distance R étant le seul parameétre dans HF, elle suit la méme évolution que 'énergie
totale. L'optimisation avec calcul d’interaction de configurations modifie de maniére
o>
systématique la valeur de R.

Les distances dans Hy évoluent de manitre beaucoup moins systématique d’un en-
semble de fonctions de base & autre. Ceci est dii & la variation simultande de plusieurs
parameétres. Pour un type de calcul donné (H.F. ou 1.C.) la variation d'un ensemble de
fonctions de base & Pautre est de l'ordre de 0.05 4 pour Ry et de 0.1 4 pour D. D'autre
part, les valeurs obtenues par un calcul avec interaction de configurations avec un ensem-
ble de fonctions de base donné, sont décalées de manidre systématique par rapport & celle
obtenues par le caleul Hartree- Fock. Avec les ensembles de fonctions de base contenant
des fonctions de polarisation, le décalage est de lordre + 0.07 4 pour Ry et de - 0.2 A
pour D. Le décalage est plus faible il wy a pas de fonctions de polarisation.

I’ensemble de ces résultats situe Vordre de grandewr de la précision des calculs que
nous présentons dans le paragraphe suivant.



1.2.3 - ETUDE DES STRUCTURES DES AGREGATS D'HYDROGENE
H (n = 7,9,11,18,15,17,19, 21)

Nous avons par un calcul Hartree-Fock en utilisant ensemble de fonctions de base
TZP, déterminé les structures correspondant au minimum de la surface de potentiel des
agrégats Hy, HY | B, By, 05, 0L, B, 10

Pour les agrégats HY, H}', Pensemble des paramétres a été optimisé et nous avons
effectué un caleul d'tnteraction de configurations avec doubles substitutions.

Pour les agrégats Hj,, 0, Wh, B, = el B, Vimportance des temps de calcul,
liés au nombre de fonctions de base (6 fonctions par proton daus Pagrégat) et le nombre
de paramétres a optimiser, ne nous a pas permis d’optimniser tous les paramétres. Compte
tenu du fait que la distance entre les protons constituant les "H,” dans Pagrégat varie peu
dans Hyi et Hy, nous avons dans les calculs qui suivent, fixé cette distance 3 0.74 . La
variation de la structure en fonction de cette distance a été étudié pour Pagrégat Hy

Les résultats sont présentés dans les pages suivantes. Dans les tableaux de résultats,
Pastérique (%) indique que la valeur du paramétre correspondant n’a pas été optimisée,

HY (Cy)

HY TONCTIONS DE BASE TZp

Calcul Energie(u.a.) Ry (A) Ry (A) afdeg) D(A) | P(A) Bldeg)
C HE ) 3576700 | 08831 | 0.915] 64.03 L6774 T 077453 | 14816
_IcDh 3687168 0.8902 | 0.9352 6337 | 18637 | osal | ids.00

EF ormection = 0.003788 w.a.
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B

STRUCTURYE 1 (Dan)

Hy FONCTIONS DE BASE TZpP o
Caleul Energie{u.a.) R(A) DA} PlA)
HF —4.713408 0.8766 17702 0.7430
D —4.858025 0.8856 1.6584 0.7430
3B ooy ection = 0.007815u.q.
Hi STRUCTURE 2 (Dgy) (plane)
R OO D O
p O
Hy FONCTIONS DE BASE 1729
Calcul Energie(u.a.) | R(A) D( A} P(A)
HF —4,713066 0.8759 17797 0.7430
D ~4.857673 0.888% 1.6676 0.7503
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Calcul

Energie(u.a.)

R{A)

D(A)
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P(4)

L4) |
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e
Hll

STRUCTURE 2

(G)

~5.846942 |
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08756
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FONCTIONS DE BASE TEP

Calcul )

Energie(u.a.}
—5.846482

R(A)
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|

D(4)

17816
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3.0026

25




o+
H

STRUCTURE 1

STRUCTURE 3

H

STRUCTURE 1

TZP HF

L H(A)

. Inergic(u.a.]
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RA) | D(A]
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Nous avons représenté dans la hgm 1.6 la superposition des projections dans le plan
de I’ Hy des structures de }ié et H-'r .

&
(§ n. .;4
ORE : 14

Figure 1.6 : Superposition des projections dans le plan de 'l des stractures
de ¥ et H .

" oest différente

Les résultats obtenus pour T montrent que la dissymétrie de I’ "I,
de celle obtenue dans Hy . La djstance des Hy au proton le plus proche, augmentée de 0.21
A par rapport & celle calculée pour HY et la valeur de I'angle § obtenue (148 deg) sont

lides & la répulsion enfre les deux "Hyp”

Pour HY, nous avons optimisé deux minima de la surface de potentiel. Comme dans
Hy, la structure plane est moins lide que la structure ot ' "H,™ est placé perpendiculaire-
ment au plan du "Hy”. Dans H, Pencombrement accentue Décart en énergic enire cos
deux structures ( Hy au lieu de pour ). De méme, les "H,” sont plus éloignés que dans
H, de 0.07 A du proton le plus proche. .

Les quatre minima de la surface de potentiel de MY, que nous avons étudids corre
i1 4
spondent a deux manieres d’approcher un "Hy” supplémentaire des deux structures d7
é"fudiées précédement Les deux structures d'énergles les plus basses sont celles oi Vaxe ('lu
1
1

"Ho” supplémentaire est dans un plan parailéle a celul contenant 1" "Hy”. L'écart eniic la
2 ] ‘ 3
I . S
structure 1 et la structure 2 est accentué par rapport a celul obtena dans ¥
Les trois "Hy” perpendiculaires au plan du "H;” sont a des distances de Uordre de 2.5

A du centre de P "Hy” alors que le nouvel "Hy” en est & 3 A environ. Nous avons étudié
des structures ou les quatre "Hy” auraient une situation plus symetrique. Les structures
sorrespondant au différentes valeurs du parameétre H monirent que Iévolution vers une
géométrie plus tétraédrique conduit & une structure moins stable. La structure 5 conduit

en effet a une énergic totale beaucoup plus faible.

Dans HY,, les deux "H5” supplémentaires sont légérement plus proches du centre du



"Hs” que dans HJ,. Les xésultats obtenus pour les structures 1 et 2 d'une part et les
structures 3 et 4 d’autre part indiquent la faible dépendance énergétique des structures
avec la position relative des "H,” dans le plan perpendiculaire au plan du "H;” & un
distance donnée, de part et d’autre de celui-cf.

Dans la stracture d’ H), que nous avons étudiée, les six "H,” sont placés de maniére

symétrique auntour du "H3”, Les "H,” sont situds & 2.7 A du centre de I” "H3”, distance
intermédiaire entre celles obtenues dans sz (3Adet244 ).

Pour étudier Pinfluence de la distance P entre les protons des "Hy” sur les structures
calculées, nous avons optimisé les structures correspondant & différentes valeurs de P {0.70
A,0.73 4 ,0.74 4 ,0.75 4, 0.78 A4 ). Les structures obtenues pour P = 0.74 4 , 0.73 4
, 0.75 4 sont identiques.

Les structures de Hy, et HY, que nous avons optimisées ont été construites & partir
de celle du H{y de la méme maniére qu’ont été construites celles d” HY, et o’ HY, & partir
de la structure du HF. Les "H,” ajoulés au H\ se trouvent alors places 4 des distances
de Pordre de 5 A du centre de I’ "Hy",

La structure proposée pour H}, est construite & partir de celle d’H, & laquelle on
ajoute trois "H," dans des plans paralléles & celui contenant 1’ "H,” de part et d’autre de
celui-ci.

Dans la figure (1.7), nous avons tracé Uévolution de la distance R entre les protons
du "H3” dans Pagrégat H} en fonetion de n. Dans Hf"l, H, H,, la distance R entre les
protons de I’ Hy sont trés voisines ef apparaissent comme caractéristiques du coeur gl
En effet, dans H, HE, H,, cette distance est systématiquement inférieure.

5
L]
R{a)
889 . HY
113
@
@ @ ®
0BFi. @
@ @ @
0.46 |-
283
F i A 1 13 £ i L i L 1
3 & ¥ @ it 13 1% i7 ig b4l n

Figure 1.7 : Distance R entre les protons du "H;3” dans Pagrégat H) en fonction

de n.
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Pour comparer la stabilité des différents agrégats dans le cadre de la description que
nous avons utilisée {(calcul H.F. TZP), nous avons représenté (fig. 1.8) powr chaque agrégat
H; étudié la différence entre 'énergie obtenue et Pénergie du systéme constitué dun Hy
et de (n-3)/2 I, infiniment éloignés les uns des autres.

Pour ’énergie de la molécule H;, nous avons utilisé la valeur - 1,132490 w.a. obtenue
par un caleul H.F. avec I'ensemble de fonctions de base TZP.

ANE (us)
| "
002 -
&
A
H n ® @&
@
] @ @
®
008
®
OD . 1 1 Do .
? 5 7 g slz 13 515 i'r xle ;, n

Pigure 1.8 : Différence entre énergie calculée (HF TZP) pour Pagrégat ¥ et
Pénergie du systéme constitué de H et de ((n-8)/2) H, infiniment éloignés.

Dans la fig. 1.8, les points ne s’organisent pas suivant une courbe toujours crois-
sante; on observe un déerochement pour Hy,. Compte tenu de la valeur obtenue pour
Hj,, ces résultats peuvent conduire & envisager d’autres structures moins symétriques
pour H;'"S, I*I"l"l‘,, Hi‘“g. Néanmoins, la valeur oblenue pour I-Ig'l, inférieure a celle obtenue
pour H/; traduit une prise en compte insuffisante des corrélations. I faut remarquer
que Finsuffisance de la description des corrélations plan & plan est plus critique dans la
description des structures d' Hiz, H:, HY), qui ne contiennent pas un coeur H .
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Nous n’avons pas développé le calcul des fréquences des modes normaux de vibration
correspondant aux structures calculées. Nous envisageons d'effectuer ce ealeul qui, relié
aux mesures des fréquences d’absorption [7], constitue un test iportant des structures
obtenues.

Comme nous 'avouns dit précédement, nous nous sommes intercssé au caleul des
structures des agrégats d’hydrogéne IGE afin d'utiliser ces structures dans Pinterprétation
des expériences réalisées auprés de Daceélérateur dagrégats d’hydrogéne de I'Tnstitut de
Physique Nucléaire de LYON. (Vest ce que nous allons présenter dans les chapitres suivants.
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4
’

Nombre de fragments {en unités arbitraires)

Angle démergence

Figure 2.19 : Distributions angulaires des fragments en sortie de la cible (carbone
21g.cm”?) pour un faiscean d'H, (80 keV /p) calculées pour la détection suivant

(0,x) (trait plein) et pour la détection suivant (0,y) (trait pointillé).

Pour diminuer cetie erreur statistique liée au sdombre de projeciiles Jancés dans la
sunulation, nous sommerons ces deux distributions.

Les distributions ainsi obtenues avec H', B, By, 0, WF, &), 0, 1 de 60 keV/p
sont présentées dans les pages suivantes.
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Nous présentons dans la figure 2.20, la comparaison des largeurs & mi-hauteur des
distributions calculées avec celles des atomes neutres & "émergence d’une cible de carbone
de 2ug.cm”? pour des agrégats incidents de 60 keV/p, mesurées par B. MAZUY et al.
(15].

9l Hg —_— (2@@3.@:@”2}
60 %ﬁ@%ﬁ/@

/““‘"émé“"o T

des atomes neutres {degrés)

expérience O

), largeur & mi-hauteur de la distribution

modele <

L i ] 1 i. 1 1

£ (] i
12 3 & 7 9 it i3 15 w1e 21

n noinbre de masse

Figure 2.20 : Comparaison des largeurs & mi-hauteur des distributions calculées
avec celles des atomes neutres & Pémergence d'une cible de carbone de Zpeg.cm P
pour des agrégats incidents de 80 keV/p.

Les largeurs calculées pour HY avec n > 5 sont en bon accord avec Pexpérience. Nous
montrons dans un cas typique (figure 2.21) la comparaison de la distribuiion calculée avec
celle obtenue par B. MAZUY et al. [15] pour Hy & 60 keV/p dans une cible de 2ug.0m 2.
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Pigure 2.21 : Comparaison de la distribution calculée (trait plein) aveec la
distribution des atomes neutres obtenue avec un faiscenu d'agrégat H (points).

Le bon accord avec les résultats expérimentaux pour les agrégats 7 avec n > 5,
valide l'interprétation en terme de répulsion a Uintérieur de la cible. De plus, ces résultats
confirment Jes structures des agrégats d’hydrogéne HY (n < 21), formées par nucléation
’Hy autour d'un 7. Cependant les distributions calculées pour 0 et I sont trop
larges. Nous allons voir dans le paragraphe suivant que Pon peut interpréter ce résultat
en tenant compte de "état vibrationnel des ions & Uentrée de la cible.

2.5 - INFLUENCE DE ’ETAT VIBRATIONNEL DES PROJECTILES
SUR LES LARGEURS DES DISTRIBUTIONS ANGULAIRES DPATOMES
NEUTHRES A PEMERGENCE D'UNE CIBLE SOLIDE

Dans les caleuls précédents, nous avons placéd a 'entrée de la cible, des agrégats dont
la structure est celle calculée ab initio, correspondant & Iétat de vibration minimun des

[
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protons. Or du point de vue expérimental, suivant le type de source uiilisé les projectiles
peuvent étre dans un état vibrationnel excité . Pour en tenir compie, nous allons introduire
des distributions pour les distances entre les protons a I'entrée de la cible,

Ainsi pour HJ , & l'entrée de la cible, la distance interprotonique R n’est pas la distance
caleulée pour Iétat fondamental (0.7 A), mals prend une valeur aléatoire d'uun jon du
faisceau a Pautre. La disinbution de cetie distance R est lide a la probabilité davoir
les protons & une distance R dans un ion H; dans un état vibrationnel domné et a la
distribution des jons Hy du faisceau dans les différents états de vibration. Cetle derniére
distribution dépend du type de source utilisée

Comme P'a fait EP. KANTER et al. [18], nous avons introduit une distribufion
gaussienne des distances entre les protons & Pentrée de la cible. La largewr o = 0.4 4 cf le

expérimentale de la largeur de la distribution angulaire obtenue pour HJ & 60 keV /p.
Pour Pagrégat H, la situation est.compliquée par Pexistence de deux modes normaux
de vibration 14 et 14.

Un traitement complet consisterait a introduire une distribution des distances enire
les protons calculée & partir de la distribution des ions du faisceau dans les différents états
de vibration de chacun des deux modes et des distributions des distances correspondant
aux ¢tats de vibration.

Pour simplifier, et comme P'a fait D. GEMMELL et al. [16], nous négligerons le
deuxieme mode de vibration 14, ¢t nous donnerons de maniére aléatoire pour chaque
agregat Hé" incident la distance des trois protons an centre de masse de U'agrégat avec une
distribution gaussienne. Comme pour H'zi'ﬁ la largeur o = 0.2 4 et le centre Ry, oyen 1.2
A de cette distribution gaussienne ont été ajustés a partiz de la valeur expérimentale de la
largeur de Ja distribution angulaire obtenue pour HY & 60 keV/p.

Les distributions angulaires obtenues pour Hi et Hy sont présentées dans la figure
2.22. La prise en compte de la vibration de Pion incident lend & augmenter la distance
entre les protons a l'entree de la cible et done a diminuer leur répulsion. Les distributions
angulaires sont donc moins larges.
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Figure 2.22 : Distributions angulaires des fragments neutres calculées pour I
et H). En haut sans tenir compte de la répartition des tons incidents dans des
états vibrationnels élevés. ¥n bas en prenant en comptie cet eflet.



Sur la figure 2.23 nous présentons ensemble des largeurs des distributions angulaires
calculées, comparées aux résultats expérimentaux obtenus pour des faisceanx Pagrégats

Wy, By, B W, 1 B 15 de 30 keV /p, 40 keV /p, 60 keV/p et 80 keV/p.
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Figure 2.23 : Comparaison des largeurs & mi-hauteur des distributions caiculéeg
avec celles des atomes neutres & I'émergence d’une cible de carbone de 2pg.cm
pour des agrégats incidents de 30, 40, 60, 80 keV /p.

On remarque qu’en tenant compte de leffet de la vibration des protons de H et H,)
sur les distances 4 I'entrée de la cible, les largeurs des distributions calculées sont en iros
bon accord avec les résultats expérimentaux powr Iensemble des énergies étudices.
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Il n'a pas été introduit deffets lids a la vibration des projectiles & entrée de la
cible pour les agrégats H;', n > 5. Ceci doit étre souligné. Les largeurs des distribu-
tions angulaires étani relices aux plus petites distances interprotoniques a Uenirée de la
cible, i1 apparait donc que les agrégats d’hydrogéne formés par la source de l'accélérateur
d’agrégats de 'LP.N. de LYON sont dans des états vibrationnels tels que les protons, dans
les "H3” et Jes "Hy” qui constituent ces agrégats, sonf en moyenne aux distances calculées
théoriquement.

Les agrégats d’hydrogéne de cet accélérateur sont formés & partir ’hydrogene gazeux
dans une source cryogénique refroidie a I'hélium hquide. Une détente adiabatique du gaz
d’hydrogéne, commandée par une vanne électromagnétique, est & origine de la formation
de gros agrégats neutres. Ceux-ci sont alors brisés et les fragments ionisés sous Pimpact
d’un faisceau transverse d’électrons. Ces derniers, dmis par chauffage indirect de catho-
des en oxyde, sont accélérés perpendiculairement au faisceau dagrégats par des grilles
anodiques.

Il faut noter que pour les mesures réalisées avee des faisceaux dlions 115 et Hy, ceux-
ci avaient été obtenus sans refroidir la source & héliumn liquide. Nous envisageons de
reprendre la mesure des distributions angulaires des fragments dons HJ et Hf powr
comparer les faisceaux obtenus avec la source refroidie avec ceux obtenus avec la source a
tempeérature ambiante.

2.6 - DISTRIBUTIONS DES DISTANCES ENTRE LES PROTONS D'UN
AGREGAT A LA SORTIE D'UNE CIBLE SOLIDE

Nous nous sommes jusque la intéressé uniquement aux vitesses des fragments en sortie.
Nous avons aussi calculé dans le cadre de la description présentée dans les paragraphes
précédents, les distributions des distances interprotoniques 3 la sortie de la cible.

Sur la figure 2.24 sont représentées les distributions des distances interprotoniques
en sortie de cibles de 2 ug.cm ™ pour des ions H;’ et H incidents de 60 keV/p. Nous
obtenons des distributions dissymétriques autour de la valeur la plus probable comme celle

obtenue pour Hy par M. SCHECTMAN et al. [20].

Les calculs ont été effectués d’une part avec les distances théoriques entre les protons
a Pentrée de la cible et d’autre part en introduisant les distributions sur ces distances
utilisées précédemment (§2.5). Il apparait que contrairement aux distributions des vitesses
en sorlie, les distributions des distances interprotoniques ne sont pas wodifiées de maniére
umportante par 'introduction des distributions des distances & l'entrée de la cble.
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Figure 2.24 : Distributions des distances interprotoniques en sortie d’une cible
de 2pug9.0m7? pour des ions H et H; incidents de 60 keV/p. En haut sans tenir
compte de la répartition des jons incidents dans des états vibrationnels élevés,
En bas en prenant en compte cet effet.



Les distributions calculées pour H 7T HF JH et By, (Agures 2.25 et 2.20} & méme
vitesse et pour une cible de méme épaisseur ont une forme différente. Pour B}, nous
obtenons comme pour Hy et " un pic centré sur 34 environ. 11 correspond aux distances
entre les protons de I Hy et de I [, tracées en pointillé sur la figure ci-dessous.

Les distances tracées en traits pleins sont & Vorigine du deuxiéme pic obtenn dans
la distribution des distances & émergence de la cible. Les distances représentées par des
tirets sont intermédiaires entre les précédentes. On remarque que ce sont les distances
intermédiaires qui deviennent doniinantes pour les agrégats Hiy et HJ .
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Figure 2.25 : Distributions des distances interprotoniques en sortie de cible
de 2ug.cm™?* pour des agrégats 8, HY, ¥, H}, incidents de 60 keV/p.
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Figure 2.26 : Distribution des distances interprotoniques en sortie de cible
de  Zpg.em™? pour des agrégats M, incidents de 60 ke'V /p.
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Dans les pages suivantes nous présentons les distributions des distances interpro-
toniques a la sortie de cibles de 3.3 pg.em™ et de 6 pg.crm™ pour des ions H;" et '["ﬁ[;’
incidents de vitesse de 1.5vy (40 keV) & 6vy (990 keV) (figures 2.27 et 2.28).

Nous observouns le déplacement des distributions avec I'épaisseur de cible. D’autre
part Ueffet de la diffusion multiple diminuant avec la vitesse du projectile, les distributions
s'aflinent quand la vitesse augmente. On observe cependant une saturation de cet effet
dans la cible de 2 pg.cm ™ pour les vitesses supérieurs a 4 vy,

Nous avons interprété les valeurs expérimentales des distributions angulairves des frag-
ments & partir de leurs vitesses a I'émergence de la cible. Par contre, le calcul des positions
relatives des protons dans les derniére couches atomiques de la cible va éire a la base de
Vinterprétation des effets collectifs observés sur les échanges de charge des protons dauns
une cible solide avec des faisceaux d'agrégats.
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Figure 2.27 : Distributions des distances interprotoniques & la sortie de cibles
de 3.3pig.em ™% et de 6ug.cm™? pour des ions H] incidents de vitesse de 1.5v,
(40 keV/p) & 6v, (990 keV/p).
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Figure 2.28 : Distributions des distances interprotoniques a la sortie de cibles
de 3.3ug.cm™? et de G.pug.cm™? pour des ions H incidents de vitesse comprise
entre L5vy (40 keV /p) et 6v, (990 keV/p).
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CHAPITRE 3

ECHANGE DE CHARGE ET EXCITATION DANS DES CIBLES

SOLIDES DE PROTONS, D’IONS H) ET D'AGREGATS D'HYDROGENE HY

3.1 - LE PAENOMENE D'ECHANGE DE CHARGE

Lorsqu’un ion ou un atome rapide pénétre dans une cible, il interagit avec les électrons
et les noyaux du milieuw. Comme nous 'avons vu, ces interactions tendent essentiellement
a défléchir sa frajectoire par diffusion multiple et & le ralentir. Elles conduisent aussi
a la modification de Iétat de charge et d’excitation atomique du projectile par capture
et perle d’électron; clest le phénoméne d’échange de charge. Le phénoméne d’échange
de charge a éié étudié pour différents projectiles ( ions, atomes, molécules, agrégats )
de différentes vilesses dans des cibles gazeuses ou solides. Nous nous inieresserons ici
aux échanges de charge lors de Pinteraction d’ions hydrogéne atomiques, moléculaires et
dagrégats d’hydrogéne Hf avec une cible solide. La distribution des états de charge
des ions émergents peut dépendre ou non de 'état de charge initial. Pour un projectile
de vitesse donnée, la distribution des états de charge du faisceau émergeant dune cible
gazeuse ou solide dépend en général de I'épaisseur de cette cible. L'état "d’équilibre de
charge” est atteint lorsqu’a une vitesse de sortie constante, Paugmentation de épaisseur
ne modifie plus la distribution des états de charge des projectiles transmis.

91



BNEITE

3.2 - BRCHANGE DE CHARGE DANS UN MILIEU DE FATBLE

Dans un milieu de faible densité, 'intervalle de temps entre deax collisions successives
est suflisament long pour que le pro‘]ecti}.é: puisse se trouver dans vn étal atomigue bien
défini avant chaque collision. On peut alors introduire les sections eflicaces de transition
entre un état atomique lié et un état non li¢ : section efficace de capture dun électron
et section efficace de perte d'un électron. Ces sections efficaces peuvent étre Ci@“i)(“l"{"ﬁ'liﬂ(“@‘s
a partir des mesures des distributions d’état de charge. En eflet, la distribution d'¢iat
de charge peut étre calculée a partiv d'un sysleme d'équations couplées faisant intervenir
les sections eflicaces de perte et de capture au cours de collisions binaives entre projectile
et atome cible. Considérons wn faiscean dions de charge q traversant une cible gazeuse
d’épaisseur surfacique x, exprimée en nombre d’atomes de la cble par wnité de surface.

evolution des étlats de charge du falscean pendant son passage & travers la cible est déerit

par le systeme différentiel suivant :

Sl ) .
O >m4 (ogr gty () — ogpipg(2))

4 g

. . " . A -
avec la condition de normalisation > R {a) =1
»

o.p représente la section efficace totale de passage de P'état de charge g & étal de
charge ¢’ et v, (@) la fraction d'ions ayant état de charge g aprés avoir traversé épalssewr
X

51 le faisceau traverse une épaisseur suffisante de gaz pour atteindre Véquilibre de
charge, le nombre de collistons qui peuplent Iétat g est égal an nombre de collisicus qui le
dépeuplent. On peut alors écrire :

E (q'); Tglqg ™ </)q%q’) ={

g’ 3tq

Dans le cas de I'hydrogéne, a I"émergence de la dble |, le projectile ne peut se trouver
que dans trois états, H™, H" et H™ que nous noterons 1, 0, -1 respectivenent. Jf‘s\irs_si
la description la plus genma,ie de 1'évolution d’un f’usrmu d’hydrogéne représenté par
un systeme a frois composantes nécessite la connaissance de six sections eflicaces, Lr<)]s de
capture d'électrons oyg, 011, o9y et trois de perte o._ig, v—11, vo1. Dans de nombreux cas,
on peut se contenter de décrire le faisceau d'hydrogéne émergeant du miliew matériel comme
un systéme & deux états de charge : g = 1 (le proton) et ¢ == 0 ("atome neutre). En effet
les expériences de Fogel [21] faites & 1 equlhbre de charge montrent que le rapport ¢y /¢y
est de l'ordre de 0,01 pour des protons incidents de 30 keV. Quand Uénerpie augmeniec
ce rapport décroit rapidement et la fraction dans Pélat de charge ¢ == —1 est négligeable
par rapport aux autres fractions a l'émergence. Le systéme d'éguations différenticiles se
stmplifie alors considérablement et sa résolution donne pour un faisceau de H® incidents,
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ot o, et oy sont les sections efficaces de capture et de perte ¢lectronique. A Péquilibre
de charge, on peut écrire

o _ 0b1
B a
On obtient :
[od o}
(']50 e e et ¢I — S
Ge + 0] e T

La connaissance de ¢y et de ¢y dans le domaine d’équilibre de charge ne permet
que la détermination du rapport EC% La détermination des valeurs de ¢, et o) nécessite
la mesure de @1(2) et o) dans des conditions ou le faisceau émergent ’a pas encore
atteint Péquilibre de charge. Toburen el al.[22] ont mesuré les sections efficaces de perte
et de capture électronique pour des faisceaux d’hydrogéne entre 0,1 et 2.5 MeV dans le
carbone en phase gazeuse (figure 3.1). Ces résultats ont été obtenus par soustraction a
partir des mesures des sections efficaces dans des cibles gazeuses d’H,, O,, CO,, CHy,
CyHyy Colls et CyiHyg en considérant que pour des projectiles de haute vilesse, la cible
moléculaire apparalt comme une assemblée d’atomes.
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Figure 3.1 : Sections efficaces de capture et de perte électronique pour des fais-
ceatx d’hydrogéne dans le carbone en phase gazeuse (d'aprés LLH. TOBUREN



3.3 - HBCHANGE DB CHARGE DP PROTONS DANS UNE CIBLE
SOLIDE

3.3.01 - SECTIONS EFFICACES DPECHANGE DE CHARGE DANS UNE CIBLE
SOLIDE

La description du phénomeéne d’échange de charge dans une cible solide en terme de
sections efficaces de perte et de capture d'un électron lié repose sur Pexistence d'un état
atomique lié¢ & Vintérieur du solide avant chaque collision. La fréquence des collisions as-
sociée & Ja densité de la cible d’une part, et la présence du gaz d'électrons délocalisés d’autre
part, font que Pon peut s'interroger sur Uexistence dun éiat atomique lié a Pintérieur du
solide.

Cependant plusicurs résultats expérimentaux mettent en dvidence lexistence dun
état ié dans le solide, Les distributions de charge bors equilibre d'un faisceau d’hydrogéne
émergeant de cible solide ont été mesurées (A. CLOUVAS 123]) pour différents temps de
passage daus la cible (fgure 3.2).
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Figure 3.2 : Variation de la fraction ¢¢ des atomes d’hydrogéne H® d'énergie
1.2 MeV fransmis & travers une cible de carbone en fonction du temps de
passage du projectile dans la cible (d'aprés A. CLOUVAS [23)).
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Pour des temps de passage faibles, Pévolution de la fraction de projectiles transmis en
fonction du temps de passage peut étre déerite par une simple décroissance exponenticlle,
Le temps caractéristique T de cette décroissance est de Pordre de la femtoseconde (1071%5)
pour des énergies de 'ordre du MeV. Si 'on suppose que Pétat 1ié HO existe a Pintérieur
du solide, le temps de décroissance peut étre relié & la section efficace de perte electronique
oy par la relation

op = (Nru)™
ou N est e nombre d’atomes cible par unité de volume et v la vitesse du projectile
incident. Pour des temps de passage plus longs, la fraction de projectiles transmis atteint
une valeur constante qui correspond & Péquilibre de charge .
Dlautre part, M.C. CROSS [24] a comparé la fraction neutre Posotide 1ESUTEE pAr
A. de CHATEAU-THIERRY [25] et J.A. PHILLIPS [26] avec la fraction neuire PDogas
mesurée par LI, TOBUREN [22] (figure 3.3).
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Figure 3.3 : Fraction d’atomes neutres émergeant de cibles de carbone solides
ou gareuses (réf. [22], (28], [24], [25]).



Pour des protons incidents d’énergie supérienre & 100keV les fractions d’atomes neutres
sont identiques pour des cibles solides ou gazeuses. De plus les valeurs des sections efficaces
de perte et de capture mesurdes par A. CLOUVAS 123] coincident chacune de maniere
quantitative avec les valeurs de Toburen obtenues avec des cibles de Carbone en phase

gazeuse (figure 3.4),
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Figure 3.4 : Comparaison des sections efficaces de capture et de perte élec-
tronmique pour des faisceaux d’hiydrogéne mesurées dans le carbone en phase
gazeuse par L.H. TOBUREN [22] ef dans le carbone solide par A. CLOUVAS
(23].

Plautre part on remarque sur la courbe représentant la variation avec la vitesse de
la fraction d’atomes d’hydrogéne édmergents un changement de pente pour des énergies de
Pordre du MeV, soit v = Gvy (figure 3.3). Dans ce domaine de vitesse o la section eflicace
de capture est trés faible par rapport & celle de perte on a ¢p =~ %:?--. La section eflicace de
perte ne variant pas, a priori, de maniére particuliére autour de v ~ vg, cetie cassure dans
la variation avec la vitesse correspond & Veffet de couche sur la capture dans le carbone.
La section efficace de capture d’un électron est plus importante pour un faible transfert
de quantité de mouvement. 6uvy est Pordre de grandeur de la vitesse des électrons de la
couche K du carbone, Ainsi quand la vitesse du projectile, supérieure a 6vy, diminue,
la contribution des électrons de la couche K 2 la capture augmente, est maximum pour
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v 2 Gug et diminue ensuite. L'effet de cette diminution sur la fraction ¢y est masqué par
Paugmentation de la capture en couche L. Mais la fraction neutre ¢y résultant de ces denx
eflets laisse apparaitre un changement de pente dans sa dépendance en vitesse. A titre
d’exemple nous montrons sur la figure 3.5 Pinterprétation de la section efficace de capture

par des protons dans le diazote Ny (V.5. NIKOLAEV [27)).
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Figure 3.5 : Interprétation de la section efficace de capture par des protons
dans le diazote N, (effet de couche) {d'aprés V.S. NIKCLAEV [27]).
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L’ensemble de ces résultats expérimentaux nous conduit & penser que la descrip-
tion des échanges de charge dans la cible solide peut étre effectuée dune manidre ana-
logue & celle utilisée pour les cibles gazeuses; it existe un état Lé de Phydzogéne dans le

solide.(M.J.GAILLARD et al. [9 et 11], A.CLOUVAS [22], BMAZUY et al. [28])

Pour un électron dans le solide en présence d'un projectile, il y a alors quatre types
d’états:

- &tats hiés d'un atome cible

- états délocalisés des électrons des atomes de la cible

- états liés du projectile ob Pélectron est corrélé au pro jectile & la fois en vitesse et en
position; électron est localisé antour du projectile

- états du continuum du projectile ol Pélectron est corrdié en vitesse avec le projectile
mais pas en position; 'électron n’est plus nécessairement localisé autour du projectile.

Ou peut alors introduire une section efficace de capture d’un dectron dans I'état Lé
du projectile ¢, g1ide et une section efficace de perte d'un électron lié au projectile pour
décrire le phénomeéne d’échange de charge.

On peut d’autre part introduire de méme des sections efficaces de capture et de perte
d’un électron dans un état da continuum dy projectile pour décrire les électrons dit "con-
voyds” qui ont une vitesse voisine de celle du projectile sans dtre localisés autour de celui-el.

_ Cependant l'existence d’un état ié au projectile dans le solide mimplique pas l'exis-
tence de tous les états exités.

Y. BAUDINET et al [29] ont mesuré la fraction relative d’hydrogene dans Détat 2p &
I” émergence d’une cible de carbone (figure 3.6). 1Is ont obtenu une variation avec la vitesse
de la fraction relative d’hydrogéne dans Pétat 2p identique & celle de la fraction d’atomes
neutres pour des vitesses supérieures & 2vg. Ce résultat indigue que pour v > 2vy environ,
du point de vue de la perte et de la capture dans un état excité 2p, le solide se comporte
comme un gaz dense: I'état excité 2p de 'hydrogéne existe dans le solide.
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Figure 3.6 : Fraction relative d’hydrogéne émergeant dans Détat excité 2p
(d'aprés Y. BAUDINET [29]) et fraction d’atomes veuires (d’aprés A. de
CHATEAU-THIERRY [25] et J.A. PHILLIPS [26]).

B. MAZUY et al. [28] ont mesuré la variation avec la vitesse des populations relatives
des états 2p et 4p de hélium hydrogénoide. Is ont montré que leurs résultats pouvaient
éire interprétés en considérant que Iétat 2p lié existe dans le solide, et que dans le domaine

de vitesse considéré,

Uétat 4p n’existe pas.
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3.8.2 - BOARTS SOLIDE-GAZ 4 BASSE VITESSE (v < 2vg)

S0l Pgsoliae la fraction d’bydrogéne émergeant d’une cible solide. A Véquitibre de
charge, en supposant Pexistence d'états hids du projectile dans le solide, nous avons:

1
D3 3 T i
d@sohde 14 olﬁ?“:i_if;\{_‘-’_

Te solide

; PV E R TS Y . . ) .
Nous avons calculé (~0%E~*Q%L:%"--) a partir des résultats sur la fraction d'hydrogene,
Solrde

Te solide §/)Gsolide

T) golide R ¢ﬂsoiicle

, . Te gz .
et porté les valeurs sur la figure 3.7 avec celle du rapport =52 ohtenues avee du
) &

carbone en phase gazeuse [232).
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Figure 3.7 : Rapport de la section efficace de capture sur la section efficace de
perte pour différentes cibles gazcuses [22].
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Comme nous 'avions constaté les résultats en cible solide et en cible gazeuse
sidentifient & haute vitesse. Ces sectious eflicaces dans le carbone en phase gazeuse n’ayant
pas été mesurées o basse vitesse nous avons porté les résultats obtenus dans hélium | le

. . , : oy :
diazote et le dioxygéne. A basse vitesse nous voyons que les rapports (-3%) des sections
gaz

eflicaces mesurées dans les gaz diminuent quand le numéro atomique augmente. Or le

rapport (%1%) calculé a partir de la fraction d’atomes neuirves mesurde & I"émergence
solide
d'une cible solide est un peu faible, puisqu’il apparait inféricur & basse vitesse & celui

obtenu & partiv des résultats dans une cible d’azote.

De méme, les résuliats de Y. BAUDINET et al. [29] mettent en dvidence une variation
avec la vitesse de la fraction relative d’hydrogéne dans P'état 2p différente de celle de la
fraction neutre.

Ce sont ces résultats expérimentaux que nous allons interpréter & partir d’un modéle

simple.

3.3.3 SECTIONS EFFICACES DE PERTE DANS LE SOLIDE A BASSE VITESSE

Pour des vitesses supérieares 4 2vg les résultats expérimentaux conduisent a

1s - dls

¢ solide ™ Te gan

s R
7 solige — O gaw

Par contre pour des vitesses plus faibles les résultats avec une cible solide différent de
ceux obtenus avec le carbone en phase gazeuse. La fréquence des collisions n’est pas & met-
ire en cause puisque les résultats obtenus & haute vitesse avec une cible solide s'identifient
avec ceux obtenus avec une cible gazeuse. Il nous faut donc considérer Peffet de la présence
des électrons délocalisés du solide sur 1’échange de charpge.

Considérons un atome d’hydrogéne en mouvement dans le solide, les électrons
délocalisés passent au voisinage du proton et vont, durant leur passage, modifier la pro-
fondeur du puits de potentiel dans lequel est lié électron et pouvoir provoquer la perte de
cet électron par le projectile. Aussi cet dlectron paraitra en moyenne plus ou moins lié suiv-
ant la probabilité pour qu’un électron passe au voisinage du proton un temps sufisament
fong pour 'écranter et lui faire perdre son électron Hié.

Pour déerire cet effet, il n’est pas question de considérer toutes les trajectoires
électroniques. Vis & vis de l'électron capturé, nous déerirons le proton par un puits de
potentiel moyen dans lequel la position des niveaux va dépendre de Peffet moyen du passage
des électrons autour de Patome.Nous utiliserons par simplicité un puits de potentiel en
e i

=

dont la dépendance en vitesse intervient dans la distance écran a,
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a = nu o+ apg

et a hante vitesse le proton est déerit, vis & vis d'un électron Hé, comme dans les gas
par un potentiel en 1/r.
F.J. ROGERS et al. [3C] ont calculé les niveaux d’énergie de Pélectron d’un systéme

v
¢

e ) . T
hydrogénoide pour un tel potentiel “-— en résolvant Péquation de Schrddinger radiale;
tous les niveaux sont déplacés vers le contivuum, Uénergie de Haison diminuant avec la

distance écran (figure 3.8).

2 B, 1, 2, 2, 3, 3 34
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15 083 0.1400 0.1366 0.02431 0.02185 0.61605
w1 a6 205964 0.00307 0.60642 000315
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5 0.8536 0.0242] 0.00670
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Figure 3.8

une charge ponctuelle Z; e, en fonction de la distance der

F.J. ROGERS [30}).
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Cette description en temme détat plus ow moins hié suivant la vitesse du projectile
permet de décrive d’une maniere simple Peffet moyen du gaz d’électrons délocalisés sur la
section efficace de perte. En considerant alors que plus un éectron est 1ié moins il risque
d’étre perdu par le projectile, developpons au premier ordre la section efficace de perte en

fonction de (if)ﬁ I étant Iénergie d'ionisation de I"électron lié.

Cousidérons un électron lié dans 'éiat 1s du projectile. Soit )94,

d’ionisation dans le solide, soit 3¢ son énergie donisation dans le vide.

son énergie

. 2 - rla
A haute vitesse £)5,;, = 1
Soient 077 g, la section efficace de perte d'un électron hé dans I'état 1s dans le solide,
et O‘f‘zw la section efficace de perte d'un éleciron lié dans Péetat Is dans une cble

gazense.

't J . , o s do - . e el & — . le
De meéme a haute vilesse 110118 avons OF solide — 71 gaz

Au premier ordre en -yt nous avons done:
'[solide
(Tls - mmlwm(z[e le )
{ solide ™ ]-1_9 o 97 gan
“zolide
is
o Tlgen
s
~solide
Ils N
N fols o sanlide.  (dperoie rédinte
ott £ 54, = Fie (énergie réduite)
Lo

En ce qui concerne la capture d'un electron de la cible, celle-ci est nécessairement
localisée a proximité d’un atome cible pour que la conservation de la quantité de mon-
vement dans la collision puisse éire réalisée. Ta densité d’électrons dans le solide n'est
pas uniforme dans Pespace interatomique et, malgré existence d’électrons délocalisés, esi
dominante antour des atomes de la cible [31]. Nous négligerons donc au premier ordre
Ueffet du gaz d’électrons délocalisés sur la section efficace de capture par rapport & son
effet sur la perte dun électron lié au projectile.

L e
Soit T salide ™ T gan

Fi nous avons alors
1s
¢ solide

le
IT solide

On ferait de méme pour tous les états excités existant dans le solide. En effet, les
atomes d’hydrogéne sortent de la cible, soit dans un état fondamental, soit dans un éat
excité. La fraction émergeant dans un état excité n’a pas é4é & notre connaissance mesurée
de maniére absolue. Pour avoir une estimation de Ja fraction émergeant dans I'état excité,
il est nécessaire de connaltre la variation avec le nombre quantique principal n des sections
efficaces correspondant a la capture dans un état excité dune part, et & Pexcitation directe
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d’autre part. J.R. OPPENHEIMER, [82] a établi que dans le domaine de vitesse v > g la
section efficace de capture d’un électron par un ion léger dans un état de nombre quaniique
principal élevé dtait

Tp 7= 5 U

o étant la section efficace de capture dans I'état fondamental (rn = 1).

Plautre part, R.E. YAGER et N.J, LANR [33] ont calculé des sections efficaces ab-
solues d’excitation d'ions légers incidents au cours de collisions binaires avec des atomes. Fa
variation de ces sections efficaces en fonction du nombre quantique principal suit également
ane lol en 13— I en résulte que les atomes ¢mergents sont pour la plus grande part dans

L P ’ . - . 3 “ g4 N - - v
Pétat fondamental. Nous négligerons done la contribution des ctats excités a la fraction
totale d’atomes d’hydrogeéne.

‘75{] e (/)1 &

et 'on a done

is
e solide T solide
’ la
91 solide 71 solide
Tesolide yots Tc gon
T solide U] guy
. . N N ’ o : . . .
Aipsi d’aprés nos hypolhéses, le rapport w == - Te solide doit s'identifier avee le

B 01 salide
rapport des sections efficaces mesurdes dans le carbone en phase gazeuse. Pour cela,
nous avons ajusté la dépendance en vitesse du potentiel éeranté en calculant u avec Fle
égal a I"énergie (en unité atomique} de 1'état Is dans le puits deranté calculd par Rogers.
Les valeurs de u tracées en fonction de la vitesse sup la figure 3.9 sont obtenues pour la
dépendance de la constante décran avee la vitesse sulvanio

v

a == 17— 4 apE avee n o= 2) 63
Yy

La prise en compte de la variation de la section eficace de perte associée 4 la présence
du gaz d’électrons délocalisés permet donce dlinterpréter Pécart & basse vitesse entre los
%

rapports (gﬁ) et (E‘")
L/ solide { Ea%
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J.8.4. - INTERPRETATION DE LA VARIATION AVEC IA VITESSE DE LA
FRACTION D’HYDROGENE EXCITE DANS L'ETAT op

De méme pour les sections efficaces de perte et de capiure relatives & Pétat 2p, nous
SUPPOSONS!

Zp e 2D
Te'solide ™ V% pax
Jda
o Tiger
{ solide EZp

ou 15?7 est Dénergie dionisation d'un dlectron dans Vétat 2p de Patome d’hydrogene,
& Pintérieur du solide. La valeur de B est celle pour le puits de potenticl écranté dont la
dépendance en vitesse est celle ajustée précédement.

A FPéquilibre de charge, nous avons

1
‘;[)2]) R Ta—
1.+ Jlsolide
AP
¢ solide

Les valeurs portées sur la figure 3.10 ont été caleuldes 3 une constante nmmitiphcative
pres égale au rapport %%j’— a haute vitesse. Ceci permet de s’affranchir (au premier ordre}
des dépendances en vitesse qui ne sont pas associées & des effets spéeifiques a la cible solide.

U faut noter d’autre part, qu’a notre connaissasce la fraction ¢y, n'a jamais été
mesurée de maniere absolue,
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Figure 3,10 : Comparaison de la fraction relative d’hydrogéne émergeant dans
Péiat excité 2p calenlde avec celle mesurée par Y. BAUDINET et al..

La fraction ¢y, calculée est en accord de manidre qualitative avec les résultats
expérimentaux. La forme exacte de la variation en vitesse de la valeur calculée de Ia
fraction d’hydrogéne excité dans I'état 2p est répie par la forme analytique du puits de

potentiel et sa variation avec la vitesse,

Notons qu'une autre différence entre une cible solide et une cible gazeuse est Pexistence
ou non d'ane surface, région olt la deusité électronique déeroit progressivement. Nous avons
négligé son effet sur les fractions & 'émergence en ne considérant que les effets de volume
qut sont dominants.

Iensemble de ces résultats montre Fimportance de la description des phénomenes
d’échange de charge spécifiques a Ja cible solide & partir de la dépendance de la section
efficace de perte avec I"énergie dionisation des électrons lids an projectile.
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3.4 - EFFETS COLLECTIFS SUR LES ECHANGES DE CHARGE DB
PROTONS DANS UNE CIBLE SOLIDE

4.1 - BEFFETS COLLECTIFS SUR LA FRACTION D’HYDROGENE 4
LEMERGENCE D'UNE CIBLE SOLIDE

3.4.1.1 - RESULTATS EXPERIMENTAUX ANTERIEURS

Les expériences réalisées avec des falsceaux dions M et T (M.J. GAILLARD et al.
(8], N. de CASTRO FARIA et al. [13,14], Y. BAUDINET et al. [28]) et d'agrégat H
(B. MAZUY et al. [15]) ont montré wne surproduction d’atomes d’hydrogéne par rapport
aux fractions d’atomes neutres obienues avec des faisceaux de protons.

L'étude expérimentale des variations de cette surproduction d’atomes neutres a montré
quelle avgmente avec la vitesse des projeciiles et diminue quand Vépaisseur de la cible

augmente (figure 3.11).

T ¥ T T
A 2.1 pg.em?

Hy- ¢ . i
@ 10 ug.cm™?

-63)/ 45
i

Z
@

Y Tost
Exces relatif d’atomes neutres, (¢

v/vy, vitesse

Figure 3.11 : Variation avec la vitesse des fragments de l'excds relatif d’atomes
neutres lorsque les fons incidents sont moléculaires [15).
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Elle augmente aussi avec le nombre de protons dans le projectile incident (figure 3.12).
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Figure 3.12 : Variation de la fraction d’atomes neutres ¢y par proton incident
en fonction du nombre de masse pour différentes vitesses des projectiles [15].

Ces résultats expérimentaux nous orlentent vers un modéle qui prendra en
considération les distances entre les fragments & Pémergence de la cible. ([9 et 14])
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d.4.2 - INTERPRETATION DES EFPETS COLLECTIFS SUR LA FRAC.
TION DATOMES NEUTRES

Quand on envole un agrégat I} dans une cible solide, ¢’est un essaim de protons qui
voyage a travers la cible. Chaque proton est entouré de n-1 voisins situds & des distapces
variables régies essentiellement par la répulsion coulombienne écrantée et fa diffusion mul-
tiple.

La présence de plusieurs protous au voisinage d’un atome d’hydrogéne en mouvement
dans le solide, au moment d’une collision pouvant provoquer la perte de son électron, va
tendre a augmenter Pénergie dionisation de cet dlectron ef done modifier la section efficace
de perte dlectronique. En effet Pélectron lié qui masque la répulsion coulombienne entre
les protons va étre alors plus lié que si Patome d’hydrogéne voyageait seul dans le solide.

Considérons le cas simple d'un atome d’hydrogéne dans 'état fondamental en moive-
ment dans le solide en présence d'un seul proche voisin, et considérons les courbes d’énergie
potentielle de HY et de deux protons (H*t 4 HTY) dans le vide en fonction de la distance
interprotonique (figure 3.13).
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Figure 3.12 : Courbe de potentiel de I'lon ¥,

A un instant donné, les protons étant & wne distance R, Pénergie dionisation de
Pélectron, correspondant a la différence d’énergie du systéme avec et sans clectrons, est
égale a Pénergie de P’état moléculaire (Isoy ou 2po,) auquel il faut ajouter Vénergie de
répulsion des deux protons (1/R).

Clest ce que nous allons généraliser pour un systeme de n protons & ntérieur du
solide. Ainsi, pour évaluer 'énergie d’ionisation d'un dlectron dans I'état 1s autour proton
i considéré dans l'essaim des protons d’un agrégat H dans le solide nous écrirons:
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Le premier terme décrit la Haison supplémentaire de 'dlectron correspondant & Ja
répulsion entre les protons dans le solide en 'absence de 'électron.

Le second terme est Pénergic de Pétat moléculaire généralisé B1* - & n protons dans le
solide, Cette énergie fonction de la distance mterprotonique n'est connue que pour deux
protons dans le vide (H)J). Or, Pétat moléculaire genéralisé est Uétat d'un systéme de
plusieurs protons avec wn ou plusieurs électrons & I’ intérienr du solide. Pour limiter e
nombre de paramétres & introduire dans le modéle, nous avons considéré B2 constante en
fonction de la distance interprotonique et donc égale a 'énergie de I'état atomique lié dans
le solide correspondant: E2?,.. . Ce choix consiste & négliger U'effet collectif sur énergie
de Pétat moléculaire, effet liant ou antiliant {cf. état lso, ot Zpo, de l};)

Comme précédement, nous considérons que les effets sont observds 3 Péquilibre de
charge. Cependant les fractions neuires mesurées sont celles qui résultent des échanges de
charge dans les dernidres couches atomiques de la cible sur une épaisseur de lordre du libre
parcours moyen (A ~ 1/Ng; ~ 10 4 20 A) el ce sont les distances interprotonigues dans
cette région de la cible qui vont donc intervenir. Les distances mterprotoniques calculées
dans Je chapitre 2 font apparaitre que les distances R;i; inféricures & 0.5 4 sont tres peu
probables; on observe sur le diagramme des courbes de potentiel ') que ces effets Hanis
ou antiliants mettent en jeu, pour le domaine de distances interprotoniques intervenant,
des énergies faibles devant Vénergie potenticlle d’ interaction des deux protons.

La section efficace de perte d'un électron dans 1%tat fondamental d'un proton i d'un
agrégat B! s'écrit done:

i, Oﬂi.guz
U1 solide  © }mis

. ols 7. 7 ¥is
avec Bi* == I /1)

b dépend ainsi des distances entre le proton i et ses voisins dans Pagregat.

Comme nous Pavons déja souligné les électrons du milieu susceptibles d’ étre capturés
sont localisés au voisinage d’un atome cible. Typiquement, les électrons de la couche 1,
d'un atome de carbone sont localisés en moyenne & une distance de Pordre de (n?/7?)
ay c'est & dire (1/9)ag du noyau. Cette distance est trés inférieure anx distances entre
les protons dans les derniéres couches atomiques de la cible. Aussi négligerons nous ls
présence des autres protons de Vagrégat sur la capture dlectronique et nous éerivons:
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1s,2 . . s
T solide = Ylsolide = O} g0

Pour poursuivre le caleul de la fraction neutre, nous utilisons les résultats de la si-
mulation du mouvement des protons dans la cible. Comme les effets observés résultent
des échanges de charges dans les derniéres couches atomiques de la cible; nous n’avons pas
introduit dans notre programme de simulation de la capture et de la perte dans chaque
subdivision de la cible, suivant les sections eficaces développées plus haut. Nous avons
associé & chaque proton dans chaque agrégat une probabilité de sortir de la cible avee un
électron lié égale & la fraction d’hydrogéne & Idquilibre calculée & partir de o, et oy, la
section efficace de perte étant calculée pour chaque proton en fonction des distances avec
Ses VoIsins.

Comme précédement nous assimilons la fraction d’atomes neutres & la fraction
émergeant dans ’état fondamental.

Pour obtenir la fraction de neutres & Pémergence pour un faiscean d'agrégats mecidents,
la probabilité pour un proton de sortir avec un électron dépendant de la géométrie de
Pessaim, elle méme succession d'un grand nombre d’événements, nous procédons par tirage
au hasard. Ainsi en utilisant la probabilité définie ci-dessus, le proton sort effectivement
ou non avec un un éectron de la cible suivant le résultat du tirage.

Dans un agrégat donné, nous effectuons le tirage au hasard en commencant par le
proton dont Pénergie dionisation (I;) est la plus faible et ainsi de suite pour tous les
protons de Pagrégat. Pour tenir compte de leffet d’écran résultant de la présence effective
d’un électron dans un éiat Hé, quand le résultat du tirage indique que le proton sortira
avec un €lectron é, nous retirons Peffet de ce proton sur la section efficace de perte des
autres protons de l'agrégat. L’organigramme correspondant & ce caleul est présenté dans
la figure 3.14,
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Figure 3,14 : Calcul de la fraction d’atomes neutres a Pémergence d'une cible
solide aprés lnteraction d’un faisceau d'agrégats H avec cette cible solide.

113



Les résultats des calculs sont présentés sur la figure 3.15 pour une épaissenr de cible
de 2.eg.cm™? el des agrégats incidents de 30 keV/p, 40 keV/p, 60 keV /1, 80 keV /p.
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Figure 3.15 : Comparaison des fractions d’atontes neutres caleuldes avee celles
mesurées par B. MAZUY et al. [15].

Cette description reproduit les résultats expérimentaux de maniére qualitative. [a
saturation dans la variation de la fraction de neutre en fonction de Pagrégat incident est
obtenue pour les agrégats H et H{. Mais les fractions d’atome neutre calculdes sont trop
faibles.

Ceci pourrait étre la conséquence du choix de 'état moléculaire généralisé, négligeant
Veffet liant du & la présence de protons voisins. Mais commme on le voit sur la figure 3.15 le
décalage est plus important & basse vitesse. Or quand la vitesse du projectile diminue, la
distribution des distances entre les protons est déplacée vers les grandes distances. Aussi
. FiapA . . £ K + ’ I / * -
nous avons plutét modifié la forme du potentiel écranté déerivant le proton dans le solide
en lui ajoutant un terme & longue portée pour décrire les effets observés.
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Figure 3.16 : Comparaison des fractions d’atomes
B

mesurées par B. MAZUY et al. [15].
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sur da figure 3.17 est représentiée Vallure de ce potentiel en fonction de la distance
entre deux protons pour les valeurs de a et b utilisée & 60 keV. La valeur de a est celle
utilisée précédement et la valeur de b étant faible le terme supplémentaire a une incidence
négligeable sur 'énergie de I’état fondamental de 'atome dhydrogéne dans le solide.
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Figure 3,17 : Comparaison des

potentiels éerantés Vir(r) et V{r) pour des
protons de 60 keV,

Les fractions d’hydrogéne ont été caleulées avec cette méme description pour une
autre épaisseur de cible (3.4pg.cm ™). Ces résultats présentés sur la figure 3.18 comme
ceux présentés dans la figure 3.16 sont en trés bon accord avec les résultats expérimentaux
(épaisseurs de cible connues & 10% prés).
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Figure 3.18 : Comparaison des fractions d’atomes neutres calculées avee celles
mesurées par B. MAZUY et al. [15].

L’excellent accord avec les résultals expérimentaux montre importance dominante
de la perte électronique dans les échanges de charge a basse vitesse dans les solides.

Nous n'avons pas tenu compte du phénoméne de transmission et de recombinaison
moléculaire. Les mesures (B. MAZUY et al.[15]) ont montré qu’elle est négligeable pour
les vitesses et les épaisseurs de cible considérées.

Pour des projectiles plus rapides et des épaisseurs plus faibles, le
phénomeéne de recombinaison moléculaire est mesurable (M.J. GAILLARD et al.{11]}).
Nous pourrions d’ailleurs évaluer le taux de recombinaison moléculaire en comptant le
nombre de protons qui sortant effectivement avec un électron lié, ont dans leur voisinage un
proton 4 une distance ef une vitesse relative telles pour que le systéime soit lié a Pextérieur
de la cible (calcul de énergie potentielie et de I'énergie cinétique du systéme).
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3.4.2 - ETUDE DE LA FRACTION D'ATOMES EXCITES DANS
LETAT 2P A PEMERGENCE D'UNE CIBLE SOLIDE POUR UN FAIS-
CEAU D’AGREGATS HY INCIDENT

Feffet collectif sur la quantité de lumidre correspondant 3 la transition Lyman « (1s-
2p) de hydrogéne, émise & Uémergence d'une cible de carbone, a déja été étudié avec des
faisceaux dions moléculaires Hy et HI (A. CLOUVAS[23], R.L. BROOKS et al. [35] ,
Y. BAUDINET et al.{208], G. ASTNER et 21.[36], H. KOBAYASHT ot al.[371]).

Dans ce paragraphe, nous allons décrire les résultats expérimentaux gue nous avons
obtenus avec des faisceanx d’agrégats d’hydrogéne Hy (n < 61) dénergie 10 keV /p, 20
keV/p, 30 keV/p, 40 keV /p, 60 keV /p, 80 keV/p et proposer une interprétation & partir
de la description utilisée précédement.

$.4.2.1 - MESURES ET RESULTATS EXPERIMENTAUX
3.4.2.1.1 - LE FAISCEATU I’AGREGATS D'HYDROGENE
Les faisceanx d’agrégats dhydrogéne H}Y ( u < 61) d’énergie comprise entre 60 et 630

keV sont délivrés par Paccélérateur 4’ agrégats de PInstitut de Physique Nucléaire de Lyon
[34,35] (figure 3.19).
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Figure 3.19 : L’accélérateur d’agrégats de Lyon [38,39].
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Ces agrégats sont formés & partir dhydrogene gazeux dauvs une source cryogénique
refroidie & Phélium liquide que nous avons déja décrite dans le chapitre 2. Une large
distribution de masse d’agrégats joniques H est extrafte par une électrode négative. Ces
agrégats sont alors accélérés (teusion maximum 630 kV)., Cet accélérateur produil un
faisceau pulsé de faible cycle utile. En eflet la durée de 'impulsion ne peut excéder 300 ms
et la fréquence de répétition des impulsions doit étre assez faible pour que Ja remontée en
pression dans le tube accélérateur pendant la détente soit récupérée, enire deux détentes,
par le systeme de pompage. Au cours de notre expérience, nous avions wne impulsion de
faisceau de 60 ms toutes les 3 s.

La combinaison d’un analyscur électrostatique et d’un analyseur magnétique
permet de sélectionner la masse b I'énergie du faisceau d’agrégats souhaité.

Le systeme de triplets électrostatique permettant la focalisation du faisceau
d’agrégats apres séparation électrostatique et magnétique, a été utilisé en mode paralléle.
Un doublet de diaphragmes Dy ef Iy de diameétres respectifs 1 et 2 mum, limitent Pouverture
du faisceau. L'ensemble du dispositif est représenté sur la figure (3.20).

Futre I'analyseur et la chambre & cibles, le faiscean d’agrégats parcourt un espace
de 125 cm dans lequel peuvent se produire des collisions avec les atomes du gaz résiduel
{pression de Pordre de 107° Torr) conduisant & une dissociation prématurée des agrégats
avant qu’ils n’atteignent la cible. A partir des sections eflicaces de dissociation d’agrégats
d’hydrogéne, B. MAZUY [40] a évalué le taux de projeciiles dissociés dans le gaz résiduel
a moins de 1 %.
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Figure 3,20 : Schéma du dispositif expérimental.
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3.4.2.1.2 - DETRCTION DES PHOTONS

Nous utilisons un photomultiplicateur (réf GEMCOM G-26E215) doutl la courbe de
réponse spectrale (of figure (3.21)) est centrée sur la longueur d'onde de la transition lyman
o (120 nin).
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Figure 3.21 : Courbe de réponse spectrale du Pheotomultiplicateur utilisé,

Compte tenu du fonctionnement de 'accélérateur en régime pulsé & faible cycle utile
et de la faible infensité du faisceaw, nous avons choisi’ de ne limiter gu’d 2 mm la distance
vue par le photomultiplicateur le long de axe afin d’obtenir un taux de comptage suffisant.
Cette distance reste inférieure & la distance caractéristique du déclin de Pintensité de la
transition de la raie lyman « de hydrogéne & Uénergic la plus basse utilisée (& 10 keV |
v = 2.23 mm). La fenétre (2 nun x 5 mun) limitant la zone d’observation est percée dans
Pécran (B) placé parallélement & Paxe du faisceau & une distance de 4 mum. Cet deran (1)
est par commodifé solidaire du porte-cible.

La photocathode (diamétre : 15mm) est placée & 100 mum de Vaxe du faisceau. Les
diaphragmes placés entre I'écran ef la photocathode Hmitent laccés a la photocathode de
la lumiere parasite. La portion des parois de la chambre dexpérience ainsi que toutes les
parties métalliques placées dans le champ du photomultiplicateur ont été noircies avec du
carbone pour lmiter les réflexions pavasites.
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4.4.2.1.3 - PRINCIPE DE LA MESURE

Notre but est d’étudier 'effet collectif sur le nombre de photons Lyman « émis par
les atomes d’hydrogéne issus de la dissociation d’agrégats aprés traversée dune cible de
carbone,

Nous avons donc comparé les mesures faites & partir de faisceaunx dons moléenlaires
ou d’agrégats, & une mesure que Pon obtient avec un faisceau atomique de méme vitesse.
En fait, pour ne pas modifier le {fonctionnement de laccélérateur, nous avons simulé les
conditions "atomiques” en utilisant une "cible double”, constitude de deux feuilles minces
de carbone, sépardes de 1 mm Pune de Vautre. En effet Jes fragments résultant de la disso-
ciation d’un agrégat dans la premicére feuille pénétrent dans la seconde avec des distances
mteratomiques suffisament grandes pour que toutes les interactions dans la seconde feullle
puissent étre considérées comme indépendantes les unes des autres.

Le porte-cibles (figure 3.22) a été étudié pour permettre les mesures successives o
dans la méme géométrie du nombre de photon émis 3 Pémergence de la cible double et de
la cible simple. Le porte-cibles est monté sur un goniomeétre permettant son déplacement
suivant la direction perpendiculaire au plan contenant axe du fajsceau et Uaxe de détection
du photomultiplicateur (axe X de la figure 3.20). Le porte-cibles permet de placer trois
systémes de cibles parallélement & Paxe 7. Les cibles sont déposées sur des supports de
cuivre pereés dun trou circulaire de 2 mm de diamétre.

‘“\\_Su r ports/ s
de cible

\Ecran E

Figure 3.22 : Schéma du porte-cibles.
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La cible double est constituée de deux supports sur lesquels les cibles ont é1é
préalablement déposées, disposés 'un sur autre, séparés par deux minces bandes
daluminium et alignés avee le diaphragme Dy perpendiculaivement a Paxe 7.

La cible simple est constituée comume la précédente par deux supports disposés de
maniére identique. Mais ce n’est que sur le second support qu’a été déposée une cible de
carbone.

Dans le troisiéme emplacement du porte-cible, on place toujours de la méme manicre
deux supports mais cette fois sans aucune cible pour la mesure du bruit en présence du
faisceau.

Sur cet ensemble on place écran £ dans le plan perpendiculaire & axe d’observation
du photomultiplicateur {axe Y) dans lequel sont percées trois fenélres identiques (2mm
x 4doum) centrées & 1 imm des cibles. Un autre deran B sur lequel les trois fenétres sont
centrées a 3 mm des cibles a éié utilisé. Par déplacement du porte-cible suivant I'axe
du faisceau (axe V) le centre de la fenétre est placé sur Paxe d’observation. Une fois cet
ajustement réalisé, au cours d'une série de mesures avee un éeran donné, le porte-cible
ne sera translaté que suivant Paxe 7 pour metire successivement dans le faisceau, la cible
double, la cible simple et le dispositif sans cible.

3.4.2.1.4 - NORMALISATION DES MESURRES

Les comptages de photons ont été réalisés pour un temps donné. Les mesures en
cible simple et en cible double ont été réalisées successivement sans modifier le faisceau
incident. FEn supposant le nombre d’agrégats dans le faiscean constant en inoyenne sar
plusieurs impulsions, on a effectué une normalisation des mesures par rapport au temps
de comptage .

Parallélement, pour des faisceaux d’énergie supétieure ou égale a 30 keV, une
deuxieine méthode de normalisation a été utilisée. La mesure du nombre de protons
. N . 4t £o4s g ISR T 3 m YT - X . .
emergeant de la cible a été réalisée. En négligeant la production d'H™ et la recombinaison
moléculaire [11], cetie mesure permet, & partir des fractions d’atomes neubres & lémergence
mesurée par B. MAZUY [40], de déduire le nombre d'agrégats incidents.

Pour effectuer cette mesure, nous avons placé un cylindre de Faraday centré sur Paxe
du faisceau. L’acceptance angulaire du cylindre de Faraday est lide & la taille du cone
d'explosion des fragments {4G] qui augmente quand la vitesse des projectiles diminue. Elle
est néanmoins limitée par la nécessité de pieger dans le cylindre les électrons secondaires
crées par Pimpact des fragments, neutres ou chargés, Pour piéger ces électrons dans le
cylindre d'une part et repousser les dlectrons secondaires émergeant de la cible d'autre
part, nous avous placé un anneau repousseur porté & une tension de 500 V (AR}

Intre cet anneau et la cible, nous avons placé un deuxiéme annecau (AE), relié & la
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masse, qui masque la cible et la région d’observation de Panneau repousseur. Dans ces
conditions, nous avons vérifié que la présence de I'anneau repousseur au potentiel de 500
YV ne modifie pas la quantité de photons mesurée.

Pour des faisceaux de 10 et 20 keV /p, la fraction importante (80 %) d’atormes neutres
a Iémergence de la cible et la divergence angulaire des fragments ont rendu impossible
Putilisation de cette normalisation.

Le dispositif d’acquisition est représenté sur la figure 3.23, L'accélérateur fonctionnant
en régime pulsé de faible cycle utile, le comptage n’était antorisé qulen coincidence avec
le faisceau par un systéme de porte électronique. La mesure du courant cirewlant dans
te cylindre se fait 4 P'aide d’un pico-ampéremétre (Keitley 602), utilisé en mode rapide
(temps de réponse inférieur & 2 ms), qui délivre une tension analogique (0 - 1 Volt) pro-
portionnelle aw courant d’entrée. Les signaux fournis par le photomultiplicateur et par le
picoamperemetre étaient visualisés sur un oscilloscope afin de contréler fa bonne synchro-
nisation.
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Comptage B
des photons
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Figure 3.23 : Schéma du dispositif d’acquisition.
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$.4.2.1.5 - MESURES DES EPAISSEURS DE CIBLES

Pour mesurer épaisseur des cibles utilisées, nous avons employé la méthode
développée par B. MAZUY [40] foundée sur la mesure de la largeur de la distribution
angulaire résultant de o diffusion maltiple d'un faiscean de protons incident (figure 3.24).

8@@(@%‘3“[}%% — @ ‘,Z'u,gqcﬂ;z

Lo Sl1GeRn)

Fonbro de coups {Unstd oebitraire)

“egle §'énargance Ldegree) .

Figure 8.24 : Comparaisen des distributions angulaires mesurées avec celleg
calculées par P. SIGMUND [18].

Pour chaque cible, les distributions angulaives des protons émergents ont été mesurdes
pour trois énergies incidentes. Les valeurs des largeurs & mi-hauteur obtenues sont présen-
tées dans le tablean suivant.

125



Enevgie{keV) ) 0 deg) 1 Puergie8(keVideg)
100 0.42 42
w0 e N . @
CIBLE 2
Bnergie{keV) Hdeg) Fnergie 8{heV.dey)
100 0.74 T4
B 7 0.08 8.4
4444 60 _ . iz o ere

Les largeurs des distributions mesurées sont en bon accord avec la dépendance en
inverse de l"énergle des protons incidents proposée par P. SIGMUND. Nous déduisons

Vépaisseur de cible par comparaison avec les distributions calculées par P. SIGMUND
[18].

Nous avons ainsl chtenw:

CIBLE 1 2. o (g .cm 4
CIBLE 2 3.8 7 0.2 ug.om™?

On observe cependant un décalage entre les distributions calculées par P SIGMUND et
les distributions expérimentales pour les grands angles de diffusion. En effet P. SIGMUND
ne falt miervenir dans sa description de la diffusion nultiple que les diffusions avec petite
angles de déeflexion. Mais comme les diffusions avec grand angle de déflexion sont heaucoup
meins probables, elles n'interviennent pas dans la largeur des distributions.
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$.4.2.0.6 - RESULTATS EXPERIMENTAUX
Nous noterons N, le nombre de photons mesuré avec un faiscean d’ agrégats Y
donné dans la cible simple et W} » le norabre de photons mesuré avee la cible double.

Les rapports N/ N%p mesurés pour diflérentes énergios avec des faisceaux dions W
et 1Y dans les cibles de 2.0 ¢t 3.8 pg.cm”? respectivement, présentds sur les figures 3.25 ef
3.28 sont en excellent accord avee les résultats expérimentaux obienus par Y. BAUDINET
et al. [29).

Dans la figure 3.27, nous avons tracé le nombre de photons Nj

cible simple et N%F le nombre de photons obienn avee la cible double, avec des fais-
ceaux d'agrégats de 40 keV/p. Llobtention d'un méme nombre de photons émis aprés
émergence de la cible double quel que soit le faiscean Lagrégats Y incident valide la
technique utilisée pour simuler le faisceau de proton. Cette technique introduit néanmoins
une erreur sysiématique lide d la perte d’énergic des protons dans la deuxiéme cible. Cette
correction de perte d’énergle, faible, n’a pas ét¢ introduite daps les résultats présentés,

abtenu avec la

Les rapports N3, / N3, obtenus avec des faisceaux de 10, 28, 30, 40, 60 et 80 keV/p
dans des cibles de 2 ug.em™ et 8.8 ng.em™? soni présentés dans les figures 3.28-3.31. Sur

ces figures, nous avons porté aussi, ce méme rapport mais oblenu avec I"écran B,

Le rapport signal sur bruit est supéricur & 10? dans Uenseruble des mesures of les taux
de comptage de photons par mesure sont de lordre de 10°%. Flerreur statistique sur le
compiage des photons n'est pas a origine des fluctuations des résultats expérimentatix.

Nous observons sur les figures (3.28-3.31) que le rapport N3, / N3, avgmente avec
le nombre de protons dans Pagrégat. Ileffet angmente avec la vitesse du projectile mais
diminue avec épaisseur de cible.

Ces résultats sont & comparer & ceux ohtenus pour les fractions d’atomes neutres a
I'émergence d’une cible de carbone de méme épaisseur mesurdes par B. MAZUY [40] (igure
3.31). L'allure générale des courbes est trés différente of pourrait conduire & rechercher
une interprétation & partir de phénoménes autres que le phénomene d’échange de charge
dans la cible.

Jin effet & Pextérieur de la cible, la présence de plusieurs atomes neuires & proximité
pourralt intervenir sur Uémission (F.W. CUMMINGS [41] H. BLANCK [42),¢. KURISKI
[43]) modifiant le diagramme de rayonnement et le déclin de Pintensité en fonction de la
distance aprés ke cible. D’autre part la présence de plusieurs protons peut aussi intervenir
en perturbant les états atomiques aprés la sortie de la feuille (G. KURIZKY [44], R.L.
BROOKS [45],W.8. BICKEL [46],¢. GABRIELSE [477). Cependant ces effets sont failles
et les résultats que nous avons obtenu avec Pécran B, montrent que potre expérience ne
permet pas de les mettre en évidence.
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simple NJ sur le nombre de photons (1s-2p) mesuré avec la cible double N,

nombre de masse, n

¢ Rapport du nombre de photons (1s-2p) mesuré avec la cible

i

en fonction du nombre de protons dans Pagrégat incident, pour des cibles de
carbone de 2ug.cm™® et 3.8ug.cm™?, les derans K et E' et pour des énergies
incidentes de 60 keV/p et 80 keV /p.
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en fonection du nombre de protons dans Pagrégat incident, pour des cibles de
carbone de 2Zug.em™? et 3.8ug.em™?, les derans E ef E' of pour des dnerpgles

incidentes de 30 keV/p et 40 keV/p.
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Figure 3.30 : Rapport du nombre de photons (15-2p) mesuré avec la cible
simple N, sur le nombre de photons (1s-2p) mesuré avec la cible double NG,
en fonction du mombre de protons dans P'agrégat incident, pour une cible de
carbone de 2pg.cm™?, I'éeran E et pour des énergies incidentes de 10 ke'W /1 et
20 keV /p.
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Figure 3.31 : Rapport des fractions d'atomes neutres émergeant d'une cible de
carbone de 2.3 ug.cm~? obtenues avec un faisceau d’agrégats avec celles obienues
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Pour interpréter ces résultats, nous allons généraliser la description utilisée
précédement pour le calcul du rapport de la fraction ¢3, d'atomes excités dans Pétat 2p
a I'émergence d'ane cible solide pour un faisceau d’agrégats H' incident par rapport & la
fraction ¢3, obtenue avee un faisceau de proton de méme vitesse.

Pans ce cadre:

1+ Zisolid
: 2T
c solide

2p,n 2 : .
ot o)h . et o P sont les sections efficaces de perte et de capture pour I'état 2p

d'un proton d’un agrégat H incident, & 'ntérieur du solide. Pour la section efficace de
I n >

capture, nous écrivons comme précédement:

2P, . Zp - 2p
¢ solide ™ g.c solide = ¢ goz

Dans le chapitre précédent nous avions obtenu le rapport des sections efficaces de
capture et de perte & partir de la valeur expérimentale de la fraction d’atome neutre
obtenue avec des faisceaux d’agrégats. Le rapport des sections eflicaces de capture et de
perte intervient de maniére absolue dans les résultats expérimentaux.

Nous utiliserons, pour 'état 2p, le résultat obtenu par OPPENHEIMER :

2p o 1s 3
Te gaz T Ty gaz/2

Pour la section efficace de perte d'un électron dans 'état 2p par un proton i situé a
] i
des distances R, ; des autres protons d’un agrégat H¥ . nous éerivons
¥} T8 3

1s
api  Ylgan
O solide = EZP

o2 rip 2p
ot E;F =L* [/ IF.

4 . . + . “ . . .
I” est Iénergie d’ionisation de électron lié au proton i dans Iétat 2p dans le solide.
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ot Byl est Pénergle de I'état moléeulaire généralisé correspondant & I'étal atomique
n = 2 quand les protons sont a grande distance les uns des autres.

Pour I'état fondamental, nous avions négligé l'elfiet lant ou antiliant sur Pétat
3 &
moléculairve généralisé di 3 la présence d’'un od plusieurs protons & proximité.

En reprenant le diagramme représentant les courbes de potentiel de ion I (figure
3.32), nous voyons qu’il ne peut en étre de méme pour état moléculaire généralisé corre-
spondant & P'état excité 2p. Les états moléculaires de Ilon H] correspondant & I'état 2p
sont tous antiliants et Ueffet antiliant, compte-ienu des distributions des distances entre

les protons en sortie (chapitre 2), ne peut étre négligé.
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Il est difficile d’évaluer de maniére quantitative cet effel antiliant. Pour en faire
apparaitre la conséquence sur la fraction dmergeant dans 1’état excité 2p, nous avons choisi
la description simplificatrice suivante:

Peffet antiliant sur I'énergie de Iétat moléculaire généralisé est supposé inversement
BP
proportionnel & la distance entre le proton i considéré et le proche voisin j .

Par ailleurs, cet effet n’apparait que pour des distances inférieures & une distance de
coupure Reoup. -

Nous écrirons alors 'effet antiliant sous la forme:
{ffif) == }\‘(R'L,j - Rcoup.)

Leffet d'un autre voisin est décrit de maniére identique et nous somumerons les con-
tributions:

V*‘qu e ZJ K(}&z'j - Rcoup.)

Pour "énergie de 'étal moléculaire pénéralisé, nous avons alors pour le proton i
2D g
Bife = B + By,

Avec ces hypotheses simplificatrices, nous avons calculé le rapport ¢4, / d’%w en utilisant
la méthode employée pour obtenir la fraction d’atome neutre.

Les résultats pour K == 0.055 au et Kopup. = 8 A sont présentés dans les figures 3.33
et 3.34 en comparaison avec les résultats expérimentaux.

Le bon accord avec les mesures, malgré le caractére sommaire de la description, montre
gue le phénomene d’échange de charge est & la base des effets observés. La différence de
comportement de la fraction d’atome neutre et de la fraction d’atome excité correspond
a leflet antiliant sur 'état excité crée par la présence de protons a proximité de 'atome
d’hydrogéne dans le solide.
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Figure 3.33 : Comparaison du rapport des fractions d’atomes excités LR

calculées avee le rapport des nombres de photons N

keV/p et 80 keV/p (cible de Zpg.cm™?).
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Figure 3.34 : Comparaison du rapport des fractions d’atomes excités qég‘p/qﬁép
calculées avec le rapport des nombres de

keV/p et 40 keV/p (cible de Zpg.em ).
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CONCLUSION

"ab

L'étude théorique des structures des agrégats d’hydrogene effectuée par caleuls
initio”, la fonction d’onde de I"état moléculaire étant décomposée sur un ensemble de fone-
tions de base contenant trois fonctions de type s et un groupe de fonction de polarisation

ar proton de 'agrégat, a apporté des informations nouvelles.
par i 3 Pl

Ainst le caleul HARTREE-FOCK avec interaction de configuration limité aux doubles
substitutions effectué pour les agrégats H7 et ) nous a permis d’améliorer la précision
du calcul de leur structure.

Nous avons aussi optimisé par un calcul HARTREE-FOCK de Iénergie, les structures
des agrégats Hy, HY, H), H, B MY, construites avec une nucléation d’H, autour d’un

_{,.
Hy .

Létude de Pagrégat HY, a montré que la structure constituée dun HY et dun H,
placé dans un plan paralléle an plan contenant 'Hy est plus stable gu'une structure ou
les quatre Hy auraient une situation plus symétrique. Fn conséquence nous avons obtenus
dans 1, et H,, deux valeurs de distances des Hy au centre de 'agrégat.

La présence de six Hy autour du H; dans Hfg condult & une structure plus symétrique.
Les distances des Hy au centre obtenues sont intermédiaires & celles obtenues dans e,
mais les Hy sont moins liés dans Hf“

5

que dans 1;}:2‘3,.
Les structures des agrégats HY, et H optimisées ont été construites par analogie avec
celles d'H ef Hy & partir de Ja structure d’ Hs. La structure de Pagrégad I, optimisée

a été construite avec un cceur H.

La comparaison des distances entre les protons du HJ central montre que cefte dis-
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tance est systématiquement plus faible dans Ty, H, et Hy, que celle obtenue dans les
structures d’ Hi,, Hi et & | qui contiennent wn coeur Hy .

La comparaison de la différence entre Pénergie obtenue et I'énergie du systéme con-
stitué d'un Hy et de (n-3)/2 H, infiniment éloignés les uns des autres montre la nécessité
d’améliorer la prise en compte des corrélations plan & plan dans la description des struc-
tures des plus gros agregats.

Nous n'avons pas abordé le caleul des fréquences des modes propres de vibration
des agrégats étudies; ce travail a été réalisé pour nous permettre dinterpréter les résultats
expérimentaux obtenus par interaction des agrégats d’hydrogeéne avec des cibles de carbone.
L’étude des fréquences de vibrations que nous réaliserons ultérieurement, relide & 1"étude
des fréquences d’absorption constitue cependant un test important des structures calculées.

Le programme que nous avons réalisé simulant le faisceau d’agrégat et son interaction
avec une cible solide, nous a permis de relier de maniére quantitative les structures des
’ . . . . . . 5 4§ 4 .
agrégats incidents aux distributions angulaires des fragments & I'émergence de la cible.

Pour les vitesses des agrégats disponibles actuellement & 'accélérateur d’agrégats de
LYON, la diffusion des protons de Pagrégat sur les atomes de la cible domine sur leur
répulsion mutuelle et une grande part de I’ information sur la structure initiale est perdue.

Cependant, nous avons montré que les largeurs des distributions angulaires des frag-
ments neutres mesurées par B. MAZUY pour les agrégats H;’, H}{", ...,H;"l incidents sont
en trés bon accord pour l'ensemble des vitesses étudiés, avec celles obtenues & partir des
structures des agrégats calculées précédement. L'accord avec les résultats expérimentaux
est obtenu sans faire intervenir d'effets liés & la vibration des protons. Ce nlest pas le
cas des distributions mesurées avec Hy et Hy obtenues sans que la source n'ait éié re-
froidie avec de Phélium lquide (ce refroidisserent n’est nécessaire que pour la formation
des agrégats H', n > 5). Pour interpréter ces distributions, nous avons introduit une
distribution des distances interprotoniques a Penirée de la cible cenirée sur une valeur
moyenne supérieure aux distances calculées. Cette analyse montre donc que les agrégats
formés dans la source cryogénique de l'accélérateur d’agrégats de LYON sont dans des
étals vibrationnels proches de I’état fondamental. La source de Paccélérateur d’agrégats
de LYON est donc particuliérement bien adaptée a "étude de leur structure.

Einstallation d'un nouveau systéme de post-accélération permettant d'obtenir des
faisceaux d’agrégats jusqu'a 5 MeV est & I'étude & I' Institut de Physique Nucléaire de
LYON. Nous disposerons alors d’agrégats de vitesse suffisante pour que Peffet de la diffusion
multiple sur les atomes cibles soit négligeable par rapport & la répulsion des protons dans la
cible comme c’est le cas pour l'ion Hy dans Pexemple présenté dans la figure C.1 ci-dessous.
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NB. DE PROTONS{ L. Arb.)

ANGLE D EMERGENCE (mrad)

Figure C1 : Distribution angulaire des protons a émergence mesurée par D.

GEMMEL avec des faisceaux d'ions H, d’énergie 1.4 MeV/p dans une cible

de 1.6pug.cm™?.

La mesure des distributions des vitesses des protons a I'émergence d’une cible solide,
reliées de maniére quantitative & la structure des agrégats incidents par notre programme
de simulation, permettra de progresser de maniére importante dans la connaissance des
structures des agrégats d’hydrogéne.

L'étude expérimentale du nombre de photons émis par les atomes d’hydrogéne
émergeant d'une cible solide dans I'état excité 2p, pour des agrégats incidents H,, n = 2,
3, 5,... , 61, de vitesse 10 keV /p, 20 keV /p, 30 keV /p, 40 keV/p, 60 keV/p, 80 keV/p, que
nous avons réalisé, a mis en ¢vidence une augmentation du nombre de photons émis avec
e nombre de protons dans Pagrégat. Avec une cible plus épaisse, 'effet collectif observé
est plus faible. Cependant la variation de cet effet collectif est différente de celle de Peffet
collectif observé sur la fraction d’atomes neutres par B. MAZUY et al..

Pour iferpréter les effets collectifs observés nous avons d’abord repris les résultats

expérimentaux obtenus avec des protons.

Le caractére analogue des résuliats expérimentaux sur les échanges de charge de pro-
tons de vitesse supérieure & 2vy dans des dbles solides ef dans des cibles gazeuses montre
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que pour ces vitesses, un état alomique lié de 'hydrogene existe dans le solide. La fraction
d’atomes neutres est alors interprétée en terme de section efficace de capture et de perte
d’an électron lié. A basse vitesse (v < 2vy), le rapport de la section efficace de capture
sur la section eflicace de perte obtenu & partir de la fraction d’atomes neutres mesurée
a Péquilibre de charge differe du rapport des sections efficaces mesurées avee des cibles
gazeuses. D’autre part, la variation avec la vitesse de la fraction d’atomes neutres excités
dans P'état 2p identique & celle de la {raction d’atomes neutres & haute vitesse, est différente
a basse vitesse.

Ues résultats ont été interprétés en tenant compte de la présence du gaz d’électrons
délocalisés dans le solide, qui pour des protons de basse vitesse peuvent en écrantant le
proton pendant un temps suffisement long, provoguer la perte d’un dlectron Lié. Cet effet
a éié pris en compte en décrivant le proton dans le solide par wn potentiel moyen dans
lequel Pélectron est plus ou moins lié suivant la vitesse du projectile, et en introduisant
une dépendance de la sections efficace de perte d’un électron lié avec Pénergie de liaison
de cet électron.

Nous avons étendu cette description & Dinterprétation des effets collectifs sur Jles
échanges de charge. La présence de plusieurs protons autour dun atome d’hydrogéne
rend I'électron plus Lié. La section efficace de perte dépend alors des distances entre les
protons de 'agrégas & l'intérieur de la cible. Notre programme de simulation nous a permis
d’introduire de maniére quantitative cet effet sur la section efficace de perte et les frac-
tions d’atomes neutres calculées sont en excellent accord avec les résultats expérimentaux
pour l'ensemble des agrégats aux différentes énergies et pour les deux épaisseurs de cibles
étudiées.

Nous avons interpréié la différence de comportement de la fraction d'atomes excités
dans I'état 2p avec le nombre de protons dans agrégat par rapport & celui de la fraction
totale d’atomes neutres en considérant, par analogic avec lion moléculaire 0, Veffet
antiliant sur I'état excité provoqué par la proximité de protons voisins,

L'ensemble de ces résultats monire Pimportance de notre programme de simulation
qui s'est avéré un outil indispensable dans 'analyse des résultats expérimentaux. Nous
nous sommes intéressés dans cette étude aux effets collectifs sur la fraction totale d’atomes
neutres et sur la fraction d’atomes excités & Pédmergence de cibles solides. Dans la méme
sur Pensemble des phénomeénes observés lors de Pinteraction de protons avec une cible
solide (perte d’énergie, électrons convoyés, ebc.) peuvent &ire dtudids. Leur analyse avec
notre programme permetira de mettre en évidence les phénoménes dominants & Porigine
des effets observés.
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ANNEXE 1

DEP 4 31G*  véf [4] (utilisé dans ce travail)

Exposant Coefficients Coefficients
fonction de type s fonction de lype p
13.0077 0.0334946 4.
1.96208 0.234727 0.
0.444529 0.813757 0.
0.121949 I. G.
L 0 A
DZP  (4slp/2sip)  »éf [48] (utilisé par Yamaguchi et al. [5])
Exposant Coefficlients Ceoefficients
Fonction detype ¢ fonction de lype p
13.3615 0.032828 6.
2.0133 0.231208 0.
0.4638 oereess 8
0.1233 1. 0.
1. 0. 1.
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TEP 8 LLEHT pdf

4] (utilisé dans ce travail)

Hrposant

Coefficients
Ffonctiondeiype g

Coeffictents
fonctionde type p

33.8658 0.06254938 0.
5.09479 0.196G373 .
N 11,6879 0.852161 0.
0102741 1. 0.
0.750 R i

QEP  (4s3p/4s2p)

Bxposant

non publié

(utilisé par Yameguchi et al.[B])

Coefficients
fonction detype s

Coetlicients
fonction de type p
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SEP  (8s8p/Gsdp)

réf [49] (utilisé par Yamaguchi et al.[5])

Bxposant Coeflicients Coeffictents
fonctiondetype s Fonction de type p
293.5708 0.0211365 0.
43.93024 0.1659088 0.
9.891184 0.8732985 0. )
27651790 L o
0.886632 1. 0.
0.3152780 i, 0.
$.1236550 1. 0.
0.0526423 1. 0.
1.8 0. L N
0.6 0. 1.
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