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Introduction

L’étude de I'interaction entre deux particules est depuis toujours un sujet d’intérét pour
la recherche scientifique qui a pour but de comprendre les lois de la nature qui nous entoure.
Dans le domaine de la physique atomique, une partie importante et active des recherches
menées a été consacrée a I’étude de collisions entre des ions projectiles et des atomes cibles.
Durant ces dernieéres décennies, on a vu une progression continue dans la description
théorique de la collision entre un ion projectile et une cible atomique ainsi que dans
le développement des techniques expérimentales (en spectroscopie et dans les différents
types d’accélérateur et de source d’ions). Ces progressions théoriques et développements
expérimentaux ont permis de mieux comprendre 'interaction entre un ion et un atome qui
est un point de départ pour étudier des systemes et des phénomenes plus complexes en
physique et dans d’autres disciplines scientifiques. L’effet des rayonnements ionisants sur
des tissus biologiques, les réactions chimiques, les plasmas et la physique atmosphérique
sont quelques domaines ou les collisions atomiques prennent une place importante.

L’interprétation de la collision ion/atome n’est pas simple du fait des nombreux para-
metres qui entrent en jeu et qui conduisent & favoriser un processus primaire par rapport
aux autres processus. Ces processus primaires sont de trois types : I’excitation, la capture
et ionisation d’électrons de la cible. Au moment de 'interaction, les électrons de I'atome
cible vont pouvoir passer de leur état initial & un autre état. Ce dernier peut étre un
état excité de I'atome, un état du projectile ou bien le continuum. L’énergie fournie aux
électrons de I'atome cible, durant la collision, est parfois tres faible ce qui permet d’avoir
une apparition des processus d’excitation faisant passer la cible vers un état excité. En
parallele du processus d’excitation, deux autres processus entrent en compétition qui sont
le processus de capture (transfert d’électrons de la cible vers le projectile) et d’ionisation
(émission vers le continuum) des électrons de la cible. Ces deux processus apparaissent si
I’énergie fournie aux électrons de ’atome cible est suffisamment élevée pour faire passer
la cible vers un état ionisé. La production de ces trois processus dépend principalement
de la vitesse incidente du projectile pendant la collision. Généralement, on peut distinguer
trois régions d’énergie de collision. Le premier est le régime de basse énergie pour lequel
la vitesse des ions projectiles est plus faible que la vitesse des électrons actifs de la cible
(Vproj<ve). Dans ce cas, le transfert d’électron de la cible vers le projectile est le proces-
sus dominant. Pour une énergie cinétique E. du projectile de masse my,,;, cela correspond
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classiquement a :
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Mproj

0.2

<

SN

ou n est le nombre quantique principal de I’électron de valence de la cible et Z son numéro
atomique. Si cette condition est applicable, les orbitales électroniques vont pouvoir s’ajus-
ter au potentiel créé par les deux centres tout au long du parcours du projectile afin de
créer un état quasi-moléculaire entre le projectile et la cible. L’image "classique" est qu'une
fois dans cet état, les électrons vont pouvoir se déplacer autour des deux centres nucléaires
(projectile et cible). Suite a la collision, ces électrons auront une chance d’étre capturés par
le projectile ou bien de rester liés a la cible. Le deuxieme régime concerne les collisions a
haute énergie (vpo;>>ve) pour lesquelles I'ionisation et I’excitation des électrons de la cible
deviennent dominants. Dans ce domaine de vitesse de collision, ’ionisation ou ’excitation
de I’électron de la cible se produit apres interaction avec un champ coulombien a longue
portée dii au passage du projectile. Finalement, le troisieme régime de vitesse, appelé in-
termédiaire, correspond a des collisions & moyenne énergie ou la vitesse du projectile est
comparable a la vitesse orbitale des électrons de la cible. Dans ce domaine de collision, les
différents processus primaires (capture, ionisation et excitation des électrons de la cible)

ont une probabilité comparable.

Pour identifier lequel des processus a été mis en jeu, il faut avoir acceés a plusieurs
observables comme 1’état de charge, I’énergie et la trajectoire du projectile, de la cible et
de toutes particules émises durant la collision. Expérimentalement et théoriquement, ces
informations doivent étre fournies afin d’identifier et de déterminer la section efficace de
production de chacun des processus et d’avoir une image compléte de la réaction qui a eu
lieu. De cette réaction, on peut remonter & une description détaillée de la transition entre
une condition initiale, avant que le projectile commence a entrer en collision avec la cible,
et la condition finale, apres que le projectile quitte la région de la collision laissant la cible
dans un état excité et/ou ionisé.

A la suite des collisions ion/atome, des recherches ont été menées sur 1’étude des sys-
temes de plus en plus complexes. Parmi ces systéemes, on trouve les molécules diatomiques
a liaisons covalentes et a liaisons de Van-der-Waals. La différence entre ces deux liaisons
est que les molécules covalentes se caractérisent par un partage des électrons de valence
contrairement au cas des dimeres a liaison de Van der-Waals ou chacun des deux atomes
du dimere conserve les électrons qui lui "appartiennent". Plusieurs études utilisant des
cibles moléculaires covalentes ont été réalisées dans le but de comprendre la fagon dont le
projectile interagit avec chacune des deux espéces de la molécule et ainsi d’essayer de com-
prendre D'effet de la liaison internucléaire, de I'orientation de la molécule et de la mobilité
électronique entre les deux centres sur la dynamique de la collision et de la fragmentation
de la molécule. En revanche, peu d’études ont été menées sur les collisions d’ions avec des
dimeres a liaison de Van-der-Waals. Cela est di a la difficulté de produire une cible de di-
mere de gaz rare. L’originalité des dimeres par rapport a une molécule covalente est qu’ils
possédent une large distance internucléaire et une faible énergie de liaison entre les deux



centres. Cette caractéristique permet de considérer, en premiére approximation, la colli-
sion avec des cibles de dimeére comme une collision du projectile avec un atome, en faible
interaction avec un environnement chimique. Considérer la collision ion/dimére comme
deux interactions quasi-indépendantes permet de faire apparaitre d’autres processus de
relaxation basés sur 1’échange d’électrons et d’énergie entre les deux centres du dimere.
De plus, I'utilisation de cibles de dimeres permet également d’étudier les différences, par
comparaison aux molécules covalentes, pour ce qui concerne les processus primaires et
les voies de fragmentation. L’étude de la collision ion/dimere est un atout permettant de
répondre a tous ces points et d’approfondir notre compréhension des systémes a faible
liaison chimique.

Les expériences présentées dans cette theése portent sur des collisions entre des ions
projectiles multichargés et des dimeres de gaz rare (Ary et Neg). Trois différents projec-
tiles 031, Ar%t et Xe?0t ont été utilisés pendant ’expérience, chacun avec une énergie de
collision de 0.35 u.a. ce qui permet une dominance de 1’échange d’électrons entre le pro-
jectile et la cible. La détection des produits apres collision (fragments ioniques de la cible
et le projectile) est assurée par un spectrometre COLTRIMS (COLd Target Recoil-Ton
Momentum Spectroscopy). Cela permet de mesurer la charge du projectile apres la colli-
sion, d’identifier la nature et la charge des fragments ioniques produits et de déterminer
leur vecteur quantité de mouvement ainsi que leur distribution angulaire. Les résultats
obtenus expérimentalement vont par la suite étre confrontés a des calculs théoriques basés
sur le modele de la barriere coulombienne utilisé pour traiter des collisions a trois centres
entre des ions de basse énergie et des dimeres de gaz rare. Cette confrontation porte sur la
distribution de charge des fragments produits et sur la distribution angulaire de diffusion
du projectile et de recul du centre de masse de la molécule.

Cette these est organisée comme suit. Le premier chapitre est consacré a une étude bi-
bliographique sur la dynamique de la collision entre des ions et des molécules diatomiques.
Un traitement théorique de la collision a trois centres basé sur le modele de la barriere
coulombienne est décrit dans le deuxiéme chapitre. Une description du dispositif expéri-
mental utilisé pendant 1'expérience et la facon dont on détecte les produits est détaillée
dans le troisieme chapitre. Le quatrieme chapitre porte sur le traitement de I'information
et 'analyse des données collectées pendant ’expérience ainsi que celles fournies par le mo-
dele. Les résultats expérimentaux sont présentés et comparés aux calculs théoriques dans
le cinquieme chapitre. Ces résultats sont discutés en terme d’énergie cinétique libéré par
fragmentation de la molécule, en terme de production relatives des différents processus
de relaxation et voies de fragmentation, en terme de distribution angulaire des ions de
recul et du projectile, en terme de parametre d’impact et en terme d’autoionisation du
projectile. Finalement, un résumé de tous les résultats et les perspectives est donné dans
le dernier chapitre.






Chapitre 1

Dynamique des Collisions

Tons/Molécules Diatomiques

Sommaire

1.1 Liaisons Interatomiques. . . . . . . ... ... ... ..., 6

1.2 Collisions entre des Ions Multichargés et des Molécules Di-

atomiques . . . . . L e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e 8
1.2.1 Traitement de la Collision . . . . . ... .. ... ... ...... 9
1.2.2 Cas des Molécules Covalentes . . . . . . ... ... ... ..... 11
1.2.3 Cas des Dimeresde Gaz Rare . . . . . . ... ... ........ 12

Mécanismes de Relaxation . . . . . .. ... ... ... .. .... 14
Interatomic Coulombic Decay (ICD) . . . .. .. ... ... ... 15
Etude du paramétre d’'impact et de 'orientation de la molécule . 16

Les collisions ions/atomes et ions/molécules ont été étudiées pendant tres longtemps
que ce soit expérimentalement ou théoriquement [73]. Ces études ont porté sur I'identifica-
tion des processus primaires intervenant durant l’interaction entre le projectile et la cible :
I’excitation, I'ionisation et la capture des électrons. Durant des dizaines d’années, plusieurs
projets ont porté sur l'investigation de ces processus primaires. Cela est dii aux dévelop-
pements technologiques et scientifiques des accélérateurs et a plusieurs applications telles
que la fusion thermonucléaire [77], I’étude de parcours des ions dans la matiere [38], le
diagnostic de faisceaux [49], la fragmentation de particules exotiques [37], 'astrophysique
[27], P'utilisation de faisceaux pour le traitement thérapeutique [4, 89] ainsi que 'utilisation
pour le design des nouvelles générations d’accélérateurs et d’anneaux de stockage.

La collision entre un ion projectile et une cible moléculaire est plus complexe & étudier
en comparaison au cas d’une cible atomique. Cette complexité est due a la présence de
plus de degrés de liberté dans les collisions ions/molécules diatomiques lié a I'orientation
de la molécule par rapport a 'axe du faisceau. L’étude de cette collision & trois centres (le
projectile et les deux atomes de la molécule cible) présente un intérét multiple. D’une part,
leffet de la nature du projectile sur la production des processus primaires est important
dans des collisions ion/molécule comme dans le cas ion/atome, en favorisant un processus

primaire par rapport a un autre. D’autre part, la nature de la cible a également un effet sur
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la production des processus primaires mais aussi sur le devenir de la cible apres collision.
L’utilisation d’une cible moléculaire permet d’augmenter le nombre d’électrons actifs de la
cible pendant 'interaction avec le projectile. Cela peut engendrer une augmentation des
sections efficaces de production des processus primaires. Cette étude permet également de
voir leffet de la proximité d’un centre au moment de I'interaction du projectile avec 'autre
centre de la molécule et de mieux comprendre la liaison internucléaire qui lie ces deux
centres. Enfin, 'interaction du projectile avec la cible permet de créer une molécule dans
un état excité et /ou ionisé ce qui va engendrer, dans certains cas, une étape supplémentaire
de relaxation de la molécule apres collision.

Tous ces effets de la nature du projectile et de la cible sur la dynamique de la collision
et sur la relaxation de la molécule vont étre décrits dans ce chapitre. Une premiere partie
va étre consacrée a la description des différentes natures de liaison internucléaire entre
deux centres d’une molécule diatomique. Une deuxiéeme partie va étre dédiée a I’étude de
la collision entre un ion projectile et une cible moléculaire diatomique. Une comparaison
utilisant une molécule a liaison covalente et une molécule a liaison de Van-der-Waals va étre
faite afin de lister les observables d’intéréts. Dans la suite du manuscrit, ces observables
vont étre utilisées pour nous permettre d’avoir une compréhension plus claire de I'effet de
la nature de la liaison internucléaire sur les processus primaires et sur la relaxation de la

molécule.

1.1 Liaisons Interatomiques

Dans une molécule, seule une partie des électrons va participer a la création de la
liaison. Ce sont les électrons de valence. Les électrons de coeur, qui sont plus liés au noyau
de ’atome, ne vont pas contribuer a la liaison. Une liaison moléculaire comporte deux
composantes, 'une attractive qui est nécessaire pour créer la liaison et 'autre répulsive
pour éviter que les deux noyaux ne fusionnent. L’expression du potentiel interatomique

correspondant a cette liaison peut donc étre grossierement approximée comme suit

Ulr) = Tén — rﬁm (1.1.1)
oll A et B sont les composantes répulsive et attractive respectivement, r la distance in-
ternucléaire et n>m pour que la partie répulsive domine a tres basse distance. La courbe
de potentiel de la Fig.1.2 illustre bien cette expression U(r) en montrant une partie de-
croissante & longue distance, pour laquelle la composante attractive domine, et une partie
croissante, a petite distance, ot la composante répulsive devient prépondérante.
Plusieurs types de liaison peuvent exister, selon la nature et la structure électronique
des deux atomes qui forment la molécule. On peut citer par exemple la liaison ionique, la
liaison covalente, la liaison hydrogene et la liaison de Van-der-Waals. La liaison ionique
est due a I’échange d’électrons entre un atome électropositif et un atome électronégatif
pour former une molécule comme, par exemple, le cas de NaCl. La force qui lie ces deux
ions produits est une attraction coulombienne (-e?/r) de quelque eV (Fig.1.1). La liaison
covalente est basée sur un partage des électrons de valence des deux atomes. Plusieurs
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liaisons peuvent se former entre les deux centres en fonction du nombre d’électrons de
valence de chaque atome. Par exemple, le diazote possede trois liaisons de valence parce
qu’il manque trois électrons de valence & ’atome d’azote pour que sa couche soit com-
plete. L’atome d’hydrogene a seulement un seul électron et ne peut donc former qu’'une
seule liaison covalente. Il est également a la base de la liaison hydrogene. Si une liaison
covalente est formée avec un atome électronégatif (comme F ou O), I’électron de I'atome
d’hydrogene devient localisé, proche du centre électronégatif. Cela permet a ’atome d’hy-
drogene d’attirer des charges négatives présentes dans d’autres molécules pour former une
faible liaison électrostatique (énergie de liaison de quelques centaines de meV) appelée
liaison hydrogene. Cette liaison est présente par exemple dans des molécules comme le
SO9-HF, dans des glaces d’eau et dans la formation de la double hélice de ’ADN. Parmi
tous les types de liaisons, la liaison de Van-der-Waals est la plus faible, avec une énergie
de quelques meV. Les liaisons de Van-der-Waals n’entrent pas complétement dans le cadre
des liaisons chimiques, en ce sens que les électrons restent sur leurs atomes (ou molécules)
respectifs (les termes d’échanges d’électrons restent négligeables). La polarisabilité d’un
atome permet de former un dipdle, et sous la présence d’un autre atome, une attraction
dipdle-dipdle se produit pour former une liaison entre les deux atomes appelée liaison
de Van-der-Waals. Autrement dit, cette liaison a la forme d’une attraction coulombienne
entre Pextrémité positive d’un dipéle et la région négative d’un dipole adjacent. A cause
de sa faible énergie de liaison (Tab.1.1), la force de Van-der-Waals peut étre rencontrée
dans des systemes ou les autres types de liaison ne peuvent pas étre présents, comme pour
lier des atomes de gaz rare (couche de valence compléte comme I’Ar, le Ne...) ou pour
former des cristaux a trés basse température.

| RIA UV | RIAL | U eVl

0.74 452 3.19a3.25 0.210a0.299
SOZ - HF (S-H distance)

1.10 9.87 Ne, 3.10 0.004
NaCl 2.36 4.26 Ar, 3.80 0.011

FI1GURE 1.1 — Tableau présentant I’énergie de liaison U, et la distance internucléaire R,
des molécules diatomiques de Hy, No, NaCl, SOo-HF, Nes et Ars.

La liaison ionique existe en phase solide tandis que les trois autres peuvent étre pré-
sentes sous phase gazeuse ou liquide. La liaison hydrogeéne existe principalement dans des
grosses molécules tandis que les trois autres liaisons existent également dans des molécules
de petites tailles. Puisque notre étude se limite au cas des molécules diatomiques en phase
gazeuse, nous ne discuterons dans la suite que des collisions entre des ions projectiles et
des cibles moléculaires a liaison covalente ou des cibles de dimeres de gaz rare a liaison de
Van-der-Waals.



8 CHAPITRE 1. DYNAMIQUE DES COLLISIONS IONS/MOLECULES DIATOMIQUES

1.2 Collisions entre des Ions Multichargés et des Molécules

Diatomiques

L’interaction entre un ion projectile et une cible moléculaire diatomique peut étre
décrite en deux étapes permettant une transition d’un état initial vers un état final du
systéme collisionnel (Fig.1.2). La premiére étape de cette transition se passe pendant la
collision, apres que le projectile excite, ionise et/ou capture des électrons de la cible. Cette
étape fait passer la molécule vers un état ionique et/ou excité. En théorie, cette transition
doit préserver le principe de Franck-Condon [26, 34]. Ce principe se base sur ’évolution
de la distance internucléaire entre les différents centres de la molécule en fonction de la
durée de la collision. Il suppose que si le temps de la collision (transition électronique) est
trés court, il n’y aura pas de changement dans la distance de séparation des centres de
la, molécule durant la collision. Apres l'interaction projectile/cible, la transition de 1’état
initial vers I’état intermédiaire (état excité et/ou ionisé de la molécule) est associée a un
changement d’énergie potentielle de la molécule, sans changement de la distance inter-
nucléaire. Cela correspond a une transition verticale désignant la région Franck-Condon
dans le spectre qui présente les courbes d’énergie potentielle de la molécule en fonction de
la distance internucléaire de la molécule (Fig.1.2). Durant la collision, un faible transfert
d’impulsion peut avoir lieu entre le projectile et la cible dii principalement aux charges
effectives des deux partenaires de la collision et & I’énergie de réaction Q (ou inélasticité).
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FIGURE 1.2 — Représentation schématique de la transition de I’état initial vers un état
intermédiaire de la molécule ionisée et /ou excitée puis de sa dissociation en deux fragments
ioniques. La transition verticale due & la collision a lieu dans la région Franck-Condon (FC).

Apres la premiere étape (état initial — état intermédiaire) qui va laisser la molécule
dans un état ionisé et/ou excité, la molécule va se réarranger pour passer a un état d’équi-
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libre final. Si I’état de la molécule est non-dissociatif, la molécule va pouvoir conserver
sa liaison (comme dans le cas de molécules covalentes Sect.1.2.2) ou bien passer vers une
voie dissociative via un processus de relaxation (comme dans le cas de dimeére de gaz rare
Sect.1.2.3). Si c’est un état dissociatif, la molécule diatomique va fragmenter en plusieurs
fragments neutres et/ou ioniques. Dans le cas d’une voie dissociative en un ion chargé et
un neutre, une énergie de quelques centaines de meV va étre libérée et partagée sous forme
d’énergie cinétique entre les deux fragments, nommeée Kinetic Energy Release (KER). Dans
le cas d’une voie dissociative en deux ions chargés, cette fragmentation va pouvoir libérer
une énergie KER de quelques €V due a la répulsion coulombienne entre les deux fragments
ioniques. Cette énergie, qui va étre partagée entre les deux fragments de la molécule, est
inversement proportionnelle a la distance internucléaire entre les deux centres de la molé-
cule avant dissociation. Dans le cas d’une molécule diatomique qui se fragmente en deux
ions de charge q; et q2 a la distance internucléaire Rio avant dissociation, cette énergie
peut étre calculée approximativement en utilisant le modele de ’explosion coulombienne :
q1 * q2

KER =F + F, x . (1.2.1)
Ryo

La mesure de la charge finale des ions produits nous donne accés a la voie de frag-
mentation et dépend essentiellement du nombre d’électrons retirés de chaque centre de la
molécule, de la mobilité électronique au sein de la molécule et de la nature de la liaison.
La mesure en KER des fragments va nous permettre d’estimer la distance internucléaire
R12 et de remonter a I’état intermédiaire avant fragmentation de la molécule.

1.2.1 Traitement de la Collision

Expérimentalement, toutes ces mesures nécessitent des instruments adéquats de dé-
tection et de spectrométrie. Dans ce but, plusieurs développements instrumentaux ont été
effectués afin de collecter toutes les informations nécessaires pour décrire avec finesse une
collision. L’idée générale est de trouver une situation idéale ot on peut mesurer la charge,
la masse et la vitesse de la particule détectée. Plusieurs types de détecteurs ont été testés
et utilisés afin d’avoir la meilleure technologie de détection des particules et la meilleure
résolution sur les données collectées. Des développements ont été faits afin d’avoir le dé-
tecteur idéal pour chaque type (électron, photon, ion, atome) et caractéristique (masse,
charge, vitesse) de particules a étudier. Des améliorations sur les performances de ces dé-
tecteurs ont été faites afin d’assurer une sensibilité et précision maximale avec une réponse
rapide dans le but d’avoir la meilleure résolution et le plus faible temps mort possible entre
deux particules successives. Ces différents types de détecteur ainsi que leurs performances
sont listés et décrits dans un article de Koppenaal et al [74]. Parallelement au domaine
des détecteurs, de nouvelles techniques de spectroscopie ont été développées afin de col-
lecter toutes les particules produites durant la collision (ions et électrons) en conservant
une bonne résolution sur les mesures [25, 28, 114]. Ces techniques sont la spectrosco-
pie d’ions de recul, RIMS (Recoil-Ton Momentum Spectroscopy) ou COLTRIMS (Cold
Target Recoil-Ton Momentum Spectroscopy), pour lesquelles des améliorations continues
ont eu lieu depuis les premiéres mesures [113]. Depuis, plusieurs équipes dans le monde
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[2, 28, 63, 83, 114] ont contribué aux développements afin d’avoir la spectroscopie la plus
performante pour une mesure compléte de la cinématique de l'interaction projectile/cible.
Cette mesure complete comporte la détection en multi-coincidence des ions projectiles, des
fragments ioniques et des électrons avec une efficacité de collection de 47 d’angle solide.
Les études faites sur les collisions ion/molécule utilisant le spectrometre COLTRIMS ont
permis de mesurer la production relative des processus primaires et des voies de fragmen-
tation [1, 81], de déterminer I’énergie KER des fragments produits [1, 71, 81|, d’étudier la
dépendance des processus a l'orientation de la molécule [71, 115] et, plus récemment, la
distribution angulaire du projectile diffusé et du recul du centre de masse de la molécule
[53].

Théoriquement, le traitement quantique et complet de la collision devient tres com-
plexe pour des systemes a plusieurs électrons, d’ou la nécessité d’une approche classique
pour simplifier le traitement. L’utilisation de la mécanique classique dans la physique des
collisions posséde une longue histoire [109] et a été discutée en détails dans plusieurs ar-
ticles et livres [9, 14]. Plusieurs méthodes classiques ont réussi la description des processus
d’interaction ion-atome et ion-molécule a des vitesses de collision plus petite ou plus grande
que la vitesse des électrons actifs de la cible et en utilisant essentiellement des systémes a
un électron comme les cibles hydrogénoides mais aussi des systémes plus complexes a plu-
sieurs électrons. Parmi ces modeles figure le modele CTMC (Classical Trajectory Monte
Carlo) et le modele de la barriere coulombienne (OBM) qui ont été beaucoup utilisés dans
le calcul des sections efficaces de production des processus d’excitation, d’ionisation et
de capture électronique [24, 40, 41, 86, 91]. La confrontation des résultats expérimentaux
avec ceux donnés par ces modeles a largement contribué a notre compréhension de la
dynamique de la collision.

L’approche du modele CTMC utilise une technique numérique et la simulation Monte-
Carlo pour générer et résoudre les équations de mouvement des électrons actif de la cible
ainsi que la trajectoire de I'ion projectile durant son interaction avec la cible. Ce modele
commence par résoudre les équations d’Hamiltonien qui décrit classiquement le mouve-
ment des électrons et de 'ion projectile durant 'interaction. Selon la position des deux
partenaires de l'interaction (électron et projectile) apres la collision, il va classer les évé-
nements simulés (1 événement = 1 collision) selon trois catégories. La premieére est une
diffusion élastique pour lequel I’électron actif a été trouvé proche du noyau de la cible.
Le second est la capture pour lequel I’électron est trouvé proche de l'ion projectile. La
troisiéme est l'ionisation pour lequel 1’électron est trouvé loin du projectile et de la cible.
Apres simulation de plusieurs événements, le dénombrement de ’occurence de chacun des
processus permet de déterminer sa section efficace. La vitesse de collision ou la méthode
CTMC donne de bonnes estimations de la section efficace est pour des ions projectiles
a moyenne énergie (vitesse du projectile comparable a la vitesse de I’électron actif de la
cible) [32, 92, 93].

Le deuxiéme modele est basé sur la barriere coulombienne entre le projectile et les
électrons de la cible afin de traiter la capture multiélectronique. Ce modeéle traite la collision
en deux parties : la voie d’entrée ou le projectile se rapproche de la cible, et la voie de
sortie ou le projectile quitte la cible. Ce traitement a été utilisé dans des collisions & basse
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énergie (vitesse des ions projectile est plus faible que la vitesse des électrons actifs de la
cible) entre des ions multichargés et des cibles moléculaires notamment pour déterminer
la section efficace de capture d’électrons, la production relative des voies de fragmentation
[53, 118, 120] et la diffusion du projectile [53].

1.2.2 Cas des Molécules Covalentes

L’interaction entre un ion projectile et une cible de molécules diatomiques a liaison
covalente est étudiée depuis tres longtemps. La plupart de ces études ont été effectuées
avec des cibles de Na, Os et CO parce que ce sont des molécules simples & produire et
qu’elles présentent un intérét dans I’étude de phénomenes atmosphériques [79]. Ces études
ont été focalisées sur deux points majeurs : I'une est la cinématique de la collision et 'autre
porte sur le devenir de la cible.

L’étude de la cinématique de la collision ion/molécule covalente porte, d’une part, sur la
mesure de la section efficace de production des processus primaires et, d’autre part, sur la
mesure du Q de la réaction et de 'impulsion échangée entre le projectile et la cible durant
la collision. La production des processus primaires dépend essentiellement de 1’énergie
incidente du projectile. Des expériences sur des cibles de molécules covalentes ont montré
que le processus de capture d’électron domine pour les faibles énergies de collision [52]
tandis que le processus d’ionisation d’électrons domine pour les fortes énergies de collision
[50]. Le Q de la réaction et I'impulsion échangée entre le projectile et la cible durant la
collision ont été mesurées dans des collisions a basse énergie (19 eV /u et 48 eV/u) entre
un projectile Kr8* et une cible de Ny [66-68]. Ces mesures ont permis de conclure que le
Q de la réaction et I’angle de diffusion induit par ’échange d’impulsion augmente avec la
charge des fragments ioniques produits. Ces mesures ont montré également que ’angle de
diffusion augmente en diminuant I’énergie du projectile incident di au fait que le projectile
passe un temps plus long en interaction avec la cible.

Des mesures ont été dédiées a 1’étude de la dépendance des sections efficaces des pro-
cessus primaires avec l'orientation de la molécule par rapport a I’axe du faisceau [18]. Une
forte dépendance a été observée en comparant les sections efficaces des processus primaires
et la distribution en KER des fragments produits pour des orientations parallele et per-
pendiculaire a I’axe du faisceau [16, 65, 116]. Cette dépendance est expliquée en utilisant
un modele géométrique montrant que l'effet de l'orientation de la molécule devient de
plus en plus important pour les processus résultant de parametres d’impact de 'ordre de
grandeur de la taille de la molécule.

Des chercheurs ont également étudié la corrélation entre I’angle d’émission du fragment
le plus chargé et le transfert d’impulsion au centre de masse. Dans le cas d’une cible de
Nj et de projectiles tres lents (quelques keV), Ehrich et al. [30] ont mis en évidence une
diffusion du projectile favorisée pour la direction du fragment le moins chargé. L’explication
est que la charge positive du projectile, en sortie de collision, joue un rdle attracteur pour
les électrons du centre le plus éloigné. Cela va générer une délocalisation des électrons
du centre le plus loin vers le centre le plus proche du projectile et va donc permettre de
trouver plus d’électrons sur le centre le plus proche du projectile au moment de la collision.
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En plus des mesures faites sur les processus primaires, une étape complémentaire
consiste en I'étude du devenir de la molécule apres interaction avec l'ion incident afin
d’avoir une vue plus globale sur la collision ion/molécule covalente. Cette étude du deve-
nir de la molécule nous permet de distinguer deux cas de figure : I'un est le cas dissociatif
et Pautre est le cas non-dissociatif. On trouve, dans le cas dissociatif, les réactions pour
lesquelles la cible se relaxe en deux fragments chargés (réaction 1.2.2a) ou en un fragment
chargé et un fragment neutre (réaction 1.2.2b). Dans le cas non-dissociatif, la molécule
reste liée (réaction 1.2.2¢). On va s’intéresser ici uniquement au cas des voies de fragmen-

tation en deux fragments chargés comme dans le cas de la réaction 1.2.2a.

Etat initial — FEtat final
A 4y B—-C — ATT 4 BIBT 4ot (1.2.2a)
A" 4y B—C — At 4 B4 Cwot (1.2.2b)
AT L B-C — ATt 4 (B-(C)met (1.2.2¢)

L’étude de la fragmentation des molécules a liaison covalente induite par collision a
basse énergie [31, 33, 35] et a haute énergie [13, 29, 105] a permis de déterminer ’énergie
cinétique libérée (KER) des deux fragments ioniques produits. Plusieurs études ont montré
qu’apres collision avec des molécules a liaison covalente, la charge sur les différents frag-
ments produits se redistribue de sorte a favoriser des voies de fragmentations symétriques
(avec des charges réparties de fagon quasi-égale sur les deux fragments [10, 30]). Cela est
expliqué par la grande mobilité électronique existant entre les deux centres de la molécule
covalente. Autrement dit, les électrons de valence sont suffisamment délocalisés entre les
différents centres de la molécule pour permettre un réarrangement réduisant ’asymétrie

de charge avant fragmentation.

1.2.3 Cas des Dimeéres de Gaz Rare

En plus des collisions entre des ions projectiles et des molécules a liaison covalente,
d’autres études utilisant des cibles de dimere de gaz rare ont été menées pour voir l'ef-
fet de la liaison (Covalente vs Van-der-Waals) sur la dynamique de la collision. Comme
mentionné dans le paragraphe 1.1, les principales différences entre des molécules a liaisons
covalentes et des dimeéres a liaisons de Van-der-Waals se résument a deux choses : I'une
est la distance internucléaire et I'autre ’énergie de liaisons entre les deux noyaux de la
molécule diatomique (Tab.1.1). Ces deux caractéristiques de la liaison de Van-der-Waals
et covalente vont contribuer d’une maniere différente & la cinématique de la collision ainsi
qu’a la relaxation de la molécule d’ou la nécessité de cette étude.

Plusieurs expériences ont été réalisées sur des collisions ion/dimere. Parmi ces expé-
riences, on trouve les études de collision a moyenne et haute énergie faites sur des dimeres
d’He, de Ne et d’Ar [69, 70, 111]. Ces études ont porté sur la détermination des proces-
sus de relaxation en mesurant la distribution en énergie cinétique des électrons émis de

la cible et en KER des fragments produits. Des études de collision a basse énergie ont
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été également faites sur des dimeéres d’Ar [81] pour mesurer I’énergie cinétique libérée
(KER) par fragmentation et pour déterminer la production relative des différentes voies
de fragmentation et processus de relaxation. Ces mesures ont permis de voir comment les
électrons sont capturés de chacun des deux centres du dimere et d’étudier la dynamique
des électrons en termes de transfert de charge avec le projectile et en termes d’échange
d’électrons entre les deux centres du dimere. Un comportement & I'opposé des résultats
obtenus avec des molécules covalentes a été observé avec les dimeres d’Ar, en favorisant des
voies de fragmentation asymétriques. La distribution en KER des voies de fragmentation
a permis d’identifier les processus de capture d’un seul site et les processus de capture des
deux sites du dimere. Ces deux observations résultent de la faible mobilité des électrons

entre les deux sites du dimeére contrairement au cas des molécules covalentes.

Comme discuté dans le paragraphe 1.2, la collision ion/dimeére peut étre décrite en deux
étapes; la premieére concerne les processus primaires (la capture et/ou I'ionisation et/ou
I'excitation des électrons de la cible) et la deuxieme correspond au devenir de la cible. On
a vu aussi qu’il y a trois cas de réaction. Le premier conduit directement, apres interaction
avec le projectile, a un état moléculaire dissociatif pour créer deux fragments chargés
(réaction 1.2.3a) ou un fragment chargé et un neutre (réaction 1.2.3b). Le deuxiéme, pour
lequel il existe une différence entre les molécules covalentes et les dimeéres de gaz rare, est la
production d’une voie non-dissociative intermédiaire. Dans le cas d’une liaison covalente,
la molécule dans un état non-dissociatif va conserver sa liaison (réaction 1.2.2c) tandis
que dans le cas d’une liaison de Van-der-Waals, le dimere peut conserver la liaison mais
apres la collision peut se relaxer en échangeant un électron et/ou de ’énergie entre les
deux centres du dimeére pour passer a une voie dissociative en deux fragments (réaction
1.2.3c¢).

Ce comportement, qui fait passer d’un état non-dissociatif vers un état dissociatif par
le biais d’un processus de relaxation, est une des caractéristiques des dimeres de gaz rare et
est dii au fait que les deux atomes du dimeére ne partagent pas d’électrons ce qui permet de
pouvoir séparer la production d’une voie dissociative directe ou par le biais d’un état non-
dissociatif. Cette distinction n’est pas possible dans le cas d’une molécule covalente pour
lequel la forte mobilité électronique rend impossible une telle étude. Cette particularité
présente dans les dimeres de gaz rare constitue une grande partie de cette these (Sec.5.1
et 5.2) et permet d’étudier et d’identifier la transition ou le processus de dissociation qui a
eu lieu pour faire passer d’un état initial (interaction ion/dimere) a un état intermédiaire
(voie de capture) pour arriver a I’état final (voie de fragmentation).

Etat initial — Etat intermédiaire — Voie de fragmentation
AT 4 B—(C — ATt 4 (Bt —Cict) A?t 4 gt 4 gact (1.2.3a)
A" 4 B—C— At 4 (B-C9F) o ATt 4 B4 oot (1.2.3b)
[ —

état dissociatif
AT 4 B—C— AVt 4+ (B—(C9F) 5 AT 4 Bit 4 it (1.2.3¢)
—_————

état non-dissociatif
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Mécanismes de Relaxation

Gréace a la faible mobilité électronique, elle-méme liée au fait que le dimere peut étre
considéré comme deux atomes indépendants, on a une chance d’avoir acces a une signature
du processus primaire puis du processus de relaxation qui précede la fragmentation.

Quand un atome du dimere perd un électron de couche interne, il peut se désexciter
par la transition d’un électron de valence vers le trou de la couche interne. Si I’énergie
potentielle libérée dans ce changement de couche n’est pas suffisante pour ioniser un autre
électron de valence, un photon sera émis ou un électron sera excité. Au contraire, si cette
énergie est plus grande ou égale a I’énergie d’ionisation d’un électron de valence, un électron
sera émis vers le continuum par effet Auger. Ces deux processus (émission de photon et/ou
effet Auger) peuvent étre aussi observés dans d’autres cas pour lesquels le projectile excite
un ou plusieurs électrons de la cible. En plus de la présence de ces deux processus d’émission
de photon et d’électron vers le continuum, d’autres processus entrent en compétition a
cause de la relation donneur/accepteur existant entre les différents composants atomiques
du dimere. On peut y observer I’échange de photons, d’électrons ou bien des deux entre

les deux centres du dimere.

Comme mentionné auparavant, on peut rencontrer deux cas de figure pour la pro-
duction de deux fragments chargés apres interaction ion/dimere. D’une part, pour les
transitions directes de 1'état fondamental vers un état dissociatif (réaction 1.2.3a), dans
lequel le projectile retire des électrons des deux centres du dimere, on va pouvoir détecter
deux fragments ioniques. Nous appellerons ce processus Explosion Coulombienne (CE).
D’autre part, pour les transitions de 1’état fondamental vers un état non-dissociatif, ou
le projectile ne retire des électrons que d’un seul des deux centres du dimere, une étape
de relaxation intermédiaire est nécessaire pour conduire a la dissociation en deux frag-
ments ioniques de l'ion moléculaire (réaction 1.2.3c). Ces processus seront classés selon le

processus de relaxation qui a eu lieu.

Parmi ces processus de relaxation, on peut rencontrer le cas ou une transition de 1’état
non-dissociatif vers un état dissociatif de 'ion moléculaire peut avoir lieu via ’échange
d’un électron du centre neutre vers le centre ionisé du dimere. La différence entre I’énergie
de liaison de I’électron vers le centre neutre et vers le centre ionisé peut étre utilisée sous
plusieurs formes. Premiérement, cette énergie libérée par 1’échange d’électron peut étre
émis sous forme d’un photon vers le continuum. C’est le processus de Transfert de Charge
Radiatif (RCT) [62]. Deuxiémement, cette énergie libérée peut exciter un autre électron
d’un des deux centres du dimere. C’est le processus de Transfert de Charge non-radiatif
(CT). Troisiémement, cette énergie libérée peut servir pour ioniser un électron d’un des
deux centres. C’est le processus Electron Transfer Mediated Decay (ETMD) [123] (Fig.1.3).

D’autres processus de relaxation peuvent également étre produits impliquant un trans-
fert d’énergie entre les deux centres du dimere. On peut citer par exemple le processus
d’Interatomic (ou Intermolecular) Coulombic Decay (ICD) [19] qui fait intervenir I’échange
d’un photon virtuel.

On a vu dans ’équation 1.2.1 que I’énergie libérée par fragmentation est inversement

proportionnelle a la distance internucléaire avant dissociation des deux noyaux du dimere.
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FIGURE 1.3 — Présentation schématique et courbes d’énergie potentielle de la production
des processus ICD, RCT et ETMD du dimeére de Ne.

Sur la Fig.1.3, on voit que la dissociation suivant chaque processus est initiée a des distances
internucléaires différentes. Cela permet d’identifier expérimentalement lequel des processus
a contribué a la voie de fragmentation en utilisant la distribution en KER (Sec.5.1).

Interatomic Coulombic Decay (ICD)

Le processus ICD a été prédit pour la premiere fois en 1997 [19]. Son existence a été
confirmé expérimentalement en photoionisation pour les agrégats et dimeres de Néon en
utilisant plusieurs techniques [56, 80, 90], puis pour d’autres dimeéres de gaz rare [5, 48] et
enfin pour des dimeéres moléculaires comme le (H20)2 [59, 84]. Ce processus correspond a la
transition d’un état excité vers un état ionisé dissociatif pour lequel I’énergie d’excitation
d’un centre est transférée au deuxiéme centre dont un électron peut alors étre éjecté vers
le continuum. Deux scénarios peuvent permettre de produire le processus ICD. D’une
part, nous avons les cas ou le projectile retire simplement un électron de couche interne
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d’un atome ou d’une molécule du dimere. L’énergie libérée par relaxation d’un électron
de valence vers le trou formé en couche interne est transférée vers le deuxieme centre
du dimere et peut suffire a ioniser un électron de valence de ce dernier (ex. Ney [56, 80]
présenté dans Fig.1.3 et (H20)2 [59, 110]). D’autre part, nous avons les cas ou le projectile
retire un électron de valence tout en excitant un autre électron de valence du méme centre
du dimere. L’énergie libérée par le retour de I’électron excité vers le trou en couche de
valence est transférée vers le deuxieme centre d’ou un électron est émis dans le continuum
(ex. Ary [72, 76] et Hey [47, 106]). Avant notre étude, ces deux cas de production du
processus ICD avait été observés en photoionisation ainsi que dans des collisions utilisant
des ions projectiles de moyenne et haute énergie [70].

De nombreuses publications et plusieurs revues [48, 60] ont été dédiées a ’étude du
processus ICD ainsi qu’a son réle dans plusieurs domaines de la Physique, de la Chimie
et de la Biologie. Plusieurs études ont suggéré une implication importante de 'lCD dans
I’endommagement des cellules par irradiation. Ces études ont montré que I’électron secon-
daire (généralement de faible énergie) émis par le processus ICD peut permettre de briser
des liaisons simples et doubles de PADN causant ainsi des mutations et la production de
cellules cancéreuses [3, 12, 45]. Récemment, une étude théorique a prédit que le processus
ICD pourrait étre utilisé comme un mécanisme pour réparer les molécules d’ADN [46]. Le
processus ICD joue également un réle dans le domaine des "Quantum dots" ot il participe
aux mécanismes de relaxation [6, 7, 23].

Etude du paramétre d’impact et de ’orientation de la molécule

Comme nous 'avons vu, la mesure du KER associé a une voie de fragmentation peut
permettre de déterminer le processus de relaxation précédent la dissociation, et donc, de
donner acces a I’état de I'ion moléculaire produit par la collision.

Pour étudier plus en détail le processus primaire, la collision proprement dite, on peut
s’intéresser au role de 'angle entre le vecteur parametre d’impact et ’orientation de la
molécule sur la production des processus de dissociation. Cette étude va nous permettre
d’avoir une vue détaillée des trajectoires du projectile, par rapport aux deux centres de la
cible, contribuant a chaque processus de relaxation.

Plusieurs études théoriques et expérimentales ont déja été menées sur la dépendance
a lorientation de la molécule par rapport a la direction du faisceau sur la production
des processus de dissociation et des voies de fragmentation dans des collisions entre des
ions a moyenne énergie et des dimeres de gaz rare [71, 111]. Ces études ont montré que
le projectile favorise une capture d’électrons ou une ionisation des deux sites du dimere
pour des orientations de la molécule paralleles a ’axe du faisceau tandis que la capture
d’électrons ou l'ionisation d’un seul site du dimere est favorisée pour des orientations
perpendiculaires a I'axe du faisceau.

Une étude plus poussée sur la collision peut étre faite en se basant sur la distance
d’approche minimale entre le projectile et le centre de masse de la cible appelée parametre
d’impact. Pour des cibles atomiques, le nombre d’électrons retirés de la cible dépend lar-
gement du parametre d’impact. L’échange d’impulsion entre le projectile et la cible di a la
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répulsion coulombienne entre leur charge effective durant la collision dépend également du
parametre d’impact et du nombre d’électrons retirés a la cible. Plus le projectile est proche
de la cible, plus il y aura d’échange d’impulsion projectile/cible. L’énergie du projectile
incident a également un effet sur 'impulsion échangée. Généralement, plus 1’énergie de
la collision est petite, plus il y a d’échange de quantité de mouvement entre le projectile
et la cible. Expérimentalement, la détermination conjointe de la charge de la cible et de
I'impulsion échangée permet d’avoir un acces indirect au parametre d’impact dans des
collisions ion/atome. Pour des collisions & haute énergie conduisant a l'ionisation de la
cible, il y a peu d’échange de quantité de mouvement, et une partie de cette quantité de
mouvement est communiquée a I’électron éjecté. 11 devient alors difficile de déterminer le
parametre d’impact dans des collisions a haute énergie.

Dans le cas d’'un dimere de gaz rare, ce lien entre parameétre d’impact et production des
processus de relaxation devient plus complexe. D’une part, on brise la symétrie sphérique
de la cible et d’autre part, on doit prendre en compte non seulement la distance du projec-
tile au centre de masse du dimere, mais également 'orientation de ce dernier par rapport
a l'axe faisceau pour établir le lien avec la production des processus primaires sur chaque
centre du dimeére (ou processus de relaxation). En parallele, ces trois parametres (para-
metre d’impact, orientation de la molécule et processus primaire) sont indispensables pour
avoir acces a ’échange d’impulsion entre le projectile et les deux centres du dimere durant
la collision. Expérimentalement, la mesure de I’énergie cinétique libérée apres fragmenta-
tion est essentielle pour déterminer le processus de relaxation qui a eu lieu. Les mesures
conjointes de 'orientation de la molécule et du vecteur quantité de mouvement échangé
entre le projectile et la cible sont aussi requises pour avoir accés au vecteur parametre
d’impact de la collision.

Pour des collisions & basse énergie, le processus de capture électronique domine, et
la quantité de mouvement transférée a la cible par le projectile, qui est plus importante
que dans le cas de collision a haute énergie, devient mesurable. La composante transverse
de ce vecteur quantité de mouvement permet de déterminer I'angle de diffusion (¢pro;)
du projectile dans le plan azimutal. La mesure expérimentale de 'angle ¢,,,;, de I'angle
d’orientation du dimeére ainsi que la détermination du processus de relaxation peuvent per-
mettre de répondre & plusieurs questions sur la cinématique de la collision. Notamment,
la corrélation entre la direction du projectile diffusé et la direction des fragments émis
peut indiquer si le projectile est bien diffusé du c6té du centre le plus chargé du dimere
avant dissociation. Cela correspondrait a une probabilité de capture plus importante sur
le centre du dimere le plus proche de la trajectoire du projectile. Ces observables expé-
rimentales sont aussi trés contraignantes pour les modeles théoriques. Une confrontation
théorie/expérience peut donc permettre de valider certaines approximations telles que celle
qui consiste a traiter le dimere comme deux atomes indépendants pendant la collision.

Ces études vont étre exploitées théoriquement et expérimentalement dans les Sec.5.3
et 5.4 afin d’obtenir une image la plus compléete possible des processus de collision et de
relaxation impliqués dans les systemes étudiés.
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2.1 Introduction

Les collisions ion-atome et ion-molécule impliquant les processus d’ionisation, d’excita-
tion et de capture d’électrons ont attiré 'attention des chercheurs depuis plusieurs décen-
nies [28], et cela dans plusieurs domaines, allant de la recherche fondamentale [88, 96, 112]
aux applications en astrophysique [27], en fusion thermonucléaire [55], en radiobiologie et
bien d’autres. D’un point de vue théorique, la dynamique de la collision est un processus
complexe a décrire a cause des différents chemins de réaction entrant en jeu, des différents
processus pouvant intervenir, du grand nombre de corps a prendre en compte, et de leurs
interactions (noyau-électron, noyau-noyau et électron-électron).

Décrire théoriquement la dynamique de la collision est un enjeu majeur pour mieux
comprendre et prédire les résultats expérimentaux. L’objectif des modeéles théoriques est
donc de donner acces a plusieurs observables d’intérét, afin d’obtenir une image la plus
compléte possible de la collision, et de pouvoir les confronter a ’expérience. Parmi les
observables d’intérét, on trouve les sections efficaces de peuplement des différentes voies de
capture, d’excitation ou d’ionisation des électrons de la cible. On peut également calculer
le défaut d’énergie entre ’état initial et ’état final de la réaction, afin de remonter au
Q de réaction (I'inélasticité de la collision), ou méme encore a I’échange de quantité de
mouvement entre le projectile et la cible. On peut également s’intéresser a 1’étude des
processus de relaxation survenant apres une collision, tels que 'effet Auger, par exemple.
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Il est aujourd’hui essentiel, pour un systeme collisionnel donné, de pouvoir décrire avec
précision tous les processus sous-jacents, et d’avoir une vision approfondie de 1’évolution
des différentes observables avec la nature du projectile et de la cible.

Dans ce chapitre, nous allons présenter en détail le modele de simulation développé et
utilisé ici pour traiter les collisions ion/dimere & basse énergie. Il s’agit dans un premier
temps de traiter une collision entre un projectile multichargé de basse énergie et des
cibles atomiques, et dans un second temps d’adapter le modele a des systémes a trois
corps, afin de traiter une collision projectile/cible de dimeére de gaz rare. Nous détaillerons
également les observables qui nous sont accessibles et qui seront confrontées aux résultats
expérimentaux dans le chapitre 5 afin de tester la validité du modeéle

2.2 Modele de la Barriére Coulombienne (COBM)

Plusieurs modeles théoriques de collision ont été développés au cours des dernieres
décennies [25, 36, 88, 97] afin d’avoir un outil complet qui permette d’expliquer la plus
grande partie des résultats expérimentaux. Parmi ces modeles, on trouve le modele de
la barriere coulombienne qui est utilisé pour traiter une collision & basse énergie entre
des ions multichargés et des atomes cibles composés de plusieurs électrons. Ce modele
a été introduit par Ryufuku et al. [100] pour traiter la simple capture d’électrons par
des ions multichargés. Ensuite, Barany et al. [8] ont développé ce modele afin d’étudier
la capture multiple d’électrons. Le traitement de la collision dans la version de Barany
a cependant montré ses limites quand il s’est agi d’une étude en fonction de I’état de
charge du projectile. Cette version ne prend en compte que la voie d’entrée de la collision
en considérant que tous les électrons molécularisés entre le projectile et la cible seront
finalement capturés par le projectile, avec une probabilité de capture de 100%, quelle
que soit la charge du projectile. Pour remédier a ce probléme et calculer la probabilité de
capture en voie de sortie de la collision, A. Niehaus [86] a modifié le modele en estimant les
nombres quantiques principaux de 1’électron une fois capturé par le projectile ou recapturé
par la cible. C’est de cette derniere version que sont inspirés nos calculs.

Plusieurs observables peuvent étre obtenues par ce modele afin d’étre confronté avec
I’expérience. En plus de la prédiction de la section efficace de capture d’électrons, ce modele
permet d’estimer le Q de réaction, défini comme la différence entre 1’énergie de liaison des
électrons avant et apres la collision [86, 88]. Moyennant quelques adaptations, ce modéle
permet aussi d’estimer 'angle de diffusion du projectile ou I’échange de la quantité de
mouvement transverse générée par la répulsion coulombienne entre la cible et le projectile
durant la collision [42, 87].

2.2.1 Cas d’une Cible Atomique

Le calcul basé sur le modeéle COBM traite la collision entre le projectile A9T et la cible
B en deux parties qui sont dénommées la voie d’entrée et la voie de sortie (Fig.2.1 et 2.3).

Ces deux voies décrivent completement la réaction suivante

AT+ B — Aled)+ 4 pd'+
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FIGURE 2.1 — Représentation schématique du modele de la barriere coulombienne appliqué
au traitement de la collision entre un projectile A" et une cible B. Dans la voie d’entrée
de la collision, ’approche de l'ion incident permet de baisser la barriere de potentiel
entre le projectile et la cible (a). A une distance internucléaire donnée, la barriere de
potentiel devient inférieure aux énergies de liaison des électrons de valence de la cible B.
Ces électrons vont ainsi se déplacer entre les deux centres projectile/cible formant ainsi
un état moléculaire (b). Dans la voie de sortie et apres le point d’approche minimale
116]], le projectile va s’éloigner de la cible engendrant une augmentation de la barriére de
potentiel. A une distance internucléaire donnée, chaque électron molécularisé va donc étre
soit capturé par le projectile, soit recapturé par la cible (c).
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en traitant un a un la libération des électrons actifs de leur orbitale autour de la cible,
et en estimant ensuite la probabilité de transfert de ces électrons actifs vers le projectile.
Avant la collision, quand l’interaction entre le projectile et la cible est négligeable, les
électrons de la cible voient une barriere de potentiel qu’ils ne peuvent pas franchir (sauf
par effet Tunnel). Lorsque le projectile se rapproche de la cible, I'interaction devient de
plus en plus importante jusqu’au moment ou un ou plusieurs électrons vont occuper des
états moléculaire du systeéme, c’est-a-dire partagés entre le projectile et la cible. Dans ce
modele, on ne prend pas en compte 'effet tunnel, et le projectile est considéré avoir une
trajectoire rectiligne.

Dans la voie d’entrée (Fig.2.1(a)), quand le projectile s’approche de la cible, la barriere
coulombienne entre les deux partenaires de la collision s’abaisse avec la distance internu-
cléaire. La molécularisation d’un électron devient possible quand son énergie de liaison
a la cible devient égale ou inférieure a 1’énergie du sommet de la barriere. Cette énergie
maximale est atteinte pour chaque électron actif quand le projectile et la cible sont a
une distance critique appelée rayon de capture. Dans le modeéle de Niehaus, les électrons
molécularisés ne contribuent pas a l'effet d’écrantage entre les noyaux de la cible et du
projectile. Ce qui veut dire que, durant la collision, la charge effective du projectile q reste
la méme tout au long de la voie d’entrée de la collision, sans étre affectée par ces électrons
molécularisés. Cependant, la charge de la cible i augmente d’une unité pour chaque élec-
tron partagé avec le projectile. Pour chaque électron actif numéroté i, le rayon de capture
RI" est estimé en utilisant son énergie d’ionisation I; avec la cible et la charge initiale g
du projectile (Eq.2.2.1a). Pour simplifier I’écriture des équations, nous allons utiliser le
systeme d’unités atomiques dans ce chapitre.

i+ 2v/qi

RI" = — (2.2.1a)
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(2.2.1b)

Une fois dans un état moléculaire (Fig.2.1(b)), I'énergie de liaison de I’électron i sous l'effet

de la charge du projectile et de la cible devient :

q

EmOI = I;+ —=
K3 Rzn

(2.2.2)

Le nombre d’électrons maximal qui peuvent étre molécularisés ne dépend pas seulement
de I’énergie de liaison avec la cible et la charge du projectile mais aussi de la distance
d’approche minimale qui est le parametre d’impact \|5|| entre le projectile et la cible. En
connaissant le parametre d’impact et en déterminant les rayons de capture des électrons
de la cible, on peut estimer le nombre d’électrons maximal qui peuvent étre molécularisés
et donc qui peuvent passer la barricre minimale atteinte & la distance minimale ||b]|. Cest
a cette distance minimale que s’effectue la transition entre la voie d’entrée et la voie de

sortie de la collision.

Dans la voie de sortie (Fig.2.1(c)), quand le projectile quitte la cible, la barriére cou-

lombienne commence & augmenter avec la distance internucléaire entre le projectile et la
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cible. Les électrons qui étaient partagés dans la voie d’entrée vont devoir passer sur le pro-
jectile ou sur la cible quand I’énergie de la barriére atteint a nouveau la valeur de 1’énergie
de liaison de I'électron i dans son état moléculaire (Eq.2.2.2). La distance critique R cor-
respondant a cette énergie, pour chaque électron i molécularisé, peut étre différente de la
distance critique R?" calculée dans la voie d’entrée (Eq.2.2.1a). Cela est di au changement
possible de la charge de la cible et du projectile avant le traitement de I’électron i dans
la voie de sortie. En effet, on considere que chaque capture par le projectile ayant lieu en
voie de sortie va cette fois modifier a la fois la charge de la cible et celle du projectile. L’es-
timation de la distance critique en voie de sortie est donnée par la formule (Eq.2.2.1b) en
tenant compte du nombre d’électrons capturés par le projectile ¢; et du nombre d’électrons
restant en état de molécularisation i. Comme mentionné précédemment, chaque électron
molécularisé va devoir passer sur le projectile ou sur la cible quand cette distance critique
est atteinte. La probabilité de capture par le projectile ou par la cible est alors quantifiée
en utilisant I’état final que peut occuper I'électron. Cette probabilité P;, donnée dans la
formule (Eq.2.2.3a), tient compte du nombre quantique principal n; (s’il est capturé par
le projectile) et du nombre quantique principal m; (s’il est recapturé par la cible).

n;
R T (2.2.3a)
ng = \/qi (2.2.3b)
2l
m; = R B (2.2.3¢)

\/2 Bl V2L

En utilisant le modele de Bohr (E,x1/n?), ces nombres quantiques n; et m; peuvent étre
estimés en utilisant les deux formules (Eq.2.2.3b et 2.2.3¢) avec mg le nombre quantique
principal de I’état fondamental de la cible qui est de 2 pour le néon et 3 pour l'argon.
L’énergie de liaison finale de chaque électron i, une fois capturé par le projectile ou recap-
turé par la cible, est déterminée par les relations :

1+ ¢

j l
EP = gl o (2.2.4a)
(2
t 1 976G
Elors — gl R‘?“tl' (2.2.4b)
7

Pour résumer, les électrons molécularisés dans la voie d’entrée sont traités dans l'ordre i
allant de 1 & Ng ou Np est le nombre maximal d’électrons pouvant étre molécularisés. Ces
électrons mis en commun seront redistribués (selon la probabilité de capture de chaque
électron) sur les deux partenaires projectile/cible dans la voie de sortie et seront traités
dans l'ordre inverse de celui dans lequel ils ont été molécularisés (i allant de Np & 1). Pour
chaque électron i molécularisé a la distance R, la redistribution aura lieu & une distance
R2“! avec une probabilité P; pour étre capturé par le projectile et une probabilité (1-P;)
pour étre recapturé par la cible. Toutes les formules utilisées précédemment sont issues de

larticle de A. Niehaus [86].
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Simulation Monte-Carlo

Un traitement basé sur une simulation Monte-Carlo (MC) est combiné avec le modele
COBM pour la création des conditions initiales de la cible et du projectile. Pour le cas de
collisions ion-atome, la simulation MC permet simplement de tirer de fagon aléatoire les
coordonnées du projectile notées A(x4; ya). L’axe en z est la direction de propagation du
projectile (trajectoire rectiligne suivant z) tandis que le plan (x,y) est le plan transverse.
La position de l'atome cible est fixée au centre du repére et est noté B(xp=0; yp=0;
zp=0). Ensuite, le vecteur paramétre d’impact (approche minimale) peut étre déterminé
en utilisant les coordonnées du projectile et de la cible g(x A-XpB; ya-yB). Comme nous le
verrons, ce traitement Monte-Carlo permet également d’estimer de fagon simple I’échange
de quantité de mouvement entre la cible et le projectile.

La méthode de calcul décrite par Niehaus [86] permet d’intégrer directement les proba-
bilités de capture et parametres d’impact conduisant & une multiplicité de capture donnée.
L’approche Monte-Carlo est tout autre. Pour chaque événement simulé, ot le parameétre
d’impact est tiré de facon aléatoire, on déterminera dans un premier temps les coordon-
nées successives de la trajectoire du projectile pour lesquelles des électrons de la cible sont
molécularisés dans la voie d’entrée, & une distance R¥" de la cible (Fig.2.3). La méme chose
est effectuée en voie de sortie, lorsque le projectile croise une sphere de rayon R¢“. Pour
chaque croisement de capture en voie de sortie, un tirage est alors effectué pour déterminer
si I’électron i est capturé ou non par le projectile, en utilisant la probabilité donnée par la
relation 2.2.3a. Chaque événement donne donc une multiplicité de capture unique, et c’est
seulement aprés simulation de nombreuses trajectoires (typiquement de 10® événements
simulés) que les sections efficaces de capture peuvent en étre déduites. Quoique moins
élégante que la méthode de Niehaus, cette technique de simulation permet de traiter des
cibles plus complexes, comme nous le verrons dans la section 2.2.2.

Calcul de I’échange de quantité de mouvement entre le projectile et la cible

Pour avoir acces a plus d’informations sur la dynamique de la collision, 1’échange
de quantité de mouvement longitudinale et transverse est aussi calculée en utilisant la
répulsion coulombienne durant la collision entre le projectile et la cible. Ces informations
sont connectées a ’angle de diffusion du projectile, ce qui permet d’avoir une comparaison
et une compréhension plus compléte des résultats expérimentaux.

Deés que le projectile commence & partager des électrons avec la cible, les deux parte-
naires de la collision vont exercer I'un sur ’autre une force de répulsion liée a leur charge
effective. Cette répulsion va produire un échange de quantité de mouvement entre le pro-
jectile et l'ion de recul (Fig.2.2). Plus il y a d’électrons molécularisés, plus la répulsion
coulombienne devient grande et plus ’échange de quantité de mouvement est important.

L’estimation de I’échange de quantité de mouvement tout au long de la trajectoire du
projectile se fait en trois étapes : la premiere en voie d’entrée, la seconde entre les voies
d’entrée et de sortie, et enfin en voie de sortie (Fig.2.3). Le probléme qui se pose est de
choisir une charge effective réaliste pour les deux partenaires a chacune de ces étapes,
en tenant compte du nombre d’électrons molécularisés et capturés. Pour cela, et dans
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FIGURE 2.2 — Vu schématique de la collision entre un projectile A" et une cible B. Ala=a)+

est ’état final du projectile aprés captures de q’ électrons de la cible qui devient B?'t.
Ppm] =-Pey est le vecteur quantité de mouvement échangé entre le projectile et la cible
durant la collision par répulsion coulombienne.
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FIGURE 2.3 — Schéma de la collision entre un projectile A" et une cible B pour laquelle
deux électrons sont impliqués dans la voie d’entrée et selon la probabilité de capture, 0 a
2 électrons pourront étre capturés par le projectile dans la voie de sortie. R et R?% sont
respectivement le rayon de molécularisation dans la voie d’entrée et le rayon de capture
dans la voie de sortie. La paire (q;q’) correspond a I’évolution de la charge du projectile
et celle de la cible tout au long de chaque étape de la collision. La somme des AP vaut
ﬁpmj, ils correspondent aux échanges de quantité de mouvement transverse a ’axe de la
collision a chaque étape de l'interaction.
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un premier temps, on va étudier le cas intermédiaire ou on considere que la charge des
électrons molécularisés est partagée de maniere égale entre le projectile et la cible. En
d’autres termes, on considére que la moitié de la charge des électrons molécularisés va
contribuer a la charge du projectile et ’autre moitié a la charge de la cible pour le calcul
de la répulsion coulombienne. Pour chaque étape entre 1’électron (i) et (i+1) dans la voie
d’entrée, ’échange de quantité de mouvement peut étre alors estimé comme suit :

i q—1/2)(i/2 zgn —zf” "
AP = (= i/2)(/2)( S )RABZ. (2.2.5a)
Uproj * || RaB||

Cette estimation tient compte de la vitesse initiale du projectile incident vyro; (suivant
l’axe incident z) qui est reliée directement au temps mis par le projectile pour parcourir
chaque étape i—i+1. Il tient compte également de la charge effective du projectile (q-i/2),
la charge effective de la cible (i/2) et aussi de la position, suivant ’axe incident z, du
projectile z¢" pour le traitement de 1’électron i. Le nombre total des étapes a calculer pour
Aﬁé’;ﬂ est de Np-1 dans la voie d’entrée de la collision ou Np est le nombre total des
électrons molécularisés. Hﬁ AB;|| est la distance entre le projectile et la cible au moment du
traitement de I’électron i. Comme R 4p change généralement peu pendant I’étape i—i+1,
on a fait 'approximation que R 4p est constant (Rap, ~ Rap, +1) dans la fenétre en position
du projectile (z; ; zi+1).

Dans la deuxiéme partie traitant I’étape moléculaire entre la voie d’entrée et de sortie,
le nombre total d’électrons molécularisés Np est déterminé par le modele COBM, ce qui
va permettre d’avoir la charge effective du projectile égale a (q-Np/2) et la charge effective
de la cible égale & Np/2. Le calcul de ’échange de quantité de mouvement devient :

(0= No/2)(Na/D (R0 — 28,

APt .
o Uproj * || Baby,, |I°

ABy (2.2.5D)

B

en tenant compte de la vitesse du projectile et des positions z:" et z¢% dans la voie d’entrée
et de sortie, suivant I’axe z de I’électron numéroté i=Np.

Finalement, dans la voie de sortie, ou la charge de I’électron est comptée sur le projectile
s’il est capturé ou sur la cible s’il est recapturé par cette derniere, le calcul d’échange de
quantité de mouvement pour chacune des (Np-1) étape devient :

ot (q—ci—(i—1)/2)(c; + (i — 1)/2)(20% — z0ut) ¢ Bap.  (2.2.50)

Uproj * || Rap, |2

A

Comme précédemment, ce calcul tient compte de la vitesse, de la charge effective (q-c;-(i-
1)/2) et de la position z¢" et z2%, du projectile et aussi de la charge effective (c;+(i-1)/2)

i
de la cible pour I’étude de I’étape (i)—(i-1). Le nombre d’électrons capturés est noté c;

tandis que les électrons encore partagés est (i-1) et cela avant 1'étude de 'étape (i)—(i-1)

Dans cette étude, la position du projectile tout au long de son interaction avec la cible

out

notée z{" pour la voie d’entrée et z{"* pour la voie de sortie peut étre estimée en utilisant
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les rayons de molécularisation R et de capture R¢“ (Eq.2.2.6).

2P = g — \/(an;om)2 —(za—B)* — (ya —yn)* (2:2.6)

La distance entre le projectile et la cible au moment de la molécularisation en voie d’entrée
ou au moment du traitement de capture en voie de sortie de I’électron i est simplement le
rayon de molécularisation R ou de capture R{“ :

_ miout
|Rag;l| = R, (2.2.7)

Pendant toute la durée de 'interaction entre le projectile et la cible, le vecteur quantité
de mouvement totale AP est obtenu en faisant la somme des contributions de toutes les
étapes (Np-1) de la voie d’entrée, de la voie de sortie, et de I’étape intermédiaire entre les
deux voies.
Np—1 2
AP = > APR L+ AP+ N AP (2.2.8)
i=1 i=Np
= AP, + AP, + AP, = AP, + AP,

ol AP, estla quantité de mouvement transverse dans le plan (x ;y) perpendiculaire a I’axe
z du faisceau et Aﬁ/ ; est la quantité de mouvement longitudinale suivant I’axe incident z.

Le cas étudié ici pour le calcul de la quantité de mouvement, en considérant que la
charge des électrons molécularisés est partagée entre le projectile et la cible (écrantage
partiel), n’est pas le seul possible. En modifiant la répartition entre le projectile et la
cible de la charge des électrons molécularisés, d’autres scénarios peuvent étre envisagés
dans cette simulation. Pour cela, on a testé les deux scénarios extrémes pour lesquels on
considere que la charge des électrons moléculaires est entiérement associée au projectile
ou entiérement & la cible. Les formules (2.2.5a), (2.2.5b) et (2.2.5¢) deviennent

S, 0)(zim, — ziny) R
7;@;?4»1 — (Q)( )(ZZ+}» zzg)RABi =0 (229&)
Uproj * || RaB, ||
. 0 zout _ Zin o R
AP]’L\;LB—;;{)T?S _ (q)( )( Np ]\/"}‘33) RABNB =0 (229b)

Vproj * || RaBy,
= —c)(e; Zput_zqut .
AP, = @ = e)(e) (= . )RABZ. (2.2.9¢)
Uproj * || RAB,|

pour le cas ou les électrons restent sur la cible (la charge du projectile ou de la cible varie
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seulement en voie de sortie, dans le cas ou il y a eu capture d’électrons) et

o . Z:?’L o z"n .
Z'Z;?+1 _ (q l)(l)(zzjl 2 )RABZ- (2210&)
Uproj * ||RAB¢||3
_N N Zout _ Zin .
(¢ — NB)(NB)(2R7, E NB)RABNB (2.2.10b)

AP =

v Uproj * || RaBy,,

. i — (i = 1)) (¢ + (i — 1)) (204 — zouty _

AP, - (q—ci— (i —1))(c Ez N (2 — 25 )RABZ- (2.2.100)
Uproj * || Rap,|?

pour le cas ou les électrons sont associés au projectile des qu’ils sont molécularisés dans la
voie d’entrée de la collision.

2.2.2 Cas d’une Cible Moléculaire de Dimeres de Gaz Rare

Dans ce paragraphe, on va traiter la réaction entre un projectile AT et une cible
moléculaire composée de deux atomes B et C :

AT L (B-C) — Ala—as—ac)+ (BBt — Cict),

Afin d’adapter le modele COBM a une collision avec des cibles moléculaires, et plus pré-
cisément avec des dimeéres de gaz rare, nous avons fait 'approximation que les dimeres
peuvent étre traités comme deux atomes indépendants. Cette approximation est ici jus-
tifiée par la grande distance internucléaire qui sépare les deux centres (voir tableau 1.1)
et par la faible mobilité des électrons de valence entre ces deux centres. En considérant
les interactions du projectile avec chacun des deux centres du dimere comme étant totale-
ment indépendantes, on peut utiliser la méme approche que celle utilisée avec des collisions
ion-atome. En d’autres termes, la collision de chaque projectile avec le dimeére est traitée
comme deux collisions quasi-indépendantes, I'une avec le premier centre et 'autre avec le
deuxieme centre. Dans le traitement de la collision, la seule influence de la présence d’un
centre sur l'interaction du projectile avec I'autre centre est le changement de charge du
projectile en voie de sortie. Quand le projectile capture des électrons d’un des deux centres,
sa charge va diminuer et les rayons de molécularisation/capture des électrons du deuxiéme
centre vont diminuer. Cela va affecter le traitement des électrons du deuxieéme centre qui
ne sont pas encore molécularisés ainsi que celui des électrons qui vont étre capturés. C’est
notamment cette problématique, ainsi que les degrés de liberté supplémentaires liés a une
cible comportant deux centres qui nous ont conduit a utiliser une méthode Monte-Carlo.

Dans un premier temps, le traitement MC-COBM de la collision ion-dimere doit tenir
compte a la fois des trajectoires du projectile et des positions des deux centres du dimere
(Fig.2.4). Pour le projectile, on a utilisé la méme approche que précédemment dans la
collision ion-atome, en tirant profit de la combinaison MC-COBM qui permet de générer
la position du projectile dans le plan transverse (x,y). Pour la cible, cette simulation
Monte-Carlo a permis de tirer aléatoirement et de fagon isotrope I'orientation du dimere
par rapport a son centre de masse qui est fixé a (0,0,0). Ce tirage aléatoire du cos(f) et de
I’angle ® qui caractérise 'orientation du dimere nous permet ensuite de déduire la position
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FIGURE 2.4 — Représentation géométrique de la collision entre un projectile A9" et une
cible moléculaire B-C dans le repére cartésien (x,y,z) (a) et dans le plan transverse (x;y)
(b). (xp ;yB ;zp) sont les coordonnées du centre B, fp est 'angle de ’axe du dimeére (orienté
vers B) par rapport a l’axe z dans le repere (x;y;z) et ®p est 'angle de la projection dans
le plan transverse de 'axe du dimere (orienté vers B) par rapport a l'axe x. Le vecteur
paramétre d’impact b est aussi indiqué (b).

(x;y;2) de chacun des deux centres en respectant la distance internucléaire du dimere noté

dpc.
Op = acos( 5 )
VB TYB+ 25
Op = acos( 5 )
vl + B
zp = —z2c= dpc/2x*cos(0p)
yp = —yc = dpc/2xsin(0p) * sin(Pp)
xp = —xc= dpc/2xsin(0p)x cos(Pp) (2.2.11)

Enfin, le parametre d’impact, défini comme la distance d’approche minimale entre le pro-
jectile et le centre de masse du dimere, peut étre déduit en utilisant les coordonnées du

-

projectile (x4,y4) et celle du CM (0,0,0) : b=(x4,y4).

Une fois que 'on a généré les coordonnées du projectile et 'orientation du dimere, on
passe au calcul COBM, comme présenté dans la section 2.2.1, mais cette fois-ci en traitant
deux collisions quasi-indépendantes (comme mentionné auparavant, I'une avec le centre B
et Pautre avec le centre C du dimere). Cela consiste a déterminer, dans la voie d’entrée,
le nombre d’électrons molécularisés sur chaque centre du dimére (N ;N¢) et, dans la voie
de sortie, le nombre d’électrons capturés afin d’avoir acces a la répartition de charge sur
les deux centres du dimere ((qp;qc)c appelée voie de capture). L’échange de quantité
de mouvement est ensuite calculé séparément pour la collision avec le centre B (A]SAB)
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et la collision avec le centre C (AJBAC) en utilisant les formules de la section 2.2.1. La
somme de ces deux vecteurs permet de calculer le vecteur quantité de mouvement total
(Aﬁ:AﬁAB+AﬁAc:AﬁL+Aﬁ//) échangé entre le projectile et chacun des deux centres
du dimere. La composante transverse (AP =AP,+AP,) permet ensuite de déterminer

I'angle de diffusion total du projectile ®,,,; dans le plan transverse (x;y) :

AP,

).
VAP? + AP/

Qproj = acos( (2.2.12)

2.3 Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre le traitement COBM d’une collision ion/atome
et la fagon dont il a pu étre adapté pour traiter I'interaction entre des ions multichargés
et des dimeres de gaz rare. Pour cela, nous avons considéré le dimeére comme deux atomes
indépendants fixés dans ’espace et nous avons combiné le modele COBM a une simulation
Monte-Carlo qui permet de générer la trajectoire du projectile ainsi que la position et
I'orientation de la cible. Ces calculs donnent acces & la charge finale de chaque site du
dimere, juste aprés la collision, en fonction du parametre d’impact du projectile dans le
repére du dimere. Pour chaque voie de capture, le calcul fournit également ’angle de
diffusion du projectile dans le repere de la molécule.

Pour une confrontation aux résultats expérimentaux, plusieurs étapes supplémentaires
ajoutées a ce modele MC-COBM permettent de déterminer la voie de relaxation empruntée
(mécanisme de dissociation) et de simuler la trajectoire des fragments en tenant compte de
la résolution du dispositif expérimental (voir Sect.4.2). Ces étapes vont ensuite permettre
a cette combinaison MC-COBM de donner acces non seulement a la production relative
des voies de capture mais aussi a celle des voies de fragmentation (Sect.5.2). Pour chaque
événement simulé, la connaissance du vecteur parameétre d’impact b et de Dorientation de
la molécule donnera également acces a la carte en 2D du P(g) (Sect.5.5), cartographie qui
présente la probabilité de capture des électrons en fonction du vecteur parametre d’impact
dans le repere de la molécule. Pour chaque voie de capture, cette carte P(g) permet de voir
la probabilité de capture des électrons pour chaque trajectoire du projectile par rapport
au dimere afin d’étudier précisément la dépendance entre le vecteur parametre d’impact
et la distribution de charge sur chaque site du dimere [53]. Enfin, le calcul de I’échange
de quantité de mouvement entre le projectile et les deux centres du dimeére va permettre
a ce modele MC-COBM de déterminer l'angle de diffusion du projectile et d’étudier la
corrélation angulaire entre le projectile diffusé et 'orientation du dimere pour chaque voie
de capture (Sect.5.4).
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L’objet principal de cette theése est I’étude de I'interaction entre des ions multichargés
et des dimeres de gaz rare. Nous nous sommes limités a des ions projectiles de basse
énergie (de l'ordre de la dizaine ou la centaine de keV) pour lesquels la capture d’électron
est le processus dominant. La cible de dimeére de gaz rare est produite a ’aide d’un jet
supersonique orienté perpendiculairement & I’axe du faisceau projectile incident. Dans la
zone de collision, plusieurs électrons de la cible peuvent étre capturés par le projectile
incident ce qui permet de produire des états ioniques de la cible. Cette derniére va alors
pouvoir se dissocier en deux fragments ioniques qui seront extraits par un champ électrique
puis détectés. Plusieurs motivations scientifiques étaient a l'origine de cette expérience.
D’une part, nous nous sommes intéressés aux caractéristiques de la cible, en étudiant
les effets de la liaison de Van-der-Waals pour deux types d’atomes sur la dynamique
de la collision, sur la production relative des différentes voies de fragmentation, sur les
distributions angulaires des fragments ioniques et sur I'angle de diffusion du projectile.
D’autre part, nous avons utilisé différents projectiles afin d’étudier 'effet de 1’état de
charge initial du projectile sur les différents processus de capture et de dissociation.

Les expériences présentées ici ont été effectuées au GANIL en utilisant des ions pro-
jectiles de basse énergie produits par une source ECR (Electron Cyclotron Resonance)
installée sur une plateforme haute tension. Nous avons utilisé successivement trois diffé-
rents projectiles O3, Ar%t et Xe?0t+ & une énergie de 15 qkeV afin d’interagir avec deux
types de cibles moléculaires consistant en un jet supersonique de dimeres de Ne ou de
dimeres d’Ar (Fig.3.1). Cette énergie de 15 gkeV correspond & une vitesse de 0.35 u.a. qui
est inférieure a celle des électrons actifs de la cible, ce qui permet d’avoir une tres large
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dominance des processus de capture d’électrons de la cible vers le projectile. Pour notre
étude, nous avons employé un dispositif COLTRIMS (COLd Target Recoil Ton Momentum
Spectroscopy) comprenant deux détecteurs sensibles en temps et en position afin d’étudier
en multi-coincidence les informations obtenues, apres la collision, sur les ions projectiles
et les fragments ioniques. Une étude en fonction de 1’état de charge final du projectile
est aussi rendue possible en utilisant un déflecteur situé entre la région de collision et le

détecteur des projectiles.

3.1 Faisceau d’Ions Multichargés : Production et Transport

Les ions projectiles utilisés dans cette expérience sont produits a ’aide d’une source
ECR installée sur la ligne de faisceau ARIBE de 'accélérateur GANIL. L’application d’un
champ électromagnétique hyperfréquence (14 GHz) sur un gaz injecté dans l’enceinte per-
met d’ioniser ce gaz et de créer un plasma ionique. Les électrons créés apres ionisation
du gaz sont confinés par un champ magnétique et accélérés a ’aide du champ électroma-
gnétique hyperfréquence. Ces électrons vont a leur tour arracher d’autres électrons du gaz
injecté afin de produire des ions d’état de charge élevé. Ces ions multichargés sont extraits
de la chambre vers la ligne du faisceau a ’aide d’un champ électrique ajustable généré par
une électrode d’extraction. La source ECR est placée sur une plateforme haute tension
dont le potentiel permet de donner une énergie spécifique aux ions. Une sélection de I’état
de charge des ions extraits (rapport masse/charge des ions projectile) est effectuée par le

biais d’un dipole magnétique situé a la sortie de la source.

A 1la sortie du dipdle, les ions projectiles sont conduits jusqu’a la chambre de collision.
Des multipoles électromagnétiques sont installés tout au long de la ligne de transport afin
de bien guider et focaliser le faisceau. Des jeux de fentes dans le plan perpendiculaire au
faisceau sont aussi installés apres des multipdles dans le but de réduire l'intensité et la
taille du faisceau s’il y a besoin. Des profileurs et des cages de Faraday sont utilisés pour
permettre le diagnostic du faisceau et obtenir un profil optimal des ions incidents a I’entrée
de la chambre de collision. Tout au long de la ligne de faisceau, un vide de I’ordre de 10~
mbar est assuré & 1’aide de pompes cryogéniques et de pompes turbo moléculaires. A la fin
de son parcours, le projectile passe a l'intérieur d’un tube cylindrique de 3 cm de diametre
et un collimateur de 0.6 mm séparant la ligne de transport et la chambre de collision. Ce
trou de 0.6 mm permet de bien définir la zone de collision avec la cible, et comme nous le
verrons dans la suite, d’obtenir une meilleure résolution sur les observables mesurées apres

interaction avec la cible.

Selon la nature du projectile choisi pour l'expérience, un gaz spécifique est injecté
dans la source (Xe, Ar, ou Og2), un état de charge est sélectionné, et le réglage de la ligne
est optimisé afin d’avoir un bon profil de faisceau a ’entrée de la chambre de collision.
L’optimisation finale se fait ensuite a l’aide des détecteurs du dispositif COLTRIMS, en
maximisant le nombre d’événements détectés correspondant a des processus d’échange de
charge sur la cible gazeuse du jet supersonique.
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FIGURE 3.1 — Schéma du dispositif expérimental COLTRIMS.

3.2 Spectrometre COLTRIMS

Pour étudier l'interaction entre le projectile et la cible dans des collisions ion sur
cible gazeuse, plusieurs techniques expérimentales ont été développées et améliorées. En
fonction de ce que l'on veut étudier durant I'expérience, une technique spécifique est
utilisée. On peut par exemple s’intéresser aux ions positifs résultant de la cible, aux ions
projectiles, ou aux émissions de particules secondaires (électrons, photons). Dans la suite de
ce paragraphe, je vais me limiter a la description des techniques utilisées pour la détection
des ions positifs issus de la cible, que ce soit des ions de recul (capture/ionisation de la
cible dans des collisions projectile/atome ou dans des collisions projectile/molécule sans
fragmentation) ou des fragments ioniques (capture/ionisation de la cible dans des collisions
projectile/molécule suivies de la fragmentation de la cible).

La premiere technique employée utilisait 'injection et le transport du gaz cible a I'inté-
rieur d’un cylindre de longueur de 4 cm et de diametre de 1 cm jusqu’a la région de collision
avec le projectile. Quelques pourcents des ions de la cible produits dans la chambre de la
collision qui sont suivant ’axe de la cible vont se propager jusqu’a un autre chambre de
détection. L’application d’une différence de voltage entre la chambre de collision et la
chambre de détection permet d’accélérer les ions de recul produits jusqu’a un détecteur
a galette de micro-canaux comportant une anode sensible en position. Le but du déve-
loppement de cette technique était de mesurer la section efficace de multiple ionisation et
de capture des électrons d’atomes de Ne en utilisant des ions projectiles multichargés de
quelque MeV /u [113].

Une deuxiéme technique a été employée pour permettre une détection suivant les 47
d’angle solide des ions produits aprées collision. Cette technique utilise un jet effusif qui
consiste & faire passer le gaz cible dans un capillaire avant de le faire interagir avec le
faisceau projectile. Les ions produits apres collision sont extraits par un champ électrique
vers un détecteur sensible en position et temps. Plusieurs études ont été faites en utilisant
cette technique pour mesurer la quantité de mouvement longitudinale (selon I’axe de col-
lision) des ions de recul, qui est liée au Q de réaction (autrement dit & 'inélasticité de la
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F1GURE 3.2 — Image du spectrométre COLTRIMS du CIMAP montrant la région d’entrée
du faisceau projectile, la région de collision et la région de sortie du faisceau projectile.
Au dessus et en dessous de la région de collision, on trouve une série d’électrodes et deux
détecteurs. La partie haute est dédiée a l'extraction et a la détection des ions positifs
tandis que la partie du bas est dédiée a 'extraction et a la détection des ions négatifs et
des électrons.

collision) [2].

La troisieme technique appelée COLTRIMS a été développée pour a la fois permettre
une détection suivant les 47 d’angle solide des ions produits aprés collision et bénéficier
d’une meilleure résolution sur la mesure de leur quantité de mouvement. A cet effet, un
jet supersonique a remplacé le jet effusif pour permettre d’avoir une cible froide avant son
interaction avec le projectile. La résolution sur la mesure de la quantité de mouvement
transférée aux ions de recul durant la collision n’est alors plus limitée par la température
du jet effusif (température ambiante) mais par celle du jet supersonique qui est de 'ordre
de quelques Kelvins (Sect.3.3). Tout comme pour la deuxiéme technique citée dans ce
paragraphe, les ions produits sont extraits par le biais d’un champ électrique vers un
détecteur sensible en temps et position (Fig.3.1). Ces mesures de temps et position vont
nous permettre de remonter a la quantité de mouvement initiale apres la collision des ions
de recul.

Apres que le projectile ait capturé des électrons de la cible, les ions de recul ou les
fragments ioniques (dans le cas de la fragmentation des ions moléculaires) vont étre pro-
duits avec une énergie donnée. D’une part, la collision induit un transfert d’impulsion a
la cible (qui correspond & des énergies de recul de l'ordre de la fraction d’eV), et modifie
son état de charge. D’autre part, cette cible moléculaire multichargée, dans le cas d’une
dissociation, va ensuite fragmenter du fait notamment de la répulsion coulombienne avec

une énergie de fragmentation (KER) communiquée aux fragments qui est de l'ordre de
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quelques eV. En appliquant un champ électrique au sein du spectrometre (suivant I’axe
X), ces ions vont étre extraits en direction d’un détecteur sensible & la position (Fig.3.1).

Le spectrometre COLTRIMS du CIMAP est constitué d’un ensemble d’électrodes es-
pacées de 4 mm 'une par rapport a I’autre et connectées entre elles par des résistances de
2.75MQ. A chaque extrémité du spectrométre, la derniére électrode est complétée par une
grille de transmission 90% permettant d’assurer un champ homogene. Le détecteur des
ions positifs est placé derriere la grille située en haut du spectrometre, comme le montre
la Fig.3.2. De 'autre c6té, un deuxieme détecteur permet la détection des électrons ou des
ions négatifs. Le spectrometre a été congu de maniere a pouvoir faire varier les distances
de vol des ions et des électrons en ajoutant ou retirant des électrodes. Pour les expériences
présentées ici, le détecteur des ions positifs a été placé a une distance de 97 mm du centre
de la zone de collision. Durant ’expérience, un champ électrique de 22 V/cm a été employé
pour permettre d’extraire 100% des ions d’énergie par charge inférieure a 8,8 qeV. Cette
énergie est ajustée pour notre systeme de collision afin de détecter tous les ions simple-
ment, doublement ou triplement chargée produits aprés fragmentation du dimere de Ne
ou d’Ar (I’énergie maximale fournie aux ions par fragmentation est inférieure a 8,8 qeV).
Du fait de ce champ d’extraction relativement élevé, la résolution attendue sur 1’énergie
des électrons est trés mauvaise, et le détecteur d’électrons (ou d’ions négatifs) n’a pas été
utilisé durant ces expériences.

La reconstruction compléte du vecteur impulsion des fragments ou des ions de recul
nécessite une mesure de leur position sur le détecteur, mais également de leur temps de
vol. Le spectrometre est donc complété par un analyseur de charge des ions projectiles
constitué d’un déflecteur électrostatique et d’un autre détecteur sensible a la position
(Fig.3.1). La position de ce détecteur et les tensions appliquées au déflecteur sont choisies
de sorte a ne détecter que les projectiles diffusés ayant capturé un ou plusieurs électrons
(le faisceau direct n’est pas détecté). La position des projectiles sur ce détecteur permet
d’identifier leur charge, et leur temps d’arrivée est utilisé comme référence pour déterminer

le temps de vol des fragments.

3.3 Jet Supersonique

Comme mentionné auparavant, les dimeres de gaz rare sont produits a ’aide d’un jet
supersonique orienté perpendiculairement au faisceau projectile. Cette technique a été dé-
veloppée pour permettre d’avoir une meilleure résolution sur les mesures de la quantité de
mouvement des ions de recul. Elle permet d’avoir une tres faible dispersion en énergie des
particules de la cible a la sortie du jet supersonique (en comparaison a d’autres techniques
telle que le jet effusif). Cela est fait par une détente adiabatique qui convertit ’énergie
thermique du gaz injecté, qui est initialement a la température ambiante, en une énergie
cinétique suivant une direction donnée (celle du jet). En plus de cela, cette technique per-
met d’avoir un jet peu divergent et de faible diametre (de l'ordre du mm) et donc une
zone de collision avec le projectile bien définie.

La génération du jet supersonique est obtenue en appliquant des conditions de pression
particulieres a ’entrée et a la sortie d’'une micro-tuyere. Un gaz est injecté avec une grande



36 CHAPITRE 3. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Vernier de Réglage Micro-

A &
y Tuyere

- Ecorceur

X -

-~ .
- Diaphragme

Injection du Gaz LY J_L Chambre de
' Collision
Pompes Roots v
Pompe
Turbomoléculaire L
" J 340 mm

756 mm

FIGURE 3.3 — Schéma des différentes sections du Jet Supersonique.

Chambre 1 Chambre 2 Cham.b|'-e de
Collision
(P) (Py) (P3)

Injection du gaz
(Po; To)

g1

Micro-tuyere
Zone de silence
T
v v

Pompage

Projectile

FIGURE 3.4 — Schéma des différentes sections du Jet Supersonique montrant la formation
de la zone de silence dans la chambre 1 apres passage du gaz par la micro-tuyere.



3.3. JET SUPERSONIQUE 37

pression Py (typiquement une dizaine de bars) dans la région d’entrée ou il va se propager
dans un tube cylindrique. A Dextrémité du tube cylindrique, le gaz va traverser une micro-
tuyere donnant sur une région de basse pression (typiquement de 1073 &4 10~% mbar) afin de
créer le phénomene appelé expansion supersonique du gaz. Dans cette phase, ’enthalpie
H=5/2kpTy (kp est la constante de Boltzmann et Ty la température du gaz avant la
tuyere) est convertie en énergie cinétique. Le gaz atomique va avoir, apreés la tuyere, une

vitesse vje; calculée comme suit :

5kpT,
Vjer = B0 (3.3.1)

Mjet

Cette vitesse apres expansion dépend de plusieurs parametres tels que la nature du gaz, la
pression d’injection Py, la température initiale Ty du gaz et la pression dans la chambre 1
(apres la micro-tuyere). La micro-tuyere utilisée dans I'expérience a un diametre dyyyere=30
pm.

Dans la chambre 1 (Fig.3.4), aprés la micro-tuyére, régne une zone appelée zone de
silence [15] dans laquelle le gaz est a une température tres faible. En dehors de cette zone
de silence, le gaz du jet commence a interagir avec le gaz résiduel et diffuse dans toutes
les directions. Dans cette zone de silence, la distance typique, par rapport a ’axe de la
tuyere, pour laquelle le gaz commence a perdre ses caractéristiques de jet supersonique est
calculée a ylZ%dtuyere\/g‘i ou Pq est la pression dans la chambre 1. Pour extraire le jet
atomique froid de la zone de silence, un écorceur qui sépare la chambre 1 de la chambre 2
doit étre placé a I'intérieur de la zone de silence, a une distance inférieure a y;. La distance
entre la micro-tuyere et 1’écorceur est ajustée par le biais d’un vernier de réglage (distance
ajustée ye entre 0 et 20 mm) afin d’optimiser les performances pour un gaz donné et une

pression Py donnée.

Un diaphragme est employé entre la chambre 2 et la chambre de collision pour colli-
mater le jet. Cela permet d’avoir un jet fin et bien défini pour interagir avec le faisceau
projectile, dans la zone de collision. Les particules du jet qui n’ont pas interagi avec le pro-
jectile entrent, via un tube de diameétre de 1 ¢cm, dans une autre chambre appelée "beam
dump". Celle-ci est connectée a une pompe turbo-moléculaire, ce qui permet de ne pas
dégrader le vide de la chambre du spectrometre par rétrodiffusion des atomes ou molécules
du jet.

Deux différents gaz cible (Néon et Argon) ont été utilisés dans cette expérience. La
formation des dimeres, ou méme des trimeres et des clusters, se fait aprés interaction entre
les atomes du gaz au moment de I'expansion du gaz (juste aprés que le gaz traverse la
micro-tuyere). Cette formation d’agrégats dépend essentiellement de la nature du gaz, de
la température et pression d’injection du gaz et du diametre et forme de la micro-tuyere
[43, 44, 78, 117]. Pour la production optimale du gaz de dimeére de Ne, nous avons utilisé
une micro-tuyere de diametre de 30 um, une injection du gaz a une pression de 25 bars
et a température ambiante et une distance y. de 6 mm. Pour la production optimale
du gaz de dimere d’Ar, nous avons utilisé une micro-tuyere de diametre de 30 pm, une
pression d’injection de 2,5 bars a température ambiante et une distance y. de 4 mm. Ces
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parametres sont optimisés en tenant compte de deux choses. D’une part, on regarde la
pression du jet & la fin de son parcours (dans la chambre "beam dump") en fonction de la
distance y. et pour une pression d’injection Py donnée, et on choisit la valeur de y. pour
laquelle on obtient la pression Ppeqm—dumyp la plus élevée, c’est a dire le jet le plus dense
apres le diaphragme. D’autre part, on analyse le jet dans la chambre "beam dump" a ’aide
d’'un QMS (analyseur de masse quadripolaire). Ce QMS permet d’ioniser le gaz a 'aide
d’une source d’électrons avant d’étre détecté par une cage de Faraday ou un channeltron.
L’analyse en masse de ces ions permet d’avoir une comparaison quantitative entre le gaz
atomique et les agrégats formés dans le jet (dimeres, trimeres ...). En faisant cette analyse
pour différents couples (Py, y.), plusieurs spectres sont générés et sont comparés entre eux
afin de choisir le couple qui permet d’avoir la production optimale de dimeres de gaz rare
(meilleure densité du dimeére par rapport aux atomes et aux agrégats plus gros). Pendant
I'expérience, la pression dans la chambre 1 a été de I'ordre de 10~3 mbar, dans la chambre
2 de l'ordre de 1075 mbar et celle de la chambre de collision de 'ordre de 5*10~® mbar.

3.4 Détecteurs

Trois détecteurs sensibles en temps et en position sont utilisés dans le dispositif expéri-
mental afin de collecter en coincidence toutes les informations nécessaires sur le projectile
et les fragments produits apres collision (Fig.3.1). Un détecteur est placé dans le plan
transverse (x;y) pour détecter les ions projectiles qui ont capturé au moins un électron.
Deux autres détecteurs sont placés dans le plan (y;z) du spectromeétre, de part et d’autre
du spectrometre, pour détecter les ions positifs, les ions négatifs et les électrons. Ces dé-
tecteurs consistent en une combinaison de galettes & micro-canaux (MCP) et d’anode &
ligne & retard (DL) (Fig.3.5). Ils fournissent I'information temporelle correspondant aux
temps d’arrivée des particules sur le détecteur (MCP), ainsi que la position dans le plan
du détecteur de leur point d’impact par le biais des anodes a ligne a retard. Le détecteur
des ions négatifs et des électrons n’a pas été utilisé dans cette expérience.

Galettes 4 Micro-Canaux

Selon le but de ’expérience, le type de détecteur et les particules a détecter, une, deux
ou trois galettes mises en cascade peuvent étre utilisées. Plus il y a de galettes, plus le gain
augmente. Ces galettes sont constituées de micro-canaux inclinés a 7° qui couvre 50% de
la surface totale de la galette. Lorsque les particules produites (fragments ou électrons) et
les ions projectiles arrivent sur leur détecteur, ils peuvent percuter un des canaux de la
galette MCP ce qui va produire I’émission d’électrons. Le nombre moyen d’électrons émis
dépend de la nature et de ’énergie de la particule. Sur la face avant et arriere des galettes,
une différence de potentiel est appliquée pour créer un champ électrique qui accélere les
électrons émis a l'intérieur des canaux et qui les attire vers ’anode. Ces électrons vont
percuter la paroi interne du canal ce qui va arracher d’autres électrons, qui sous l'effet
du méme champ électrique vont arracher d’autres électrons. Apres plusieurs cycles, cette
avalanche d’électrons créée a la fin de la galette va étre dirigée vers 'anode a ligne a retard
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FiGURE 3.5 — Schéma du détecteur MCP-DLD. Les valeurs de polarisation appliquées
sont pour le détecteur projectile. Pour le détecteur d’ions positifs, une polarisation sur le
galette avant est appliquée, de sorte a post-accélérer les ions et avoir une bonne efficacité
de détection.

pour une étude en position des ions.

A chaque fois qu'une particule heurte un micro-canal de la galette, le départ de 'ava-
lanche d’électrons va provoquer sur la face arriere des galettes une impulsion positive de
quelque mV pendant quelque ns qui est prélevée via une capacité de découplage. Ce signal
appelé "signal galette" va servir pour deux choses. D’une part, ce signal va permettre de
vérifier le bon fonctionnement des galettes et d’autre part, il va permettre de calculer le
temps de vol des fragments ioniques produits. Ces deux fonctions vont étre discutées en
détail dans la section 3.5.

Anodes a Lignes a Retard

Une anode carrée de 40 mm de co6té a été utilisée pour le détecteur du projectile et
deux autres anodes de 80 mm de c6té ont été utilisées pour détecter des ions positifs et des
particules de charge négative produites lors de la collision. Ces anodes sont constituées
de deux bobinages comportant chacun deux fils en cuivre de méme longueur et mis en
paralléle sur un support métallique. Les deux fils bobinés selon la direction verticale (x-ref
et x-sig de la Fig.3.5) donnent acces a la position suivant la direction horizontale, et les
deux fils bobinés selon la direction horizontale (y-ref et y-sig de la Fig.3.5) donnent acces
a la position suivant la direction verticale du plan du détecteur. Les électrons sortant de
la face arriére des galettes sont attirés vers 'anode en polarisant ces fils avec une tension
positive par rapport a celle de la galette arriére. L’utilisation en paralléle de deux fils notés
sig. et ref. sert a réduire le bruit électromagnétique afin d’avoir un signal le plus propre
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possible. Pour cela, les deux fils sig sont polarisés a une tension de 50 V de plus que celle
des deux autres fils ref. La gerbe d’électrons arrivant de la galette va préférentiellement
aller vers le fil qui est au potentiel le plus fort. Le bruit qui est présent sur les fils sig et ref
va étre ensuite éliminé en faisant la soustraction des signaux ref-sig pour ne conserver a la
fin que le signal issu de la gerbe d’électrons. Chaque fil possédant deux extrémités de part
et d’autre du détecteur, on a donc 8 signaux au total. Ces 8 signaux sont distribués deux a
deux sur chacune des quatre extrémités du détecteur (Fig.3.5). Chaque couple de signaux
sig/ref va passer par un transformateur passif qui opere la soustraction analogique des
deux signaux (sig-ref). Apres soustraction, les 4 signaux obtenus vont permettre d’obtenir
le temps de propagation mis par le signal généré par les électrons pour aller du point
d’impact du nuage d’électrons vers les 4 extrémités des fils (T1_X, T2_X, T1_Y, T2_Y).
On peut alors déterminer la position dans le plan du détecteur de I'ion détecté en utilisant
les deux formules 3.4.1a et 3.4.1b.

x = U“‘f;ml(TliX—T27X) (3.4.1a)
y = U“‘;ml(Tl_Y—Tz_Y) (3.4.1b)
L
Vazial — (3.4.1C)

Tl X+T2 X’

Dans le repére que nous avons choisi pour décrire notre dispositif (Fig.3.1), le détecteur
du projectile va permettre de générer des positions en x et y des ions détectés tandis que
celui des fragments (ou ions de recul) et celui des électrons donneront les positions suivant
y et z. La vitesse vqziq correspond a la vitesse de propagation du signal sur les fils de
I’anode ou L est la longueur totale du fil et T1_X+T2_X est le temps total mis par
I’électron pour passer d’une extrémité a 'autre du fil.

3.5 Electronique et Systéme d’Acquisition

Apres détection d’'un projectile ou fragment, chaque détecteur géneére 5 signaux don-
nant le temps d’arrivée de l'ion sur la galette (signal galette) et le temps d’arrivée des
signaux anodes aux quatre extrémités du détecteur. Ces signaux sont ensuite filtrés et
amplifiés, puis traités par des discriminateurs a fraction constante CFD et numérisés par
des convertisseurs temps-numérique TDC. Apres le passage dans le TDC, les signaux vont
étre collectés par un serveur et un ordinateur pour stockage et visualisation des données
(Fig.3.6).

Les signaux générés par le détecteur (les quatre signaux d’anode et le signal galette)
vont d’abord passer par un amplificateur rapide. Dans un deuxiéme temps, ces signaux
sont nettoyés et mis en forme par le biais d’un discriminateur a fraction constante CFD
possédant un seuil réglable. Ce seuil est ajusté au mieux pour chacun des signaux afin
d’éliminer les bruits de fond et les signaux de rebonds. Les signaux sortant du CFD sont au
format NIM qui va étre converti ensuite en format ECL en utilisant un module "NIM/ECL
converter". Ces signaux convertis en ECL vont étre envoyés vers un TDC multi-hit pour la
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FIGURE 3.6 — Schéma de I’électronique montrant les étapes de traitement des signaux,
issus des deux détecteurs (ions positifs et projectiles), dans les différents modules jusqu’au
PC.

mesure et le codage en temps du signal. Ce module TDC posséde 32 voies et pour chacune
de ces voies, il peut accepter jusqu’a 16 coups consécutifs par événement sur un temps de
codage de 16 ps. Au total, on a donc 10 signaux provenant des deux détecteurs (projectiles
et ions positifs) qui sont connectés au TDC afin de collecter les informations regues au
cours d’un événement de collision donné.

Un signal "Common Stop" est aussi connecté a I'une des voies du TDC et est a la fois
utilisé comme référence en temps du TDC et comme "trigger" permettant de déclencher la
lecture du TDC. La logique de ce trigger utilise plusieurs modules électroniques permet-
tant de générer le signal "Common Stop" uniquement si la condition de coincidence est
approuvée. Cette condition comporte la détection a la fois d’au moins un projectile et d’un
fragment ionique dans une fenétre en temps choisie. Les modules qui sont utilisés pour
générer le "trigger" sont de type "Gate and Delay" ainsi que de type "AND" (Fig.3.6). Les
modules Gate and Delay permettent de générer des fenétres avec un retard et une durée
réglables, les modules "AND" permettent de générer un signal lorsque les deux signaux
d’entrée sont en coincidence.

Apres le passage dans le CFD, les deux signaux issus de la galette du détecteur pro-
jectiles et ions positifs vont étre dupliqués en plusieurs branches par un module "Fanln-
FanOut". Une branche va directement vers la voie TDC et d’autres branches vont aller
vers le systéme trigger. Une branche du signal provenant de la galette projectile va étre
retardée par I'intermédiaire du module "Gate and Delay". Ce retard est réglé en fonction
du systeme collisionnel étudié et il est déterminé en fonction de I’énergie cinétique du pro-
jectile (temps mis par le projectile pour parcourir la distance entre la région de la collision
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jusqu’au détecteur projectiles), du champ d’extraction appliqué et de la nature de la cible
(temps de vol attendu pour les fragments de la cible pour parcourir la distance entre la
région de la collision jusqu’au détecteur ions positifs). Ce signal retardé de la galette pro-
jectile et une branche du signal direct provenant de la galette ions positifs sont connectés
au start et stop d’un autre module "Gate and Delay" qui permet cette fois-ci de vérifier
la condition de coincidence. Si le start et le stop sont déclenchés, un signal va étre généré
et envoyé au module "AND". Une autre branche du signal provenant de la galette ions
positifs va passer par un troisieme module "Gate and Delay" mais cette fois-ci pour ouvrir
une porte étalée sur 15.5 ps qui va étre envoyé au module "AND". Ce module "AND"
permet de générer un signal s’il y a eu ces deux signaux d’entrée en coincidence. Le signal
généré par le module "AND" va étre envoyé apres vers la voie du TDC appelé "Common
Stop" afin de signaler la fin d’un événement et d’autoriser la transmission et le stockage
des données. Le signal analogique issu de la galette des ions positifs est également divisé
en deux branches apres préamplification. Une branche passe par le CFD et est utilisée
par le TDC et la logique, comme décrit précédemment, tandis que I’autre est envoyée vers
un QDC (Charge to Digital Converter). Cette information supplémentaire (la charge du
signal galette) est utilisée pour controler le bon fonctionnement du détecteur ainsi que
pour le réglage du seuil du CFD. Enfin, chaque signal logique issu d’'un CFD (pour les 10
signaux issus des deux détecteurs) ou du trigger est envoyé vers des échelles de comptage
qui permettent de controler le taux de déclenchement de chaque voie en temps réel. Dans
le mode d’acquisition choisi, les données qui sont collectées et gardées en mémoire sur
les différentes voies du TDC et pendant une fenétre de 16 us avant 'arrivée du signal
"Common Stop" vont étre envoyés via le chassis CAMAC (Computer Automoted Measu-
rement And Control) vers le processeur du chassis VME (Versa Module Europa) et enfin
vers la station d’acquisition. Le chéssis CAMAC du TDC permet de controler et lire les
données afin d’étre envoyées vers le VME. Le chéssis VME permet de collecter les données
du CAMAC, les regrouper d’abord par événement puis sous forme de buffers et enfin les
transmettre a la station linux pour étre stockées au format GANIL afin d’étre visualisées
et analysées online et offline.

Les données transmises vers le PC sont lues en mode online a 'aide d'un systeme
d’acquisition développé par les informaticiens de GANIL [126]. Ces données sont aussi
stockées dans un serveur sous des fichiers run au format GANIL. Ce format de longueur
variable structure les données dans une matrice de buffers. Chaque ligne de la matrice
correspond a un buffer contenant les données de plusieurs événements de coincidence
et leurs en-tétes. Ces en-tétes donnent des informations sur le nombre et la taille de
I’événement. Pour chaque événement, les données sont structurées par paires : la premiere
donnée enregistrée indique le numéro de la voie du TDC et la deuxieme donnée donne la
valeur en temps enregistrée. Le nombre de coups par voie enregistrés dans un événement
est simplement le nombre de fois qu’il y a eu apparition du numéro de voie. Une fois qu’un
buffer atteint la limite en taille qui est de 16384 octets, on passe a une autre ligne (ou
buffer) afin d’effectuer la méme opération.

Afin de visualiser en mode online les données au format GANIL, nous avons développé
un programme qui permet, d’une part, de convertir ce format ganil en format ROOT [125]
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et, d’autre part, de visualiser ces données. Ce programme est structuré en plusieurs sec-
tions regroupant des parametres bruts et des parametres de controle ainsi que les spectres
associés. Les données issues du systeme d’acquisition vont passer a travers ce programime
et permettre de contréler en temps réel le bon déroulement de I'expérience. Les spectres
définis renseignent sur le bon fonctionnement des détecteurs, sur les voies de fragmentation
observées, sur les charges de projectiles détectées, et de nombreuses corrélations entre le
temps de vol et la position des différents fragments et des projectiles.

La méme démarche est aussi effectuée en mode offline, que ce soit pour convertir ou
pour contréler les données. La seule différence entre les deux modes est la présence du
programme d’analyse des données en mode offline, et le plus grand soin qui peut apporter
a la calibration et le nettoyage des données. Dans ce mode, un programme de conversion est
d’abord utilisé pour générer un fichier root a partir des fichiers run sauvegardés au format
GANIL pendant I’expérience et cela pour chacun des systémes de collision projectile/cible
(0O3F /Neg, O3F /Ary, At /Ney, Ar%t /Ary, Xe?0 /Ney, Xe?9t /Ary). Apres conversion, le
programme d’analyse est utilisé pour lire les données du fichier root afin de calculer et
visualiser les observables d’intérét. Le mode offline ainsi que les programmes de conversion
et d’analyse vont étre discutés en détail dans le chapitre suivant (Sect.4.1).
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4.1 Traitement des Données Expérimentales

Dans ce paragraphe, nous allons présenter les différentes étapes de conversion et d’ana-
lyse des données expérimentales mises en oeuvre afin d’identifier, nettoyer et classer les
résultats suivant leur appartenance a une voie de fragmentation donnée d’un systéme col-
lisionnel. Comme mentionné dans le chapitre précédent, les données transmises par les
deux détecteurs (4 parametres anode et 1 parametre galette pour chaque détecteur) sont
stockées dans des fichiers au format GANIL. Chaque fichier comporte des données sur
le numéro du parametre (voie TDC) et la valeur en temps correspondante. Les fichiers
associés a un systéme collisionnel vont étre lus par un programme de conversion qui per-
met de passer du format GANIL vers un format ROOT (Sect.4.1.1). Ce fichier root va
ensuite étre lu par un programme d’analyse qui va assurer plusieurs fonctions (Sect.4.1.2).
Dans un premier temps, il va permettre d’identifier les différentes voies de fragmentation
en utilisant le temps de vol des fragments ioniques produits. Dans un deuxiéme temps,
il va nettoyer les données appartenant a chaque voie en utilisant I'information en temps

et en position pour éliminer des événements de bruit ou fortuits, et ne conserver que les
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événements de vraies coincidences. Apres ce nettoyage, I’étape suivante consiste & calcu-
ler la quantité de mouvement de chacun des deux fragments afin de déterminer d’une
part 1’énergie cinétique libérée KER (Sect.5.1) et l'orientation de la molécule, et d’autre
part, la quantité de mouvement échangée entre la cible et le projectile durant la collision
(Sect.5.3). Ces calculs de la quantité de mouvement vont également permettre de déduire

les corrélations angulaires entre les fragments émis et le projectile diffusé (Sect.5.4).

4.1.1 Programme de Conversion
Conversion des données du format GANIL au format ROOT

La structure des événements de coincidence dans des fichiers au format GANIL est
discutée dans la section 3.5. Cette structure consiste en une suite de buffers dans lesquels
les données sont regroupées événement par événement. A Tintérieur de chaque événement,
les données sont groupées par paires de mots de 16 bits donnant le numéro du parametre
et la valeur du temps codé. Chaque fichier de données va étre traité par 'intermédiaire
d’un programme de conversion afin de créer un arbre ROOT. Chaque signal issu d’un
détecteur (que ce soit 'un des 4 signaux anode ou celui de la galette, pour le détecteur
projectile ou celui des ions positifs) va étre identifié par un numéro de parameétre qui
est simplement le numéro de sa voie TDC. La valeur en temps enregistrée pour chaque
parametre correspond au temps d’arrivée d’un signal issu de sa voie TDC par rapport au
COMMON STOP (CS) utilisé comme trigger. La particule qui arrive en premier (coup 1)
sur le détecteur va avoir le plus grand temps par rapport au CS et cette donnée va donc
étre transmise du TDC vers le serveur et sauvegardée comme si elle était arrivée en dernier.
Au contraire, les particules qui arrivent en dernier (coup 2 ou 3 ...) vont correspondre a des
temps codés plus faibles et vont étre sauvegardées en premier. Cette inversion en temps
et en classement des coups va étre prise en compte dans le programme de conversion. La
matrice créée dans le programme de conversion est structurée en numéro de parametre (en
ligne) et en numéro de coup (en colonne). Le numéro de coup va prendre en compte cette
inversion de classement afin de remettre en ordre les différents coups regu par le détecteur.
Les valeurs en temps de l'arrivé du signal par rapport au CS pour chaque coup/parameétre
vont étre mises dans la matrice afin d’étre traité apres pour le calcul des temps de vol et
positions sur les détecteurs.

Le programme de conversion au format ROOT convertit également les données en
temps du TDC (codant le temps avec une résolution de 0.5 ns/canal) en nanosecondes.
En plus de cela et pour éviter les problemes de "bining", un temps aléatoire de £+ 0.25 ns
est ajouté a chaque valeur provenant du TDC.

Dans cette analyse, on ne va sauvegarder dans le fichier ROOT, pour chaque événement
traité, que le premier coup ion projectile et les deux premiers coups arrivant sur le détecteur
des ions positifs, afin de minimiser au maximum la taille du fichier. Cela est di au fait
que notre étude se limite aux collisions entre des ions multichargés et des dimeres de gaz
rare pour lesquelles le projectile capture des électrons de la cible qui se fragmente en deux
ions chargés positivement.

En plus du classement des parameétres bruts dans une matrice, ce programme de conver-



4.1. TRAITEMENT DES DONNEES EXPERIMENTALES 47

sion permet de créer des vecteurs de données et des spectres pour les parametres de controle
et les parametres calculés. D’une part, les parametres de controle sont utilisés pour véri-
fier le bon fonctionnement des détecteurs et pour nettoyer les données. D’autre part, les
parametres calculés comportent la détermination du temps de vol du premier (coup 1) et
du deuxiéme fragment (coup 2) ainsi que leurs positions sur le détecteur d’ions positifs.
Cela permet aussi de calculer la position sur le détecteur de projectile ayant capturé au

moins un électron.

Sélection des données valides

Dans un premier temps, nous effectuons un contréle des événements de coincidence.
Les parametres de controle permettent de vérifier le bon fonctionnement des détecteurs et
un premier nettoyage des données. Ils consistent a calculer et regarder le temps total mis
par la charge collectée sur les lignes a retard pour traverser d’une extrémité vers l'autre
un fil de 'anode du détecteur. Ce temps total est une constante puisque les électrons ont
une vitesse fixe de parcours dans les fils en cuivre. Ce temps est calculé en utilisant les
cinq parametres bruts de chaque ion qui sont le temps d’arrivée du projectile TG__DP et
du fragment TG_ DI sur la galette ainsi que le temps enregistré sur chacune des quatre
extrémités de 'anode (T1_YP, T2_YP, T1_XP, T2 XP pour le projectile et T1_YI,
T2_YI, T1_ZI, T2_ZI pour les fragments). Pour les fragments ioniques par exemple, ce

temps est calculé comme suit :

T YI tot = 2+TG_DI— (Tl YI+T2 YI)
T ZI tot 2+« TG_DI — (T1_ZI+T2_ZI) (4.1.1)

ou TG__DI-T1_YI par exemple correspond au vrai temps de parcours des électrons sur les
fils de 'anode (vrai temps de parcours du point d’impact jusqu’a lextrémité du fil). Cela
permet de générer 6 parametres de controle (2 parametres/ion) afin de les tracer. Une fois
les spectres tracés, on sélectionne une position minimale et une position maximale de part
et d’autre de la valeur du pic en temps total afin de nettoyer les événements provenant
d’une mauvaise donnée (Fig.4.1(a)). Afin de vérifier le réglage et le bon fonctionnement du
détecteur projectile et ions positifs, on a défini 2 spectres 2D pour chaque ion qui permet de
tracer par exemple (TG_DI-T1_YI)=f(TG_DI-T2_YI) et (TG_DI-T1_ZI)=f(TG_DI-
T2_7ZI) pour les fragments ioniques. Si les données dans ces spectres 2D forment bien une
diagonale, cela implique que I'anode du détecteur fonctionne bien. Autrement dit, pour le
cas par exemple d’ions projectiles suivant 'axe Y, quand T1__YP est grand, T2_YP est
petit parce-que le temps total T _YP__ tot est une constante (Fig.4.1(b)).

En parallele du calcul des parameétres de controle, on a défini des parameétres calculés en
temps et position des ions. Le temps de vol des fragments ioniques est calculé en utilisant
trois informations qui sont le temps d’arrivé du projectile et du fragment sur la galette
ainsi que le temps d’arrivée des photons sur la galette des ions positifs. Ces photons qui
sont générés durant la collision projectile/cible nous permettent d’obtenir le vrai temps de
la collision. Dans un premier temps, on calcule la différence en temps entre le projectile et
le fragment Tg;;p=TG_DP-TG_DI. Cela permet de sortir du référentiel CS et donc de
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FIGURE 4.1 — (a) Spectre montrant le temps total de parcours des électrons sur les fils
de l'anode du détecteur des ions positifs le long de I'axe Y. (b) Spectre 2D du temps
de parcours des électrons de part et d’autre de leur position sur l'anode vers les deux
extrémités du fil. (c¢) Temps d’arrivé du premier coup sur le détecteur ions positifs par
rapport a celui du projectile montrant les différents ions produits ainsi que les photons
issus de la collision. (d) Image 2D du premier coup arrivant sur le détecteur ions positifs.

calculer le temps d’arrivée de chacun des deux fragments par rapport a celui du projectile
sur les deux détecteurs. Ensuite, on crée deux vecteurs de données qui contiennent la valeur
du parametre calculé Ty;r pour chacun des deux fragments et pour tous les événements
de coincidence (Fig.4.1(c)). On peut directement voir dans la partie négative du spectre
en Ty;rr un pic fin proche de la valeur théorique du temps de parcours du projectile entre
la région de collision et le détecteur. La position de ce pic Ty qui correspond bien au
temps d’arrivée de photons issus de la collision vers le détecteur va ensuite étre utilisé
pour calculer le vrai temps de vol (TOF=Ty;;-To) de chacun des deux fragments.

En plus du temps de vol, la position en 2D sur le détecteur de chacun des ions est
déterminée en utilisant les informations des parametres bruts sur les quatre extrémités de
I'anode (Formules 3.4.1a et 3.4.1b). Comme mentionné auparavant, le détecteur projectile
est situé dans le plan (x;y) et celui des ions positifs dans le plan (y;z). Cela permet de
générer un couple de parametres calculé (X_P;Y_P) pour la position de Iion projectile
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et deux couples (Y_I;Z I) pour les deux fragments ioniques. Six vecteurs sont créés
pour chaque position/ion et trois spectres 2D sont enfin tracés (Fig.4.1(d)). La constante
a=Vaziq/2 utilisée dans les formules 3.4.1a et 3.4.1b est déterminée en divisant le nombre
de canaux formant le détecteur par son diametre (qui est de 40 mm pour le détecteur
projectile et 80 mm pour le détecteur ions positifs). Cette constante est pour le détecteur
d’ions positifs de 0.27 mm/canal suivant les deux directions (y ;z).

Une fois que 'on a généré ces vecteurs de données pour les parameétres calculés et de
controdle, on les sauvegarde sous format root afin de pouvoir les traiter par la suite avec le
programme d’analyse (pour identification des voies de fragmentation et pour un deuxiéme
nettoyage des données).

4.1.2 Programme d’Analyse

Les fichiers ROOT générés pour chacun des systemes collisionnels par le programme de
conversion vont passer par une deuxiéme phase qui consiste a identifier les différentes voies
de fragmentation. Apres chaque interaction, le projectile capture des électrons des deux
centres du dimere. Ce dernier va pouvoir se dissocier en deux fragments chargés q; et qs.
La détection de ces deux fragments en coincidence avec le projectile permet de regrouper
les données suivant chaque paire d’ions (q; ; q2)r appelée voie de fragmentation.

Identification des Différentes Voies de Fragmentation

Chaque fichier root est formé d’un arbre contenant pour chaque événement les para-
metres calculés qui sont la position du premier et du deuxieme fragment sur le détecteur,
leur temps de vol et la position du projectile sur son détecteur. Ces 8 informations vont
nous permettre d’identifier les différentes voies de fragmentation et de remonter & la quan-
tité de mouvement d’émission des fragments ainsi qu’a celle échangée entre le projectile et
la cible durant la collision.

Dans un premier temps, les temps de vol du premier et du deuxieme fragments, notés
TOF_1 et TOF_2, vont étre utilisés pour isoler chaque paire d’ions (q; ; q2)F détectée en
coincidence avec le projectile. En tragant le spectre en 2D TOF_ 2=f(TOF_1) (Fig.4.2), on
peut identifier les différentes voies de fragmentation présentes dans un systeme collisionnel
donné. Si les deux ions viennent d’une méme molécule qui fragmente, on va voir sur ce
spectre 2D une quasi-droite (diagonale) correspondant a la formule A.1.4 (Annexe A) qui
donne le temps simulé des deux fragments ioniques pour passer de la région de la collision
au détecteur d’ions positifs.

La Fig.4.2 montre deux spectres 2D du temps de vol du premier fragment en fonction de
celui du deuxiéme fragment pour les deux systeémes collisionnels Art-Ary et Ar?T-Ney. Les
lignes horizontales et verticales correspondent a la détection d’un ion (ou photon) associé
au projectile détecté, en coincidence avec un autre déclenchement (ion ou photon) a un
temps aléatoire. Ces événements sont dominés par I’échange de charge entre le projectile
et les atomes d’Ar et de Ne qui représentent plus de 99% du jet. On voit bien la position
en temps des photons, ligne verticale centrée a 0 suivant I'axe x (premier coup sur le
détecteur ions positifs) qui donne le temps initial de la collision. On peut aussi identifier
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FIGURE 4.2 — Spectre 2D du temps de vol du second fragment en fonction de celui du pre-
mier fragment pour les deux systémes collisionnels Ar®*-Ary (a) et Ar?T-Ney (b) montrant
les différentes voies de fragmentation.
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les collisions du projectile avec les molécules du gaz résiduel (ex. HoO, Ny ...) produisant
plusieurs fragments. Finalement, les voies de fragmentation issus du dimeére de Ne et d’Ar
apparaissent sur la partie haute du spectre, montrant ainsi plusieurs diagonales. Pour
la collision avec un dimeére d’Ar, on voit clairement 4 contributions qui sont celle de
double capture (14 ;14) g, de triple capture (24,14)r et de quadruple capture (2+ ;2+)p,
(34 ;14+)r. Pour la collision avec un dimere de Ne, on voit aussi la double et la triple
capture mais la présence d’autres voies de fragmentation provenant du gaz résiduel nous
empéche d’identifier facilement les deux contributions de quadruple capture. Ces derniéres
vont réapparaitre en faisant le nettoyage des données des mauvaises coincidences. On voit
aussi une "ombre" & plus grand temps de vol pour les deux voies (14 ;1+)r et (2+,14+)p
de Ney. Cette ombre est due & l'isotope 22Ne qui représente 9% du gaz de néon, les 91%
restant correspondant au 2°Ne. Pour chaque paire (q; ; q2)#, on a pris 4 valeurs de temps de
vol de part et d’autre de la diagonale notées (TOF_1_min, TOF_1_max, TOF_2_min,
TOF 2 max) afin d’isoler ces voies. Apres cette sélection, une deuxiéme phase consistera
a nettoyer les données des fausses coincidences.

Nettoyage des Données des Mauvaises Coincidences

Une fois que l'on a identifié et isolé les différentes voies de fragmentation, on va uti-
liser les informations en temps de vol et positions de chacun des deux fragments afin de
déterminer la position initiale de chaque collision. Cette position notée (xg, yo, zo) est
calculée pour chaque événement de coincidence en utilisant les formules de A.2.2. Dans
la suite de l'analyse, on va utiliser le parametre Ly (Lo = Lg-xg, Lg étant la longueur de
vol nominale entre le point de collision et le détecteur des ions positifs) pour désigner la
position suivant x de la position du centre de masse du dimere au moment de la collision
afin de s’affranchir des incertitudes provenant de la mesure expérimentale de la position
du détecteur L, suivant la direction x.

La figure 4.3 montre les distributions de la position initiale de la molécule pour toutes
les données. Ces distributions correspondent bien a des gaussiennes centrées sur la position
la plus probable appelée centre de la région de la collision notée (Lo, yoe, Zoc). Une fois
qu’on a tracé la distribution en Lo, yg et zg, on sélectionne une fenétre en position de part
et d’autre de la position la plus probable (Loc, yoc, zoc) afin de se débarrasser des données
provenant du gaz résiduel et de mauvaises coincidences (Fig.4.4).

Apres nettoyage des données, on passe au calcul du vecteur quantité de mouvement
d’émission des deux fragments (]301 et f’og) en utilisant les formules A.2.1 afin de détermi-
ner ’énergie cinétique KER libérée par fragmentation des deux centres du dimere (relation
A.2.3). En utilisant la position centrale (Loc, yoe, Zoc), une étude en fonction du vecteur
quantité de mouvement échangé entre le projectile et la cible durant la collision peut étre
effectuée en utilisant les formules A.3.1a (Sect.5.3). L’énergie cinétique totale KERy, des
deux fragments due a la fragmentation (relation A.2.3) et ’échange d’impulsion entre le
projectile et la cible est enfin calculée en utilisant la relation A.3.2.
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Ar, produisant la voie de fragmentation ArT-ArT. Les lignes verticales en pointillé sont
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position du pic dans les trois directions correspond & la position centrale de la région de
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FIGURE 4.4 — Spectre 2D du temps de vol du premier fragment en fonction du deuxiéme
fragment pour les deux systémes collisionnels Ar?*t-Ary (a) et Ar®T-Ney (b). Ces deux
spectres sont obtenus en utilisant les informations en temps de vol (TOF g, TOF g5) et
en position (Lo, yo et zg) pour isoler et nettoyer chaque voie de fragmentation.
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4.2 Traitement des Données de Calcul MC-COBM

Dans le chapitre 2, nous avons vu une description de la méthode de traitement de la
collision entre des ions multichargés de basse énergie et des dimeéres de gaz rare en utilisant
le modele de la barriere coulombienne MC-COBM. Les calculs utilisés dans MC-COBM
ont permis de déterminer le nombre d’électrons capturés par le projectile de chacun des
deux centres du dimere ((q1,q2)c appelée voie de capture). Apres avoir déterminé cette
distribution de charges, le calcul va devoir tenir compte des différentes voies de relaxation
(mécanisme de dissociation) possibles qui aboutissent a la production de deux fragments
ioniques (Sect.4.2.1). Enfin, une étape supplémentaire va permettre de tenir compte de la
résolution instrumentale de notre dispositif pour une comparaison plus réaliste entre la
théorie et I'expérience. Dans un premier temps, on va associer le KER obtenu expérimen-
talement pour chaque mécanisme de dissociation présent dans une voie de fragmentation
donnée pour pouvoir calculer le vecteur quantité de mouvement d’émission de chacun
des deux fragments. Ce vecteur permet ensuite de simuler la trajectoire des fragments
ioniques a l'intérieur du spectromeétre jusqu’au détecteur (Sect.4.2.2), en tenant compte
de la taille de la zone de collision et la résolution des détecteurs. Dans un second temps,
les informations obtenues a la fin de la simulation de la trajectoire des ions vont permettre
de reconstruire la position initiale de la collision, le KER, l'angle d’émission des frag-
ments et I’angle de diffusion du projectile, avec la méme procédure que pour les données

expérimentales (Sect.4.2.3).

4.2.1 Estimation des Voies de Relaxation

Apres traitement de la collision & trois corps projectile/dimere de gaz rare, le modele
MC-COBM permet d’avoir acces aux voies de capture ((qi,q2)¢ : nombre d’électrons cap-
turés sur le projectile de chacun des deux centres du dimeére). L’estimation de la transition
de la voie de capture a la voie de fragmentation ((qi,92)c — (q1,92)F) est essentielle
avant de passer a la phase de simulation et d’analyse. Cela est di au fait que pendant ’ex-
périence et 'analyse expérimentale, on ne s’intéresse qu’aux événements ou 1’on produit
deux fragments chargés positivement (les seuls auxquels le dispositif est sensible). Comme

on l’a vu dans la section 1.2.3, ces deux fragments peuvent étre produits de deux fagons

distinctes.
Etat initial — Voie de capture — Voie de fragmentation
AT 4 (B—C)— A+ 4 (Bist —Cact) — ATY 4 BIBT L 090t (4.2.1a)
AT 4 (B—C)— At 4 (B-C%t) 5 ATt 4 B4 CIct (4.2.1b)
—_———

état dissociatif
AT 1 (B—C)— AT 4 (B—Cit) 5 ATt 4 BT 4 0%t (4.2.1c)
—_————
état non-dissociatif
La premiere voie de production de deux fragments chargés positivement est directe :

le projectile capture des électrons a chacun des deux centres du dimere, produisant des
états moléculaires dissociatifs qui se relaxent en deux fragments ioniques (comme pour le
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processus CE (Eq.4.2.1a)).

La deuxiéme voie de production de deux fragments chargés positivement peut étre
indirecte, aprés que le projectile ait interagit avec un seul des deux centres du dimere
produisant des états moléculaires non-dissociatifs (Eq.4.2.1¢). Cette interaction avec un
seul centre permet aussi de produire, d'une fagon équivalente (que nous considérons ici
comme équiprobable aux états moléculaires non-dissociatifs), des états moléculaires dis-
sociatifs qui vont se fragmenter directement en un ion chargé positivement et un neutre
(Eq.4.2.1b). Ces états moléculaires dissociatifs, produits apreés interaction du projectile
avec un seul centre du dimere, ne seront pas traités par la suite dans le modeéle puisque
I’on ne détecte pas expérimentalement les particules neutres. Cependant, les états molé-
culaires non-dissociatifs sont des états pour lesquels les deux centres du dimere conservent
leur liaison de facon transitoire mais qui peuvent se relaxer vers un autre état dissociatif
via un mécanisme intermédiaire (comme les processus RCT, ICD, ETMD...). Ces proces-
sus conduisent, par échange d’énergie et/ou de charge entre les deux centres du dimere,
a des voies de fragmentation auxquelles notre dispositif est sensible (Eq.4.2.1c). Dans ce
contexte, seulement 50% des événements issus de I'interaction du projectile avec un seul
centre du dimeére (ceux qui correspondent aux états moléculaires non-dissociatifs) seront
donc pris en compte dans le modele MC-COBM pour une comparaison avec ’expérience.

Dans le modele MC-COBM, la distribution de charge (qi,q2)c (voie de capture) sur
chacun des deux centres du dimere et I’état d’origine (nl) de ces électrons va nous permettre
de déterminer si la collision sera suivie d’un processus CE, RCT, ICD, ou autre. Les
données seront ensuite classées selon leur appartenance a un processus et a une voie de

fragmentation donnée.

4.2.2 Simulation du Spectromeétre

Cette partie permet de simuler la trajectoire des fragments produits apres collision
projectile/cible a l'intérieur du spectrometre jusqu’a la détection. A cet effet, on a introduit
dans la simulation la géométrie du spectrometre et des détecteurs utilisés, ainsi que la
valeur et direction du champ électrique appliqué.

Chaque processus conduisant & une voie de fragmentation donnée possede un KER
spécifique au scénario de dissociation qui le produit. Ce scénario de dissociation tient
compte de la charge de chaque fragment (qi,q2)c et de la distance internucléaire avant
dissociation. Dans la simulation, nous avons utilisé les distributions en KER obtenues
expérimentalement pour chaque processus et effectué un tirage aléatoire sur ces distri-
butions. Pour chaque événement de simulation d’un processus donné, le KER qui lui est
associé va étre divisé entre les deux fragments ioniques afin de calculer leur quantité de
mouvement due a la fragmentation. En utilisant I'orientation du dimere (Sect.2.2.2) et le
KER, on peut donc déterminer le vecteur quantité de mouvement lié a la fragmentation
dans chacune des trois directions (x,y,z). Ce vecteur va ensuite étre ajouté au vecteur
quantité de mouvement AP (ﬁproj) échangé entre le projectile et la cible durant la colli-
sion (Sect.2.2.1). Le total de ces deux vecteurs va déterminer la vitesse de départ des deux
ions pour la simulation de leurs trajectoires.
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Il nous reste a déterminer la position initiale (xo, yo, zo) de I'ion moléculaire pour
chaque événement de collision. Afin de prendre en compte la taille de la région de collision
qui est estimé étre une sphere de diameétre de 0.6 mm (correspondant a la taille du faisceau
incident), nous avons ajouté pour cette partie de la simulation un tirage gaussien avec une
FWHM de 0.6 mm et centré sur la position (0,0,0).

Pour chaque événement de collision produisant deux fragments ioniques, cette nouvelle
position initiale du dimere et le vecteur vitesse de départ des deux fragments vont étre
utilisés comme parametres initiaux pour simuler la trajectoire des deux ions a l'intérieur
du spectrometre.

L’équation A.1.1a décrit la force appliquée aux deux fragments de charge et de masse
(mj;q1) et (mg;q2) sous leffet du champ électrique. Ces deux forces F'i et F'y permettent
de déterminer le vecteur accélération qui va étre ensuite utilisé pour calculer les vitesses et
positions en fonction du temps de chacun des deux fragments ioniques (équations A.1.2a,
A.1.2b). Pour chacun des deux fragments ionique arrivant sur le détecteur, qui est & 97 mm
du centre de la région de la collision, on détermine alors la position d’impact et le temps
de vol correspondant au temps entre le moment de la collision et le moment de I'impact
sur le détecteur (Sect.A.1). A chaque fois que l'on a collecté ces valeurs de position et
temps de vol pour chaque événement de collision produisant deux fragments ioniques, on
passe a la derniere étape qui consiste a analyser ces données.

4.2.3 Analyse

La derniere étape consiste a analyser les données en position et en temps de vol des
fragments obtenues précédemment. Ces deux informations vont permettre de recalculer le
vecteur quantité de mouvement d’émission de chacun des deux fragments et de déterminer
la position initiale du centre de masse de la cible pour chacun des événements de collision.
Les valeurs de la quantité de mouvement d’émission vont étre utilisées pour une étude
basée sur l'orientation du dimere. Le vecteur quantité de mouvement échangée entre le
projectile et la cible durant la collision est aussi calculé pour permettre une étude en
fonction de I'angle de diffusion du projectile et du recul du centre de masse du dimere.
Tous ces calculs sont faits en utilisant la méme méthode d’analyse déja employée pour les
données expérimentales.

Les valeurs en temps de vol et position (y;z) sur le détecteur de chacun des fragments
ioniques vont permettre de calculer la position initiale du centre de masse du dimere dans
la région de la collision (Eq.A.2.2). Tout comme pour 'analyse expérimentale, nous allons
utiliser dans la suite le parametre Lg a la place de x¢. Utilisant ces valeurs (L ;yo;z0) de
la position du centre de masse de l'ion moléculaire, on peut calculer le vecteur quantité
de mouvement d’émission des deux ions en utilisant les équations du A.2.1. Ces valeurs
de (Pos ;Poy ;Poz) de chacun des deux fragments vont étre utilisé pour calculer le KER
(équations A.2.3 et A.3.2) et l'orientation du dimeére (équations A.2.4 et A.2.5 : § est 'angle
d’orientation du dimere par rapport a 'axe z du faisceau et ® est I’angle d’orientation du
dimeére dans le plan transverse (x;y)). Le centre de la zone de collision est déterminé en
tragant la distribution en (Lg;yo;zo) de tous les événements et en prenant la position
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(Loe ;y0c ;20c) correspondante & la position la plus probable. Enfin, la détermination du
vecteur quantité de mouvement échangé entre le projectile et la cible durant la collision
(Pzcn iPyon sP-cnmr) en utilisant la relation A.3.1a permet de calculer 'angle de diffusion
du projectile (équation A.3.1c).



Chapitre 5

Résultats Expérimentaux vs
MC-COBM

Sommaire

5.1 Kinetic Energy Release (KER) ... ... ... ... ....... 59

5.1.1 Voies de Fragmentation de la Double Capture . . . . . . . .. .. 59

NeT+Net . . . . . . 62

ArtHArT 65

5.1.2  Voies de Fragmentation de la Triple Capture . . . . .. ... .. 66

Ne?t+Net . .. 67

Ar?t 4 Art 69

5.1.3 Voies de Fragmentation de la Quadruple Capture . . . . . . . .. 71

Formation d’ions projectiles de charge négative O=1 . . . . . .. 72

5.2 Ratios des Différents Processus et Voies de Fragmentation .. 75

52.1 Casdudimeéerede Ne . . . . ... . ... ... ... ... 77
5.2.2 Casdudimere d’Ar . . . ... 79

5.3 Echange de quantité de mouvement : Composante Transverse 81
Cas du systéme collisionnel Ar%t-Ary . . . . .. ... ... ... 83

5.4 Distribution en Angle de Diffusion . . ... .. ... ....... 83
Cas du systeme collisionnel Ar®t-Ars . . . . .. ... ... ... 84

5.5 Image 2D de la Collision en P(b) . . .« v v v v v v v v e .. 86
Cas du systéme collisionnel Ar?T-Ary . . . ... ... ... ... 87

5.6 Auto-Ionisation du Projectile . . . ... ... ... ........ 89
5.6.1 Double Capture. . . . . . . . . . ... 90
5.6.2 Triple Capture . . . . . . . . . . ... 91
5.6.3 Quadruple Capture. . . . . . .. .. ... .. .. ... ... ... 92

Dans ce chapitre, les résultats de ’étude de collisions entre des ions multichargées
(Xe20F Ar%F et O31) et des dimeres de gaz rare ( Neg et Arg) sont présentés, discutés,
et comparés a des calculs théoriques basés sur le modele de la barriere coulombienne MC-
COBM détaillé au chapitre 2. L’objectif est de tester les hypotheses du modele MC-COBM,
d’explorer en détail la dynamique de U'interaction (les processus de capture) et les modes

de relaxation des ions moléculaires produits.
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Rappelons ici que pour chaque événement conduisant a la fragmentation de la cible en
deux fragments chargés, I’analyse présentée au chapitre précédent fournit les observables
expérimentales suivantes : le temps de vol et la charge des deux fragments, le vecteur
impulsion de chaque fragment (donnant accés au KER et a lorientation de la cible), et
I’état de charge du projectile diffusé.

La mesure du temps de vol des deux fragments produits apres la collision entre des ions
multichargés et des dimeéres est une étape importante pour l'identification des différentes
voies de fragmentation (Sect.4.1.2). En tracant I'image en 2D du temps de vol du premier
fragment en fonction de celui du deuxiéme fragment (Fig.4.2 et 4.4), on peut isoler chacune
des voies correspondant aux paires d’ions détectés en coincidence avant de lancer une étude
plus approfondie sur chacune de ces voies de fragmentation. L’obtention expérimentale
de la distribution en KER va par la suite permettre d’identifier les différents processus
possibles dans chacune des voies de fragmentation et donc de remonter aux différentes
voies de capture qui ont abouti & la production de ces voies de fragmentation (Sect.5.1).

Une fois les processus et voies de fragmentation identifiés pour chacun des six systémes
collisionnels, on s’est intéressé a la production relative de tous ces processus en intégrant
les distributions en KER obtenues. En comparant ces productions entre elles, on peut, par
exemple, étudier comment le rapport entre les différents processus évolue avec la nature
du projectile et celle de la cible (Sect.5.2). En paralléle, une deuxiéme étude en fonction de
la charge du projectile est aussi menée sur chacune des voies de fragmentation afin de voir
le poids relatif entre les processus de stabilisation (relaxation par émission de photons) et
d’autoionisation (relaxation par émission Auger) des électrons capturés par le projectile
(Sect.5.6).

Une étude plus approfondie utilisant la distribution angulaire des fragments et du
projectile diffusé est aussi présentée. En utilisant la quantité de mouvement d’émission
des deux fragments et I’échange de quantité de mouvement entre le projectile et la cible
(Sect.5.3), les angles correspondant & l’orientation de la molécule au moment de la collision
et ceux correspondant a la direction de diffusion du projectile sont déterminés. Cette étude
permet de rechercher une éventuelle corrélation entre ces angles pour chacun des processus
observés (Sect.5.4).

En parallele, une étude théorique (Chap.2) est aussi effectuée pour comparaison avec
les résultats expérimentaux. Cette approche théorique permet la comparaison des pro-
ductions relatives et des distributions angulaires associées pour les différents processus
et voies de fragmentation observés. Le but de cette confrontation théorie/expérience est
tout d’abord de tester la validité des hypothéses ou approximations utilisées dans le calcul
théorique. Dans un deuxieme temps, cet outil théorique permet d’accéder a une meilleure
compréhension de la dynamique de la collision en permettant, par exemple, de tracer
I'image 2D en P(l;) donnant, pour chaque processus, la probabilité de capture en fonction
du vecteur parametre d’impact b du projectile par rapport aux deux centres du dimere

(dans le repére du dimere) (Sect.5.5).
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5.1 Kinetic Energy Release (KER)

Aux énergies de collision concernées par notre étude, on peut considérer la collision
proprement dite et la fragmentation de I’ion moléculaire (apreés que le projectile ait capturé
des électrons de la cible) comme deux étapes indépendantes. La premiére étape concerne
I'interaction entre le projectile et la cible durant la collision, qui conduit ici trés majori-
tairement a la capture d’électrons de la cible par le projectile. Elle s’accompagne d’une
modification de I’énergie potentielle du systeme (Q de réaction) et de la diffusion du pro-
jectile a un angle donné, ce qui communique au centre de masse de 1’ion moléculaire une
impulsion de l'ordre de quelques dizaines d'u.a. (ou de quelques 10~2 eV en énergie). La
deuxieme étape est la relaxation de I’'ion moléculaire en deux fragments ioniques. Cette
fragmentation communique une impulsion aux deux fragments, dans le centre de masse
de I'ion moléculaire, qui est de l'ordre de quelques centaines d’u.a. (soit une énergie de
fragmentation, ou KER, de quelques eV). Cette énergie peut étre approximativement dé-
terminée en utilisant la formule % pour le cas de deux fragments produits de charge
q1 et qo et ou R est la distance internucléaire entre ces deux ions avant dissociation. Cela
permet de dire que I'impulsion acquise par les deux fragments différe en fonction de la
distance internucléaire et de la charge des fragments ioniques. Plus la charge des fragments
est grande ou bien plus la distance entre les différents fragments avant dissociation est pe-
tite, plus 'impulsion recue par chacun des fragments est grande. Dans notre analyse, ces
deux impulsions sont transformées en énergie notée KER; (Kinetic Energy Release, qui
est la somme des énergies cinétiques des fragments produits (Eq.A.3.2)). Vu que éner-
gie due a l'interaction entre le projectile et la cible est 100 fois plus petite que 1’énergie
libérée par fragmentation de la molécule, nous allons dans un premier temps négliger la
premieére contribution et utiliser la deuxiéme contribution, obtenue par 'Eq.A.2.3, afin de
la comparer aux valeurs théoriques estimées pour chaque dissociation. La distribution en
KER obtenue apres analyse des données expérimentales est une information importante
pour I’étude de la dynamique de la collision en permettant d’identifier les différents pro-
cessus de relaxation mis en jeu pour passer des voies de capture (qi;q2)c (ou q1 et qo
sont les charges des deux centres de la cible apreés capture) vers des voies de fragmentation

(q1;92)F (o1t g1 et g2 sont les charges des deux fragments de la cible apres fragmentation).

5.1.1 Voies de Fragmentation de la Double Capture

Dans ce paragraphe, nous allons présenter les KER obtenus expérimentalement dans
la voie de fragmentation de double capture (14 ;1+)r des dimeres de Ne et d’Ar pour les
six systémes collisionnels étudiés (Fig.5.2). Plusieurs processus peuvent étre a l'origine de
ces deux voies de fragmentation et sont illustrés dans la Fig.5.1. Un de ces processus est
I’explosion coulombienne, notée CE, et intervient directement apreés que le projectile ait
capturé un seul électron sur chaque centre du dimere. Ce processus intervient a la dis-
tance internucléaire d’équilibre du dimere dans son état fondamental neutre. Le deuxiéme
processus, pour lequel le projectile capture deux électrons sur un seul des deux sites du di-
mere, est noté RCT ou CT pour "Radiative/non-radiative Charge Transfer". Un transfert

de charge intervient ensuite entre le centre neutre et le centre doublement chargé ce qui ré-
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FI1GURE 5.1 — Illustration des processus CE, RCT, CT et ICD dans une collision entre des
ions multichargés et des dimeres de Ne (a) et d’Ar (b) produisant la voie de fragmentation
de la double capture. Les courbes d’énergie potentielle sont adaptées de [57, 76, 95, 108]. La
position en KER estimée pour chaque processus est schématisée sur la droite de chacune
des deux figures. La zone en gris correspond a la région Franck-Condon. LES et HES
correspondent a Low Excited States et High Excited States respectivement.

sulte en ’émission de deux fragments ioniques simplement chargés. Dans le cas des dimeres
mononucléaire de Ne et d’Ar, un croisement entre les deux états (2+;0)c (Ne?t(2p~2)-
Ne ou Ar?T(3p=2)-Ar) et (1+;1+)r (Net(2p~1)+Net(2p~!) ou Art(3p~1)+Art(3p~1))
n’est pas autorisé (Fig.5.1), ce qui exclut ici 'existence du processus CT. Pour le processus
RCT, illustré par des fleches vertes sur la Fig.5.1, la relaxation de (2+;0)c — (1+;14+)F
peut avoir lieu via ’émission d’un photon d’énergie égale a la différence d’énergie poten-
tielle entre ces deux états. La seule possibilité de production du processus CT est illustrée
par une région triangulaire en bleu et blanc sur la Fig.5.1. Il correspond a la capture d’un
électron de valence et d’un électron de couche interne du méme centre du dimere, produi-
sant 1’état non-dissociatif du (2+*;0)c (Ne?™*(2s712p~1)-Ne ou Ar?**(3s713p~1)-Ar) qui
va ensuite croiser un état excité dissociatif du (14+*;14)r (Ne!**(2p~2nl)-Net(2p~1) ou
Art*(3p~2nl)-Art(3p~!)) en échangeant un seul électron (et sans émission de photon).
En plus de ces processus de double capture, un nouveau processus appelé Interatomic
Coulombic Decay (ICD) peut étre observé dans la voie (1+ ;1+)p. Deux différentes voies
de production ont été observées pour ce processus ICD (Fig.5.1). La premiére, illustrée en
rouge sur la Fig.5.1(b), correspond a la perte d’un électron de couche de valence alors qu'un
autre électron est excité, tout cela sur un méme centre du dimere. L’énergie gagnée par
relaxation de I’électron excité permet alors d’ioniser un électron de valence du deuxieme
centre neutre [76, 106]. Cette voie de production de 'ICD est autorisée pour les deux cibles
utilisées pendant l'expérience (dimeéres de Ne et d’Ar), mais la faible section efficace du
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FIGURE 5.2 — Distribution en énergie cinétique KER produite apres fragmentation de
Net+NeT (gauche) et Art+Art (droite) utilisant les trois projectiles Xe?* (a,d), Ar?*
(b,e) et O3F (c.f) et sans sélection sur la charge finale du projectile. Les courbes bleues et
vertes en pointillé correspondent & une distribution ajustée pour les deux processus CE et
RCT respectivement. La courbe rouge en pointillé (c) représente la distribution de 'ICD
issue de [56]. La somme de toutes les contributions est représentée en pointillés noirs. Trois
lignes verticales bleues, vertes et rouges indiquent le pic en KER pour les trois processus
CE, RCT et ICD respectivement.

processus d’excitation par rapport au processus de capture d’électron rend cette possibilité
peu probable. Par conséquent, ce scenario de production d’'ICD ne va pas étre étudié par
la suite. La deuxieme voie, illustrée en rouge sur la Fig.5.1(a), correspond a la perte d’'un
électron en couche interne de valence d’un centre du dimeére. La relaxation d’un électron de
valence vers le trou du couche interne permet de générer une énergie qui est, dans certains
cas, comme pour Neg et (H20)s [56, 59, 80, 84], suffisante pour ioniser un électron de
valence du deuxiéme centre neutre. Cette énergie libérée par relaxation est de 13.48 eV
(EI(3s71)=29.24 eV et EI(3p~!)=15.76 V) pour le cas du dimére d’argon et de 26.9 eV
(EI(2s71)=48.5 eV et EI(2p~!)=21.6 eV) pour le cas du dimere de néon. Cette énergie n’est
pas suffisante pour ioniser un électron de valence du deuxieéme centre neutre du dimere
d’Ar et limite donc notre étude de cette voie de production d’ICD aux dimeres de Ne.

L’étude et I'identification de ces processus sont particulierement intéressantes. D’une
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part, le processus ICD se produit via ’échange d’énergie d’un photon virtuel entre les deux
centres du dimere tandis que les processus RCT ou CT conduisent a un échange d’électron
entre les deux centres du dimere. D’autre part, ces processus de relaxation sont associés
a des processus de capture différents : simple capture en couche interne ou transfert exci-
tation pour ICD, double capture sur un seul site pour RCT et CT, et double capture sur
les deux sites pour CE. Comme illustré sur la Fig.5.1, ces processus se produisent a des
distances internucléaires différentes et peuvent donc étre séparés et identifiés en utilisant
la distribution en KER de la voie de fragmentation de double capture. Le processus CE se
produit a la distance internucléaire de 1’état neutre du dimeére qui est de 5.86 a.u pour le
Nej et 7.18 a.u. pour I’Ars. Le processus RCT se produit préférentiellement a la distance
internucléaire d’équilibre de 1’état non-dissociatif doublement chargé du dimere qui est
entre 4.05 — 4.35 a.u pour le Ne?*-Ne et 5.20 — 5.86 a.u. pour 'Ar>*-Ar. Cet intervalle
de distance internucléaire d’équilibre de 1’état non-dissociatif du (24 ;0)¢ est di aux diffé-
rents états vibrationnels et arrangements spin-orbite des électrons du dimere doublement
chargé. Différents points de croisement entre la voie de capture et la voie de fragmentation
peuvent contribuer a la distribution en KER du processus CT. Ces croisements corres-
pondent aux points d’intersection entre un état non-dissociatif (Ne?**(2s712p~!)-Ne ou
Ar?t*(3s713p~1)-Ar) et plusieurs états excités dissociatifs (Ne!**(2p~2nl)-Ne*(2p~!) ou
Art*(3p~—2nl)-Art(3p~!)), générant des possibilités de fragmentation & plusieurs endroits.
Cela donne une distribution en KER pour le processus CT qui peut s’étaler sur une large
région et qui est difficile a prédire avec précision : en plus de I'existence de multiples croi-
sements, 'approximation purement Coulombienne n’est plus valide pour des états molécu-
laires tres excités. Pour le processus ICD (Fig.5.1(a)), I’énergie cinétique totale disponible
dans le cas du dimere de Ne est égale a la différence entre ’énergie d’ionisation d’un élec-
tron de couche (2s) et le double de I’énergie d’ionisation d’un électron de couche (2p) :
Ei0r=48.5-2%21.6=5.3 eV. Cette énergie de 5.3 eV est distribuée entre les deux fragments
et ’électron ICD.

Net+Net

Comme on peut le voir dans la Fig.5.2(a-c) pour les dimeéres de Ne, plusieurs pics
correspondant a différents processus sont présents. Le premier pic, qui apparait a 4.2 eV
et correspondant a une distance internucléaire de 6.32 a.u., est attribué au processus CE.
Le second pic est attribué au processus RCT et apparait a 7 €V, ce qui correspond a
une distance internucléaire de 3.88 a.u. pour une estimation utilisant une pure répulsion
coulombienne entre deux fragments simplement chargés. Ces deux pics correspondent bien
aux valeurs théoriques en KER (présentés en ligne pointillé verticale bleu et vert) prévues
pour ces deux processus en utilisant la distance internucléaire d’équilibre du dimeére neutre
pour le processus CE et de I’état non-dissociatif du dimére doublement chargé pour le pro-
cessus RCT. D’autres pics apparaissent & une énergie de 8.4 et 9.6 eV pour les projectiles
Ar®T et O3F (Fig.5.2(b,c)). Un décalage vers les énergies plus grandes mais proches du
processus CE apparait également pour le projectile O3* (Fig.5.2(c)). L’extraction et I'iden-
tification de ces contributions est plus délicate, d’ou la nécessité d’utiliser I'information
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FiGUurE 5.3 — Distribution en énergie cinétique KER produite apres fragmentation de
Net+Ne™ utilisant les trois projectiles Xe?** (a,b), Ar* (c,d) and O3* (e,f). Les événe-
ments associés au simple changement de charge SCC du projectile sont présentés sur la
gauche et ceux de double changement de charge DCC sont présentés a droite. Les courbes
bleues et vertes en pointillés correspondent a une distribution ajustée pour les deux proces-
sus CE et RCT respectivement. La courbe rouge en pointillés (e) représente la distribution
de 'ICD issue de [56]. La somme de tous ces processus est représentée en pointillés de cou-
leur noire. Trois lignes verticales bleues, vertes et rouges sont aussi tracées pour les trois
processus CE, RCT et ICD respectivement aux valeurs en KER les plus probables.

Afin d’étudier plus en détail les contributions de processus CE et RCT et d’identifier
les contributions provenant d’autre processus (ex. ICD ou CT), nous avons tracé la dis-
tribution en KER des six systémes collisionnels en sélectionnant le simple changement de
charge (SCC) ou le double changement de charge (DCC) du projectile pour la voie de
fragmentation NeT+Ne™t (Fig.5.3). Les spectres en KER associés au SCC du projectile
sont montrés sur les Fig.5.3(a,c,e). Ils correspondent aux processus pour lesquels le pro-
jectile ne conserve qu’un électron. Les événements de SCC peuvent étre associés a une
capture d’un seul électron, comme dans le cas de I'ICD, ou bien a la capture de deux élec-
trons (comme dans le cas des processus CE, RCT et CT) suivie par une autoionisation du
projectile qui émet un des deux électrons par effet Auger. Les spectres associés au DCC
du projectile sont montrés sur la Fig.5.3(b,d,f). Ils correspondent aux événements pour

lesquels le projectile capture et conserve les deux électrons capturés.
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La forme de la distribution en KER obtenue pour les deux processus CE et RCT
tracée en pointillés bleus et verts provient d’un ajustement des données expérimentales.
Pour CE, la forme est ajustée par une gaussienne pour laquelle la moyenne et 1’écart-type
sont extraits du spectre obtenu dans le cas de Xe?’*4Ney de la Fig.5.2(a), ou le processus
CE est largement dominant. De méme, la courbe d’ajustement du processus RCT est
obtenue & ’aide du spectre en KER du systéme collisionnel O3t +Ney en ne sélectionnant
que les données correspondant a un DCC du projectile et en retranchant la contribution
du CE Fig.5.3(f). Ces courbes d’ajustement sont ensuite utilisées pour les autres systemes
collisionnels (avec ou sans sélection sur la charge du projectile) et reproduisent bien les
deux processus CE et RCT, surtout pour les événements de SCC pour lesquels le projectile
perd un électron par autoionisation.

La distribution en KER de la Fig.5.3(e) pour le systéme collisionnel O3+ 4Ney montre
une troisieme contribution piquée a un KER proche mais plus grand que celui du processus
CE. Ce processus apparalt uniquement pour les événements de simple changement de
charge du projectile O3T ce qui indique que c’est un processus pour lequel le projectile
capture un seul électron du dimere. La seule réaction qui permette le passage d’un état
de simple capture vers une voie de fragmentation de double capture est le processus ICD.
Comme mentionné auparavant, la production du processus ICD est possible apres que le
projectile capture un électron de couche interne (2s) d’un des deux centres du dimere de

néon.

Ne™(2571) — Ne EISEEN Net(2p™H) + Net(2p™) + ejep (5.1.1)
La réaction 5.1.1 illustrée en rouge sur la Fig.5.1(a) permet d’avoir une distribution en KER
correspondant a la région de dissociation allant de la distance internucléaire d’équilibre
du Ney jusqu’au point de croisement situé aux alentours de 5.1 a.u. donnant ainsi une
énergie maximale pour les deux fragments de E;;=5.3 eV. Afin d’identifier clairement le
scénario contribuant & ce spectre en KER pour le systéme collisionnel O3*-Neg, nous avons
tracé la forme du spectre en KER du processus ICD obtenu dans une autre expérience
utilisant du rayonnement synchrotron [56] et produisant uniquement la réaction 5.1.1
(courbe rouge pointillé du Fig.5.3(e)). On voit que la forme du processus ICD reproduit
ici parfaitement la contribution expérimentale montrant un pic en KER centré a 4.7 eV
et s’étendant jusqu’a 5.3 eV, comme prévu dans le calcul de E;,. Cela valide la présence
du processus ICD sous forme de la réaction 5.1.1 dans le systéme collisionnel O3F-Nej.
Comme le montre la réaction 5.1.1, ce processus ICD produit des électrons e, de basse

énergie correspondante a Ee*C =5.3-KER ;¢p.
ICD

Un autre point marquant est la faible contribution du processus RCT pour les événe-
ments SCC de la Fig.5.3(e), comparée a celle des événements DCC de la Fig.5.3(f). Cela
indique un tres faible poids de I’émission Auger dans le cas du projectile O3*, contraire-
ment aux cas des autres projectiles (Ar?T et Xe?"t), et permet de dire que la production
d’électrons de basse énergie par le processus ICD domine ici largement 1’émission d’élec-
trons Auger par le projectile.

Deux autres faibles contributions sont observées aux alentours de 8.4 et 9.6 eV pour
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les projectiles At et O3F (Fig.5.3(c,d,f)). Ces deux petits pics apparaissent sur les dis-
tributions en KER pour SCC et DCC. Cela permet de dire que ces processus sont liés a la
double capture électronique. Ces deux pics apparaissent a des KER plus grands que celui
du processus RCT ce qui pourrait correspondre a des scénarios de dissociation vers des
voies excitées de (14+*;1+4)p pour lesquelles la répulsion coulombienne produit un KER
se situant entre celui libéré par la voie (1+;14)r (KER o< L) et celui de (24;1+)p
(KER o« 22) olt R est la distance internucléaire au moment du croisement. Plus 1'état
d’excitation de I’électron de la voie (1+*;14)r est grand, plus la répulsion coulombienne
devient grande, jusqu’a approcher I’énergie libérée par une explosion entre un centre sim-
plement chargé et un centre doublement chargé (2+ ;1+)p, s’éloignant ainsi de celle de
deux centres simplement chargés (14 ;1+)r. Cela permet de s’attendre & un KER plus
grand que celui du processus CE et éventuellement plus grand que celui du RCT. De
plus, on remarque que la contribution de ces deux pics est a peu prés proportionnelle au
processus RCT pour les deux projectiles concernés O3t et Ar?T. Sur les courbes d’énergie
potentielle (Fig.5.1(a)), le passage d’une voie de capture non dissociative (24 ;0)c vers
des voies excitées de (1+*;1+)p n’est pas autorisé. La seule possibilité de production est
suivant le processus CT dans lequel le projectile capture un électron de couche interne

(2s) et un électron de valence (2p) du méme centre du dimere [75, 108].

Ne*™(25712p71) — Ne I, Net(2p™h) + Ne™(2p2nl) (5.1.2)
Les courbes d’énergie potentielle de cette voie montrent plusieurs croisements avec celles
des voies hautement excité du (1+*;1+)p (illustration en région triangulaire en bleu et
blanc sur la Fig.5.1(a)) permettant d’obtenir des énergies libérées assez grandes (de 2 eV
a 14.5 eV selon [75]). Cependant, la capture d’électrons de couche (2s) dans le cas du
projectile Ar" est beaucoup moins probable (comme nous le verrons dans la Sect.5.2)
que dans le cas de ’'O%*t. En la comparant aux autres processus CE, RCT et ICD, la
contribution venant de cette réaction 5.1.2 devrait donc étre beaucoup plus présente dans
le cas d’O%T que dans celui d’Ar*. Cela va & l'encontre d’une contribution de cette
réaction 5.1.2 et cela laisse un grand point d’interrogation sur la nature de la réaction qui
contribue a cette distribution en KER.

Art4Art

Les deux processus de CE et RCT sont aussi présents dans la distribution en KER
de la voie de fragmentation Art+Art Fig.5.2(d-f). Le pic de CE & 3.55 eV est assez bien
séparé de celui du RCT qui apparait a 5.1 €V. Les positions de ces deux pics sont trouvées
en bon accord avec les valeurs prédites en utilisant une pure répulsion coulombienne entre
deux fragments simplement chargés et la distance internucléaire d’équilibre du dimeére Ars
neutre pour le CE, et de 1’état non-dissociatif du dimere doublement chargé Ar-Ar’* pour
le RCT. Les contributions de ces deux processus CE et RCT sont tracées en bleu et vert
pointillé respectivement. La forme de ces courbes est tirée de calculs théoriques tenant
compte des états vibrationnels d’Ary, Ar-Ar?* et Art-Art [81], et leur amplitude a été

ajustée aux données expérimentales.
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Une autre contribution est aussi présente dans la Fig.5.2(f) pour le projectile O3*. Elle
apparait a des KER plus larges que ceux du processus RCT, entre 6 eV et 9 eV, ce qui peut
correspondre a une voie finale de dissociation qui est excitée. Si I'on regarde les courbes
d’énergie potentielles de la Fig.5.1(b), il n’y a pas possibilité d’avoir un croisement entre
I'état non-dissociatif (2+;0)c et des états excités de (14+*;1+)p. Cependant, la réaction
5.1.3 [107], pour laquelle le projectile capture un électron de couche interne (3s) et un
électron de valence (3p) du méme centre du dimere d’Ar, est possible dans ce systéme
collisionnel O31-Ar,.

AT2+*(38_13]9—1) —_Ar 9L Ar+(3p_1) + Art* (3]9_2”0 (5.1.3)

Ce processus de type CT attribué a la réaction (5.1.3) peut avoir lieu a plusieurs points
d’intersection entre les deux voies de capture et de fragmentation (illustration en région
triangulaire en bleu et blanc sur la Fig.5.1(b)) et former cette queue & des KER allant de
6 eV a 9 eV. Comme nous le verrons dans la suite, la capture en couche interne semble
favorisée pour les faibles états de charge du projectile, ce qui va dans le sens de ’apparition
de cette queue en KER, via ce processus, pour le cas spécifique d’O3+.

5.1.2 Voies de Fragmentation de la Triple Capture
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Ficure 5.4 — Distributions en KER obtenues pour les voies de fragmentation de
Ne?t +Net (gauche) et Ar?T+Ar™ (droite) et sans sélection sur la charge finale du projec-
tile. Les courbes noires, rouges et bleues correspondent aux résultats obtenus pour I’O3%,
Art et Xe?%t respectivement.

Pour les deux voies asymétriques de fragmentation Ar’*t+Ar+ et Ne?T+Ne't, les dis-
tributions en KER obtenues avec les différents projectiles sont données dans Fig.5.4. La
contribution la plus importante vient du processus CE pour lequel le projectile capture
deux électrons d'un des deux centres du dimére et un troisieme électron du deuxiéme
centre. Ce processus donne lieu a des pics centrés a 8.7 eV pour le dimere de Ne et a
7.1 eV pour celui d’Ar, correspondant bien aux valeurs estimées en utilisant la répulsion
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coulombienne entre deux fragments chargé (2+) pour le premier et (1+) pour le deuxiéme
a la distance internucléaire d’équilibre du dimeére de Ne (5.86 a.u.) et d’Ar (7.1 a.u.). De
faibles contributions sont également présentes a des KER plus élevés. Une discussion des

processus pouvant étre a leur origine est présentée dans la suite.

Ne?t+Net

En regardant plus en détail la fenétre en KER allant de 10 & 20 eV pour les données ob-
tenues avec le projectile Ar?* produisant la voie de fragmentation Ne?*+Ne*t (Fig.5.4(a)),
on voit trois petites structures sur des intervalles en KER de (125 14) eV, (14; 17) eV et
(175 19) eV qui sont au-dela du KER attendu pour le processus CE. Cela peut étre attribué
a des processus tels que RCT ou CT permettant d’obtenir des grands KER.
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FiGUureE 5.5 — Illustration des différents processus pour la voie de fragmentation

Ne?t+Ne'. Pour les voies dissociatives, les courbes d’énergie potentielle sont calculées
en utilisant les énergies de liaison des électrons émis de la cible et une pure répulsion
coulombienne entre deux ions. Pour les voies non-dissociatives, les courbes d’énergie po-
tentielle sont tracées en ligne horisontale et la position correspond a la somme des énergies
de liaison des électrons émis de la cible. La présence de trois lignes horizontales est due aux
différents réarrangements spin-orbite des électrons de la cible. LES et HES correspondent a
Low Excited States et High Excited States respectivement. Les courbes LES sont calculées
en utilisant une répulsion coulombienne entre un centre chargé (1+) et un centre chargé
(2+) tandis que les courbes HES sont calculées en considérant une explosion coulombienne
entre (2+;24) ou (3+;1+) selon que I'électron excité est situé sur le centre simplement
chargé ou doublement chargé. La zone en gris correspond a la région Franck-Condon.
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Un premier scénario peut étre associée a une triple capture a un centre (pour laquelle
le projectile capture trois électrons de valence (2p) d’un des deux centres du dimere de
Ne) relaxant vers les différentes voies de fragmentation listées ci-dessous et illustrées sur
la Fig.5.5.

RCT

Nedt — Ne —= Ne*t + Net (5.1.4a)
T, NeXt o+ Ne™(2p~2nl) ou Ne*T™(2p~3nl) + Net (5.1.4b)
Ty Net + Ne2t (257 12p71) (5.1.4c)
CT, Ne?t 4 Nelt (2571 (5.1.4d)

La premiére réaction 5.1.4a illustrée par des fleches en bleu foncé sur la Fig.5.5 permet
une relaxation, par échange de charge radiatif entre les deux centres du dimeére, vers une
voie de fragmentation entre un centre doublement chargé et un centre simplement chargé.
Le KER produit dans ce processus RCT est estimé dans un intervalle de (13; 13.7) eV,
correspondant & une distance internucléaire d’équilibre des états non-dissociatifs du Ne3™-
Ne située a (3.97; 4.16) a.u. [108].

La deuxiéme réaction 5.1.4b illustrée par des régions triangulaires en bleu et blanc
sur la Fig.5.5 permet une dissociation entre la voie de capture (3+;0)¢c et les voies de
fragmentation (2+;1+*)r (ou (24+*;14)r). Cette dissociation peut avoir lieu a plusieurs
points d’intersection permettant d’avoir des valeurs en KER allant approximativement de 9
eV (pic CE du voie (24 ;14)F) & 27 eV (estimation de I’énergie libérée apres fragmentation
entre deux ions doublement chargés a une distance internucléaire d’équilibre située a (3.97;
4.16) a.u.).

Les deux dernieres réactions illustrées par la fleche rouge sur la Fig.5.5 sont proposées
dans les articles [75, 108]. Elles se produisent par un échange d’électron 2s entre le centre
neutre et le centre triplement chargé pour la réaction 5.1.4d, ou bien d’une facon plus
compliquée pour laquelle il y a échange d’électron (2p) qui libére une énergie suffisante
pour exciter un électron (2s) (réaction 5.1.4c). La réaction 5.1.4c qui combine plusieurs
processus est moins probable que celle du 5.1.4d. Ces réactions conduisent a un KER allant
approximativement de 9.6 eV a 16.4 eV (elles ont lieu & des points d’intersection d’environ
(3.31; 5.67) a.u. [108]).

En plus de ces quatre réactions concernant la voie de capture (3+;0)¢, une autre
possibilité peut étre considérée pour le cas ou le projectile capture un électron de valence
(2p) et un électron de couche interne (2s) du méme centre du dimere [75, 108]. Cette voie
de double capture peut ensuite se dissocier par le biais du processus ICD ou ETMD vers
une voie de fragmentation entre un centre doublement chargé et un centre simplement

chargé (réaction 5.1.5).

N62+*(25_12p_1) _ Ne Z1¢D:ETMD,

Ne*t + Net (5.1.5)
La capture d'un électron de couche interne (2s) étant trés peu probable par rapport a la
capture d’un électron de couche (2p) dans ce systéme collisionnel impliquant le projectile
Art (Voir Sect.5.2), et par conséquent, cette possibilité ne sera pas étudiée.
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Pour résumer, nous avons vu dans ce paragraphe que le processus CE domine tres
largement dans la voie de fragmentation Ne?*+Ne™ pour les trois projectiles. Pour le
projectile Ar?t, les faibles contributions & des KER plus élevés peuvent étre attribuées
aux réactions 5.1.4a, 5.1.4b, 5.1.4c et 5.1.4d, mais sans qu’une identification claire du réle

joué par chaque processus puisse étre effectuée.

Ar?t4+Art

En regardant la distribution en KER dans la fenétre (8;11) eV de la voie de fragmen-
tation Ar?T+ArT obtenue pour les deux projectiles O3* et Ar?* (Fig.5.4(b)), d’autres
contributions apparaissent avec un KER proche mais plus grand que celui du processus
CE. Une premiere possibilité peut étre attribuée a une capture de trois électrons de valence
(3p) d’un des deux centres du dimeére qui relaxe vers plusieurs voies de fragmentation via

les processus RCT ou CT donnés ci-dessous et illustrés sur la Fig.5.6(a).

Artt — Ar BCL 0 Ap2 oAt (5.1.6a)
T, A2ty Art*(3p~2nl) ou Ar*™(3p~3nl) + Art  (5.1.6b)
BCT, Ap?t 4 Art*(3s71) (5.1.6¢)

La réaction 5.1.6a attribuée au processus RCT et illustrée par des fleches en bleu foncé
sur la Fig.5.6(a) conduit & une relaxation vers la voie de fragmentation (2+ ;14)r par le
biais d’un échange de charge radiatif. Cette dissociation a lieu & la distance internucléaire
d’équilibre de 1’état non-dissociatif de I’Ar3*-Ar conduisant & un pic en KER plus large
que celle du CE. La deuxieme réaction 5.1.6b attribuée au processus CT et illustrée par
des régions triangulaires en bleu et blanc sur la Fig.5.6(a) permet une relaxation vers des
états excité de (2+;1+™)p (ou (2+*;14)p). Ces transitions, qui résultent de plusieurs
points d’intersection allant de la distance d’équilibre de I’état non-dissociatif (Ar3*-Ar)
jusqu’a celle de I’état neutre Ars, génerent des KER allant du pic du processus CE (7.1 eV)
et dépassant le pic du processus RCT de la réaction 5.1.6a. La troisieme réaction 5.1.6¢
attribuée au processus RCT et illustrée en rose sur la Fig.5.6(a) permet une dissociation
vers la voie de fragmentation Ar?*(3p=2)+Ar™*(3s7!) par le biais d’'un échange d'un
électron (3s) entre le centre neutre et le centre triplement chargé. Cette dissociation génere
a peu pres la méme énergie de fragmentation que pour la premiere réaction 5.1.6a.

Une autre possibilité pour ces contributions peut provenir d’une capture de deux élec-
trons de valence (3p) et un électron interne (3s) d’un des deux centres du dimere qui se
relaxe vers plusieurs voies de fragmentation comme illustrée sur la Fig.5.6(b).

Ar3T(3s713p72) — Ar BOT, Ar2t 4 Art*(3s7h (5.1.7a)
Ly Ap>t 4 Apt (3s713p~tnl) ou Ar?T*(3p~3nl) + Art*(3s7)
(5.1.7b)

La réaction 5.1.7a attribuée au processus RCT et illustrée par des fleches en rose sur
la Fig.5.6(b) se produit par un échange d’électron (3s) et émission de photon. Cette ré-
action, qui se passe a la distance internucléaire d’équilibre de 1’état non-dissociatif de
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FIGURE 5.6 — Illustration des différents processus dans la voie de fragmentation Ar?+4Ar*.
Pour les voies dissociatives, les courbes d’énergie potentielle sont calculées utilisant les
énergies de liaison des électrons émis de la cible et une pure répulsion coulombienne entre
deux ions. Pour les voies non-dissociatives, les courbes d’énergie potentielle sont tracées
en ligne horisontale et la position correspond a la somme des énergies de liaison des
électrons émis de la cible. La présence de plusieurs lignes horizontales est due aux différents
réarrangements spin-orbite des électrons de la cible. LES et HES correspondent a Low
Excited States et High Excited States respectivement. Les courbes LES sont calculées en
utilisant une répulsion coulombienne entre un centre chargé (1+) et un centre chargé (2+)
tandis que les courbes HES sont calculées en considérant une explosion coulombienne entre
(24 ;24+) ou (3+;14) selon que I’électron excité est situé sur le centre simplement chargé
ou doublement chargé. La zone en gris correspond a la région Franck-Condon.

VA3t (3s713p~2)-Ar, permet de générer une KER plus large que celle obtenu pour le
processus CE. La deuxieme réaction 5.1.7b attribuée au processus CT et illustrée par des
régions triangulaires en rouge et blanc sur la Fig.5.6(b) permet une dissociation vers des
états excités de Ar?T+Art**(3s713p~'nl) (ou Ar***(3p—3nl)+Art*(3s7!)). Cette réac-
tion, qui résulte de plusieurs points d’intersection, génere des KER plus grands que ceux
obtenus pour le processus CE.

En utilisant le projectile Art, cette possibilité impliquant une capture de couche
interne (3s) et conduisant aux réactions 5.1.7a et 5.1.7b a une faible probabilité par rapport
a la capture en couche de valence (3p). Cependant, ces deux réactions peuvent prendre de
I'importance, notamment avec le projectile O3t comme nous le verrons dans la Sect.5.2.

Pour résumer, nous avons vu dans ce paragraphe que le processus CE domine tres
largement dans la voie de fragmentation Ar?t+Art pour les trois projectiles. D’autres
faibles contributions provenant d’autres processus sont présentes pour les projectiles O3+
et Ar?T. Ces contributions sont attribuées aux réactions 5.1.6a, 5.1.6b et 5.1.6¢c pour les
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projectiles O3T et Ar%T et, aux deux réactions 5.1.7a et 5.1.7a pour le projectile O3+, Ici
encore, la contribution exacte de chaque processus ne peut pas étre extraite des données.

5.1.3 Voies de Fragmentation de la Quadruple Capture
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FiGURE 5.7 — Distribution en énergie cinétique KER produite apres fragmentation en
Ne3t+Net (b) et Ne?t+Ne?™ (a) pour le dimére de Ne, et Ar3T+Art (c) et Ar?*4+Ar?*
(d) pour le dimere d’Ar. Les courbes noires, rouges et bleues correspondent aux résultats
obtenus pour les projectiles O3, Ar?t et Xe?°T respectivement.

Les spectres en KER des deux voies de fragmentation (symétriques (2+ ;24 ) r et asymé-
triques (3+ ;14 ) ) issues d’une capture de quatre électrons par le projectile sont présentées
dans la Fig.5.7. Pour la voie symétrique (2+ ;2+)p, pour laquelle le projectile retire deux
électrons de chacun des deux centres du dimere, le processus CE est le processus dominant
et est centré a une KER d’environ 17.2 eV pour le dimere de Ne et 14.5 €V pour le dimere
d’Ar. Pour la voie asymétrique (3+ ;14 )r, pour laquelle le projectile retire trois électrons
du premier centre et un électron du deuxieme centre du dimere, il y a aussi dominance
du processus CE qui est centré & un KER d’environ 13 eV pour le dimere de Ne et 11 eV
pour le dimere d’Ar.
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Formation d’ions projectiles de charge négative O~!

Avec le projectile O3t il était inattendu d’observer les deux voies de fragmentation
A3t +Art et Ar?t+Ar?* (courbe noire de la Fig.5.7(c,d)) pour lesquelles le projectile
O37 retire quatre électrons des deux sites du dimere. Ces voies de fragmentation peuvent
étre dues a une quadruple capture pour éventuellement former un anion O~! ou bien & un
processus de transfert-ionisation.

Afin de vérifier que ces deux voies de fragmentation proviennent d’une production
d’0~1! aprés capture de quatre électrons, nous avons tracé I'image en position (x;y) du dé-
tecteur projectile (X_P=f(Y_P) Fig.5.8(a,c)). Cette image est obtenue en appliquant une
différence de tension adéquate sur le déflecteur électrostatique (suivant l'axe x (Fig.3.1))
situé entre la chambre de collision et le détecteur du projectile afin de voir la contribution
des différents états de charge final du projectile pour la production des deux voies de frag-
mentation Ar*t+ArT et Ar?T+Ar?*t. En observant I'image du détecteur projectile pour
ces deux voies de fragmentation (Fig.5.8(a,c)), on voit des événements correspondant aux
ions O~!, aux neutres O (aprés quadruple capture + simple ionisation du projectile ou
bien triple capture + simple ionisation de la cible) et aux ions O" (aprés émission dans le
continuum de deux électrons du projectile et/ou de la cible). Ces deux images montrent
bien la production d’O~! ainsi que la dominance des événements provenant du projectile
neutre O et simplement chargé O™.

Afin de pousser notre étude, nous avons aussi tracé 'image de la position suivant x du
projectile X_ P en fonction du KER des deux fragments (X_P=f(KER) Fig.5.8(b,d)). Ces
deux images permettent de montrer la contribution de ’état de charge final du projectile au
KER des deux fragments présentés dans Fig.5.7(c,d). On voit bien que les trois différents
états de charge final du projectile, O~1, O et O observés dans la Fig.5.8(a,c), contribuent
au pic en KER qui est attribué au processus CE.

La contribution provenant du projectile O~ montre bien la possibilité de production
d’anions aprés capture de quatre électrons dans le systeme collisionnel O3*-Ary. Cette
production d’ions O~! est due & I’affinité électronique de I'atome d’oxygene qui est de 1.46
eV ce qui permet a 'atome d’avoir un exces d’électrons avec une faible énergie de liaison
de 1.46 eV. Cette faible énergie de liaison peut faciliter la perte par effet Auger d’électrons
capturés par le projectile. Cela peut expliquer la forte production du neutre apres passage
d’0~! — O par simple autoionisation et la production d’oxygeéne simplement chargé apres
passage ’O~! — OT par double autoionisation, d’ott la dominance des projectiles O et
O™ sur les quatre images du Fig.5.8.

Cette production d’O~! n’est pas observée avec les diméres de Ne, ce qui peut étre
expliqué en utilisant la différence d’énergie entre 1’état initial et 1’état final de la réac-
tion (on considére ici les dimeres comme étant constitués de deux atomes indépendants).
L’énergie minimale de la réaction AE,,;, est de +42.5 eV pour produire O '-Ne3T4Ne't et
de +19.91 eV pour produire O~!1-Ne?++Ne?*t tandis qu’elle est de -5.24 eV pour produire
O~ LAr3t +Art et de -18.35 eV pour produire O~ '-Ar?*+Ar?*+ (Tab.5.9). Des valeurs né-
gatives de AE,,;, montrent que la réaction peut étre exothermique dans le cas des dimeres
d’argon tandis que des valeurs positives montrent que la réaction est forcément endother-
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FIGURE 5.8 — Images montrant la position du projectile sur son détecteur (X _P=f(Y_P))
et la position du projectile suivant l'axe x en fonction du KER des fragments
(X_P=f(KER)) pour les voies de fragmentation Ar>T+Ar** (a,b) et Ar*T+Art (c,d).

mique pour le cas des dimeres de néon. Une réaction tres endothermique, comme dans le
cas du Neg, ne peut ici avoir lieu qu’a tres faible parametre d’impact, la ou des rayons de
croisement entre I’état initial O3T-Ney et 'état final O~1-Ne?T+Net (ou O~ 1-Ne?+ +Ne?t)
sont possibles. Cela explique ici 'absence de quadruple capture avec des cibles de dimere
de Ne. Notons que pour le systéme collisionnel O3+-Ney, aucune voie de fragmentation
correspondant & une quadruple ionisation du dimeére n’a été observée. Cela montre que
les processus de transfert-ionisation (capture d’électrons accompagnée de l'ionisation de
la cible) sont également négligeables. Dans le cas des dimeéres d’Ar, une contribution des
processus de transfert-ionisation ne peut étre ni exclue ni quantifiée pour les projectiles

diffusés avec une charge (1+) ou nulle.

En regardant avec attention la distribution en KER des deux voies de fragmentation du
dimere d’Ar (Fig.5.7(c,d)), un décalage vers les énergies de fragmentation plus faibles que
celle du CE est observé avec le projectile O3*. Une hypothése qui peut étre émise est que le
dernier électron capturé sur le projectile, de tres faible énergie de liaison, est délocalisé et
reste donc plus longtemps partagé entre le projectile et le centre correspondant du dimere.
Durant ce temps de partage de cet électron, AT, les deux centres du dimere se trouveraient
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V] Ot | (el

01— Ne3*+Ne* +42.4 | 01— Ar3*+Art -5.24
O1-Ne2*+Ne?* +19.91 | O 1—Ar2++Ar2* -18.35

FiGURE 5.9 — Tableau montrant les valeurs du défaut d’énergie minimal estimé apres
transition de 1’état initial O3T-Ney (et O3FT-Arp) a I'état final O~1-Neo?* (et O~ 1-Ary?t).

alors soumis & une répulsion proche de celle attendue pour des voies Ar?T+Art ou Ard3*-
Ar (hypothése d’écrantage total pour 1’électron délocalisé). Si c’est la voie Ar3+-Ar qui est
peuplée, la capture de I’électron partagé va ensuite conduire a la voie de fragmentation
Ar3t+Art en libérant une énergie correspondant & 'explosion coulombienne entre un
fragment triplement chargé et un fragment simplement chargé a la distance d’équilibre du
dimeére R (KER(34.14), x 2). Cela doit conduire, pour la voie (3+;14)p, & la méme
distribution en KER pour O3t que pour les deux autre projectiles Ar®t et Xe?0+. Si c’est
la voie Ar?T4+Art qui est peuplée, les deux centres du dimeére vont voir leur distance
internucléaire augmenter de AR pendant I'intervalle en temps AT du fait de la répulsion
coulombienne, en libérant une énergie suivant la voie de fragmentation de (2+;1+)p.
Une fois que I’électron est completement capturé sur le projectile, la fragmentation est
effectuée sur la voie (34 ;14+)r ou (2+;2+4)p, mais cette fois-ci, a partir d’une distance
internucléaire (R+AR) un peu plus grande que celle d’équilibre du dimeére. La somme de
ces deux énergies libérées par la voie (24 ;1+4)p et (3+;14+)r (ou (2+;2+)r) peut étre

estimée :

2x1 2x1 3x1
KERG1r = Fepran T Beran * 5~ 5 AR T BT AR (5.1.8a)
2x1 2x1 2% 2

KER(2+;2+)F = EC(2+;1+) +EC(2+;2+) S8 R - R+AR + R+AR (518b)

Ces deux estimations de KER nous montrent que I’énergie libérée est un peu plus faible
que celle obtenue par une fragmentation directe a la distance d’équilibre R (KER(3+;1+) »
o 3%1 et KER(p 04), %) Le décalage en énergie obtenu expérimentalement sur la
Fig.5.7(c,d) est de 0.3 €V pour la voie de fragmentation finale (34 ;1+)p et de 0.15 eV
pour la voie de fragmentation finale de (2+;2+)p. Ce décalage en énergie nous permet
d’estimer un temps de partage de I’électron AT de 4.72 fs pour le passage de (2+;1+)p
vers (34 ;14+)r (et 1.15 fs de (2+;14)  vers (24 ;2+)r) et une distance AR de 0.62 a.u. de
(24 ;14)F vers (3+;1+)F (et 0.14 a.u. de (24 ;14) F vers (2+;2+) ). Ces valeurs semblent
un peu trop élevées, surtout dans le cas de la voie de fragmentation finale (3+;1+)p,
compte tenu du temps de I'interaction du projectile O3 (de vitesse de 13.92 a.u./fs) avec
les deux centres du dimere d’Ar qui est estimé étre de 'ordre de 1 a 2 fs. De plus, selon le
scénario proposé ici, le décalage en KER attendu pour un temps AT donné est plus grand
pour la voie de fragmentation (2+ ;2+4)r que pour la voie de fragmentation (3+;14)r, ce
qui va a 'inverse des résultats expérimentaux. Le mécanisme a l'origine du décalage en

KER observé pour ce systéme reste donc incompris.
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5.2 Ratios des Différents Processus et Voies de Fragmenta-

tion

Apres avoir identifié la plupart des processus et voies de fragmentation impliquées dans
nos six systemes collisionnels, nous nous sommes intéressés a la production relative de cha-
cune de ces contributions. Cela permet de les comparer entre elles et de voir l'effet de 1’état
de charge du projectile, de la distance internucléaire du dimere, et de 1’énergie de liaison
des électrons de la cible. Pour cela, nous avons mesuré, lorsque c’était possible, I'intégrale
des événements obtenus pour chaque processus représentée par une paire (q; ;q2)c. Cette
intégrale est obtenue en utilisant les distributions en KER, présentées dans la section pré-
cédente, pour chaque voie de capture appartenant a une voie de fragmentation, et cela
pour les six systemes collisionnels étudiés pendant ’expérience.

Les résultats expérimentaux de la production relative des différents processus et voies
de fragmentation sont présentés en blanc dans la Fig.5.11 pour les dimeres de Ne et
Fig.5.12 pour les dimeéres d’Ar utilisant les trois ions incident O3, Ar?* et Xe?°T et sans
aucune sélection sur le changement de charge du projectile. Cela consiste a prendre, pour
chaque voie de fragmentation, tous les événements appartenant a une voie de capture
que ce soit apres capture d’électrons sur un seul site (comme pour les processus 1CD,
RCT et CT) ou sur les deux sites du dimere (comme pour le processus CE). Pour les
voies de fragmentation de triple et de quadruple capture d’électrons, ces deux types de
contribution sont regroupés : on a une faible production des processus de capture sur
un seul site du dimeére, et on ne peut pas les discriminer clairement par rapport aux
processus de capture sur deux sites. Cette problématique n’est pas présente dans le cas
de la voie de fragmentation de double capture d’électrons pour laquelle il y a compétition
entre les processus CE, RCT et ICD, mais ou le KER permet de séparer chacune de ces
contributions.

La nature du projectile (en terme d’état de charge) et la nature de la cible (en termes
d’énergie de liaison et distance internucléaire d’équilibre) influencent clairement la balance
entre tous les différents processus de capture, comme le montrent les figures 5.11 et 5.12
pour les six systémes collisionnels étudiés. D’une part, on remarque une augmentation du
poids de la section efficace de la triple et de la quadruple capture par rapport a celui de la
double capture pour les hauts états de charge du projectile. D’autre part, on observe que la
double capture a 2 centres (processus CE) est favorisée par rapport a la double capture a
1 centre (processus RCT) quand la charge du projectile augmente. Comme nous le verrons
plus en détail dans les sections suivantes, cela peut s’expliquer qualitativement par une
approche géométrique consistant a comparer les rayons de capture des électrons de la cible
avec la distance internucléaire d’équilibre du dimeére. Ce rayon de capture donné par le
modele de la barriére coulombienne dans la voie d’entrée de la collision (formule 2.2.1a)
varie en fonction de la charge du projectile et de I’énergie d’ionisation des électrons de la
cible. Les valeurs estimées de ces rayons de capture pour la simple, la double et la triple
capture d’électrons dans une collision entre les trois projectiles (O3, Ar%* et Xe?0t) et
des atomes de Ne et d’Ar sont présentées dans le tableau 5.10.

Le tableau 5.10 montre I’évolution des rayons de capture calculés utilisant la formule
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2p-1 Zp-z 2p-3 3p-1 3p-2 39-3
o3+ 5.63 4.58 3.86 7.70 6.79 6.01

Ard* 8.83 6.96 5.74 12.08 10.32 8.94
Xe20+ 12.54 9.73 7.93 17.16 14.42 12.35

FI1GURE 5.10 — Rayon de capture minimal estimé par le modele COBM pour la simple, la
double et la triple capture d’électrons de la couche 2p du Ne et la couche 3p de I’Ar pour
les trois projectiles O3+, Art et Xe?0+.

2.2.1a avec la charge du projectile et 1’énergie de liaison des électrons de la cible. En
comparant les projectiles entre eux, on voit bien que le rayon de capture augmente avec
la charge du projectile. Si I'on compare les deux cibles, ’énergie de liaison du premier
électron de valence est de 15.76 eV pour I’Ar et 21.56 eV pour le Ne, ce qui permet d’avoir
des rayons de capture plus larges dans le cas de I’Ar.

Pour mener a bien une investigation plus poussée de la dépendance des contributions
relatives des différents processus de capture a la nature du projectile et de la cible, un calcul
classique basé sur le modele de la barriére coulombienne COBM (Chap.2) a été développé.
Les résultats donnés par le modele COBM pour la production relative des processus et
voies de fragmentation pour les trois projectiles O3+, Ar?* et Xe?"t en collision avec des
dimeres de Ne et d’Ar sont montrés en gris sur les Fig.5.11 pour le Neg et Fig.5.12 pour
I’Ary. Afin de pouvoir facilement comparer les résultats du calcul aux résultats expérimen-
taux, les contributions sont également regroupées par voie de fragmentation. Lorsque ’on
traite avec le modele COBM une voie de capture a un seul centre (par exemple (24 ;0)¢,
(34;0)¢c ou (44 ;0)¢), on considére que la possibilité de peupler des états non dissociatifs
est la méme que pour les états dissociatifs. Ainsi, 50% des événements de capture a un
seul centre obtenus avec le COBM (ceux correspondant & des états dissociatifs) vont pro-
duire un fragment chargé et un autre neutre. Ces événements sont volontairement exclus
de notre simulation puisque les événements correspondants a ces voies de fragmentation
ne sont pas détectés par notre dispositif expérimental. On ne tient compte que des états
non-dissociatifs pour lesquels il y aura relaxation avec échange de charge entre les deux
centres du dimere, et donc une dissociation en deux fragments chargés. Au final, 50% de
la population des paires (2+;0)¢, (34 :0)c et (44 ;0)c obtenus avec le calcul COBM cor-
respondant & des états non-dissociatifs vont nourrir les voies de fragmentation (14 ;1+)r,
(2+4;14)F et (3+;1+)F par le biais des processus CT ou RCT.

Comme on peut le voir sur les figures 5.11 et 5.12, ’ensemble des résultats du calcul
COBM montrent un bon accord avec les données expérimentales. Cet accord permet de
valider notre traitement de dimere de gaz rare comme deux atomes indépendants séparés

par la distance internucléaire d’équilibre du dimere.
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5.2.1 Cas du dimeére de Ne

Pour la voie de double capture d’électron du dimere de Ne sur la Fig.5.11, on a identifié
trois différents processus contribuant a la formation de paires d’ions simplement chargés.
En plus de I'apparition inattendue du processus ICD dans le systéme collisionnel O37-
Ney, on voit clairement 1’évolution de la production relative des processus CE (1+;1+)¢
et RCT (2+;0)¢ avec les trois différents états de charge du projectile. Pour les hauts états

20+) '1e processus CE domine tandis que pour les faibles états de charge

de charge (ex : Xe
(ex : O3T), c’est le processus RCT qui est favorisé. Comme déja discuté auparavant,
ce comportement peut étre expliqué en utilisant une approche géométrique. Les rayons
de capture données dans le tableau 5.10 pour la simple et la double capture d’électrons

20+ et une cible atomique de Ne

de couche 2p dans une collision entre un projectile Xe
sont de 12.54 et 9.73 a.u. respectivement. Ces valeurs sont beaucoup plus grandes que la
distance internucléaire du dimere de Ne qui est de 5.86 a.u. favorisant ainsi la capture d’un
électron de chacun des deux sites du dimeére. Pour le projectile O%*, les rayons de capture
pour le premier et le deuxiéme électron 2p sont de 5.63 et 4.58 a.u. respectivement, ce
qui est comparable a la distance internucléaire du dimere de Ne. Cela limite la capture
d’électrons des deux atomes (un électron sur chaque atome) a des parametres d’impact
localisés dans une région proche de centre de masse de la molécule. Dans ce cas, c’est la

capture asymétrique (de deux électrons sur un méme site du dimere) qui est favorisée.

L’apparition inattendue du processus ICD dans les données expérimentales de la voie de
fragmentation (1+ ;1+)r du systéme collisionnel O3+-Ney est aussi prédite par les résultats
théoriques. La production relative de ce processus est sous-estimée par la théorie qui prédit
une contribution de 8.2% tandis qu’expérimentalement elle est & 20% des événements de la
voie de fragmentation NeT+Ne™. On constate également une surestimation théorique du
processus CE. Ces écarts, obtenus pour le projectile O3+, montrent les limites du modele
pour le traitement des faibles états de charge du projectile. Dans le cas de faibles états
de charge du projectile, les états peuplés par les électrons capturés sont peu excités, et
I’approximation hydrogénoide utilisée dans I’équation 2.2.3a pour le calcul des probabilités
de capture n’est plus vraiment valide. En revanche, ce modele peut nous servir pour une
interprétation qualitative de la production du processus ICD avec le projectile O3+, Cette
apparition du processus ICD venant de la capture d’un électron de couche interne 2s ne
peut pas étre simplement expliquée en utilisant une approche géométrique. Les rayons de
capture de 1’électron 2s d’un atome de Ne par les projectiles O3t et Xe?°t sont de 2.12 et
4.02 a.u. respectivement. Le rapport des sections efficace géométriques entre la capture de
deux électrons 2p (RCT) et capture d’un électron 2s (ICD) est de 0.42 pour O3* et 0.34
pour Xe?"*. Cela ne favorise que treés légérement la capture d'un électron 2s dans le cas
de faibles états de charge du projectile. En revanche, la probabilité de capture d’au moins
un électron 2p apres capture d'un électron 2s est de 100% pour le projectile Xe??t et de
seulement 11.5% pour le projectile O3t. Ce sont ces valeurs de la probabilité de capture
obtenues par le modele COBM en utilisant la formule 2.2.3a qui expliquent cette apparition
inattendue de la simple capture d’électron de couche 2s. Pour le projectile Xe?**, 1a capture
d’un électron 2s est suivie par une série de captures d’électrons 2p laissant la cible avec
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FIGURE 5.11 — Productions relatives des différents processus et voies de fragmentation
obtenues expérimentalement (blanc) et théoriquement en utilisant le modele MC-COBM
(gris) pour tous les trois projectiles O3 (c), Ar®" (b) et Xe?** (a) en collision avec des

dimeres de Ne.
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une charge d’au moins deux ou trois tandis que pour le projectile O3%, la faible probabilité
de capture d’électrons 2p apres capture d’un électron 2s augmente largement le poids de
simple capture de couche 2s qui conduit au processus ICD. Cette différence de la probabilité
de capture obtenue pour les deux projectiles vient principalement de I’estimation par le
modele COBM (utilisant la formule 2.2.3b) du nombre quantique principal occupé par les
électrons en cas de capture par le projectile. Pour le projectile O3, la valeur moyenne
du nombre quantique principal du premier électron 2p traité apres capture d’un électron
25 est de n=2 tandis qu’elle varie entre 7 et 9 pour le Xe?°F. Cette situation permet,
d’une part, d’avoir une grande probabilité de capture pour des hauts états de charge du
projectile, et, d’autre part, favorise significativement la production de simple capture en
couche interne dans des collisions avec des projectiles de faible état de charge. Ces grandes

n_n

valeurs de "n" expliquent aussi la forte contribution de I’autoionisation des projectiles par

20+ (comme vu sur la distribution en KER de

émission Auger dans le cas du projectile Xe
la Fig.5.3) tandis que la population des états de faible n limite largement 1'effet Auger au
profit d’une production d’électron de faible énergie produite par le processus ICD.

Afin d’avoir une image plus complete de la production du processus ICD dans des
collisions de basse énergie utilisant des dimeres de Ne, nous avons calculé avec le modeéle
MC-COBM le poids du processus ICD par rapport aux processus CE et RCT de la voie de
fragmentation Ne™+Ne™ pour différentes charge du projectile O9". Nous avons obtenu les
valeurs suivantes : 30% pour O**, 8% pour O3*, 3% pour O** et 1% pour O°*, montrant
ainsi le role du processus ICD qui augmente en diminuant la charge du projectile.

Pour les voies de triple et de quadruple capture d’électrons du dimere de Ne, on voit
une évolution de la section efficace relative de capture avec la charge du projectile. Pour
le projectile Xe?*, le poids de la triple et de la quadruple capture d’électrons dépasse le
poids de la double capture tandis que pour I’O37, la voie de double capture d’électrons
domine largement avec 90% de tous les événements. Comme montré précédemment pour
la production d’ICD, cela peut étre expliqué, par le modele COBM, en utilisant le nombre
quantique principal n occupé par les électrons capturés par le projectile. Cette estimation
montre que les électrons capturés par le projectile occupent des états de faible n pour
'0O3F (aux alentours de 2) et de grand n pour le Xe?'* (n allant de 7 & 9). Cela affecte
les probabilités de capture d’électrons sur le projectile, avec des valeurs tres faibles pour

20+ et affaiblit largement, dans le

le cas de ’O3T et des valeurs élevées pour le cas de Xe
cas d’0%*, la contribution de la voie (2+;1+)p. Pour les voies (3+;1+)r et (2+;2+)p,
I’absence totale d’événements expérimentaux est liée a la nature trés endothermique des
processus susceptibles d’y conduire (Sect.5.1.3). Quant au calcul MC-COBM, il ne permet

pas la prise en compte de la quadruple capture avec formation d’anions O~.

5.2.2 Cas du dimeére d’Ar

L’accord entre les résultats expérimentaux et théoriques est également tres bon pour
les diméres d’Ar utilisant les projectiles Ar?* et Xe?* (Fig.5.12). On observe la méme
évolution des contributions relative des processus CE et RCT que pour le Ne avec la charge

du projectile : le processus CE est favorisé par rapport au processus RCT pour le Xe?0+
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FIGURE 5.12 — Productions relatives des différents processus et voies de fragmentation
obtenues expérimentalement (blanc) et théoriquement en utilisant le modele MC-COBM
(gris) pour tous les trois projectiles O3 (c), Ar®" (b) et Xe?** (a) en collision avec des
dimeres d’Ar.
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tandis que RCT domine pour O37.

Pour le systéme collisionnel O3+ +Ars, la confrontation théorie/expérience montre un
comportement assez différent. On voit une tres forte contribution expérimentale provenant
de la voie de fragmentation de triple capture représentant 50% des événements de ce
systeme collisionnel, ce qui n’est pas reproduit par le modele MC-COBM. Ce désaccord
peut étre dii, d’une part, a la limitation du modele pour le traitement des faibles états
de charge du projectile qui est liée a "'approximation hydrogénoide utilisée dans le calcul
des probabilités de capture des électrons en voie de sortie de la collision. D’autre part, en
regardant le systéme collisionnel O3T+Ney, on voit que la contribution de la triple capture
est faible, qu’elle soit issue du calcul théorique ou des données expérimentales. On peut
donc aussi penser a de nouveaux processus devenant actifs dans la voie de triple capture
d’0O3F+Ar,. Une contribution possible pourrait étre liée & une capture d’électron de couche
interne 3s, comme le montrent les réactions 5.1.7a et 5.1.7b. Mais le modele COBM prédit
un faible poids de 1.2% pour ces deux réactions ce qui ne permet pas d’expliquer ici le
grand désaccord théorie/expérience.

De méme, les contributions non négligeables des voies (3+ ;14+) p et (2+ ;2+) p observées
expérimentalement ne sont pas reproduites par le modele MC-COBM. Ce désaccord peut
s’expliquer aisément puisque la production d’O~ n’est pas prise en compte dans le calcul
de la barriere coulombienne et limite ainsi la confrontation théorie/expérience a la capture

de trois électrons maximum pour ce systeme collisionnel.

5.3 Echange de quantité de mouvement : Composante Trans-

verse

Dans le paragraphe précédent sur la confrontation théorie/expérience des productions
relatives, un tres bon accord a été observé pour les systémes collisionnels impliquant des
projectiles Xe?'t et Ar®t. Cet accord montre que I’hypothése qui consiste & traiter les
dimeres de gaz rares comme deux atomes indépendants semble raisonnable. En revanche,
le modeéle a montré ses limites pour les projectiles de faible état de charge tel que O3*. La
confrontation théorie/expérience a également permis d’expliquer ’évolution du poids des
différents processus avec la nature de la cible et du projectile.

Afin d’avoir une compréhension plus compléte de la dynamique de la collision, nous
avons calculé I’échange de quantité de mouvement entre le projectile et le centre de masse
du dimere associé & chaque événement pour le systéme collisionnel Ar?T-Ary. Pour les
données expérimentales, ce calcul est effectué en sommant, dans le référentiel du labo-
ratoire, les vecteurs quantité de mouvement des deux fragments (voir section A.3). Pour
les événements de la simulation MC-COBM, ’échange de la quantité de mouvement est
obtenu par le calcul de la répulsion coulombienne entre le projectile et la cible dans la
voie d’entrée et de sortie de la collision, en utilisant les trois scénarios du section 2.2.1 : le
premier, décrit par les formules (2.2.5a, 2.2.5b, 2.2.5¢) pour lequel la charge des électrons
molécularisés est partagée entre le projectile et la cible, le deuxiéme (2.2.9a, 2.2.9b, 2.2.9¢),

pour lequel la charge des électrons molécularisés ne contribue pas a la charge du projectile
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F1GURE 5.13 — Distributions de la quantité de mouvement transverse échangée durant la
collision entre le projectile Ar?* et le dimére d’Ar. Les courbes en vert, bleu et rouge cor-
respondent aux résultats de simulation obtenus pour les trois scénarios de calcul de ]30 M
décrits dans les formules (2.2.5a, 2.2.5b, 2.2.5¢), (2.2.9a, 2.2.9b, 2.2.9¢) et (2.2.10a, 2.2.10b,
2.2.10c) dans la voie d’entrée et de sortie de la collision. La courbe en noir correspond aux
résultats expérimentaux.
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(les électrons molécularisés restent sur la cible) et le troisieme (2.2.10a, 2.2.10b, 2.2.10c)
pour lequel la charge des électrons molécularisés est totalement associée au projectile.

Cas du systéme collisionnel Ar’t-Ar,

Une confrontation théorie/expérience des distributions en quantité de mouvement
transverse échangée entre le projectile et la cible durant la collision est présentée dans
la Fig.5.13 pour le systéme collisionnel Ar?T-Ary. Pour cette étude, l'orientation du di-
mere est préalablement sélectionnée dans la fenétre 8 = 60° a 120°, de sorte que le dimere
soit quasi-perpendiculaire a I’axe z du faisceau. Les résultats expérimentaux sont tracés en
noir et les résultats théoriques sont présentés en bleu, vert et rouge pour chacun des trois
scénarios de calcul. Comme nous I'avons mentionné dans la section 4.2.2, la distribution en
P obtenue par le modele MC-COBM a été convoluée avec la résolution instrumentale
en tenant compte du diametre de la région de collision (FWHM = 0.6 mm).

Pour les cing processus et voies de fragmentation présentés sur la Fig.5.13, la quan-
tité de mouvement transverse obtenue expérimentalement (courbe noire) montre systé-
matiquement une distribution proche des résultats MC-COBM donnés en vert et rouge.
L’augmentation de I'angle de diffusion moyen avec le nombre d’électrons capturés est bien
reproduit, et le scénario montrant le meilleur accord est ici celui pour lequel la charge
des électrons molécularisés est partagée entre les deux partenaires. Par contre, le scéna-
rio extréme donné en bleu, pour lequel les électrons molécularisés restent localisés sur la
cible, est le moins réaliste pour ce systeme collisionnel. Cela montre ici que la charge des
électrons molécularisés en voie d’entrée se répartit entre le projectile et la cible, mais avec
une préférence pour une localisation de la charge sur le projectile.

Comme décrit dans les articles [119-121], un facteur d’écrantage intermédiaire pour les
électrons molécularisés dans la voie d’entrée de la collision peut étre estimé pour chaque
systeme collisionnel et ajouté au modele de la barriére coulombienne. L’implantation de ce
facteur d’écrantage sera une des améliorations qui doit étre apportée a la version actuelle
du modele MC-COBM afin d’obtenir un meilleur accord entre expérience et simulation
et avoir acces, durant la collision, a la répartition de charge des électrons dans leurs état

moléculaire entre la cible et le projectile.

5.4 Distribution en Angle de Diffusion

Apres avoir déterminé expérimentalement et théoriquement I’échange de quantité de
mouvement transverse, nous nous sommes intéressés a la corrélation angulaire entre 1’orien-
tation de la molécule et la direction de diffusion du projectile. Pour cela, nous avons
sélectionné les données correspondant a des orientations du dimere proche de 90° (6
entre 60° et 120°), ce qui permet d’imposer des trajectoires du projectile qui sont quasi-
perpendiculaires & I'axe de la molécule. Si 'orientation de la molécule dans le plan trans-
verse a la collision est également connue, la direction dans laquelle le projectile est diffusé
dans ce méme plan transverse va pouvoir nous renseigner sur le parametre d’impact du

projectile dans le repere de la molécule cible.
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L’angle d’orientation de la molécule est calculé en utilisant le vecteur quantité de
mouvement transverse d’émission des deux fragments, juste apres I’explosion coulombienne
(sect.A.2). Cette orientation est définie par l'angle ¢ 4,¢,+ ot Ar?t est le fragment le
plus chargé. La direction (ou vecteur) du quantité de mouvement transverse échangée va
servir pour calculer ’angle de recul du centre de masse de la molécule ¢cps et 'angle de
diffusion du projectile ¢po; (sect.A.3). Ces deux angles calculés dans le plan (x,y) pour
des orientations perpendiculaires a ’axe z du faisceau nous permettent de déterminer
la distribution en ¢g;rfr = @proj - P apa+. Cette distribution en ¢g;7y donne alors acces
aux directions de diffusion privilégiées du projectile par rapport a la direction de l'axe
moléculaire donnée par le centre du dimere le plus chargé apres la collision.

Cas du systéme collisionnel Ar’t-Ar,

Les distributions angulaires en ¢g; ¢y des différents processus et voies de fragmentation
observés dans le systéme collisionnel Ar%t-Ary sont présentées dans la Fig.5.14 pour une
sélection des données correspondant a des orientations du dimere proche de 90° (6 entre
60° et 120°). Les données sont symétrisées par rapport a ’axe horizontal (plan passant
par 'axe du dimere) afin de tenir compte de la symétrie de la collision. Pour les voies de
fragmentation symétriques, les deux fragments ne sont pas distinguables et la reconstruc-
tion de ¢girr compte en plus une symétrie par rapport a ’axe vertical (plan de symétrie
passant par le centre de masse du dimere).

Pour une meilleure compréhension de la signification des distributions angulaires en
bdiff, nous avons ajouté la Fig.5.14(f) qui indique la direction d’émission des deux frag-
ments Ar?" et Ar®" sur I'axe horizontal (q; et qs sont les charges des deux fragments,
Ar?t étant le plus chargé) et la direction de diffusion du projectile qui peut parcourir tout
le cercle angulaire. La direction de diffusion du projectile est reliée a 1’état de charge de
chacun des deux fragments et a la position du vecteur parametre d’impact entre le centre
de masse du dimere et le projectile dans le plan transverse (x,y). L’étude de cette corré-
lation angulaire, pour chaque processus de capture, consiste a regarder si la distribution
en ¢qirs est isotrope (pas de préférence de direction de diffusion du projectile par rapport
a lorientation des deux fragments) ou bien si elle présente une structure montrant une
préférence pour une diffusion du c6té d’un fragment plus que de 'autre.

Sur la Fig.5.14, on voit que 'angle ¢g4; s obtenu expérimentalement (points noir) pré-
sente, pour chaque processus, différentes structures favorisant des angles particuliers ou
bien un site par rapport a ’autre dans le cas de voies de fragmentation asymétriques. La
distribution des voies symétriques (14 ;1+)c et (2+;2+)r de la Fig.5.14(a,d) atteint un
maximum a 90° et 270° indiquant la dominance des vecteurs parametre d’impact qui sont
proches du plan médian entre les deux centres du dimere. Pour les voies de fragmentation
(24 ;14)F et (3+;14)F des Fig.5.14(c,e), on observe une forte asymétrie montrant que le
projectile est diffusé dans la direction du centre le plus chargé du dimere. Ce résultat va a
'encontre de ceux obtenus précédemment avec des cibles de Ny et des projectiles de K8+ &
basse énergie [30]. Dans le cas d’une cible de Ng et de projectiles tres lents (quelques keV),

Ehrich et al. [30] ont mis en évidence une diffusion du projectile favorisée pour la direction
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FIGURE 5.14 — Distributions angulaires en ¢gq;r¢ pour les voies de double (a,b), triple
(c) et quadruple (d,e)) capture d’électrons dans le systéme collisionnel Ar%t-Ars. Les
données expérimentales sont présentées en noir et comparées aux résultats de simulation.
Les lignes en vert, bleu et rouge correspondent aux résultats de simulation obtenus pour
les trois scénarios de caleul de Poyy utilisant les formules (2.2.5a, 2.2.5b, 2.2.5¢), (2.2.9a,
2.2.9b, 2.2.9¢) et (2.2.10a, 2.2.10b, 2.2.10c) dans la voie d’entrée et de sortie de la collision.
Une représentation de la direction des deux fragments, du projectile et de I'angle ¢4; s est
illustrée dans la figure (f).
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du fragment le moins chargé. L’explication alors avancée est que la charge positive du
projectile, en sortie de collision, joue un role d’attracteur pour les électrons de la molécule
non capturés. Ces derniers se trouvent alors plus nombreux sur le centre le plus proche
du projectile au moment de la fragmentation. Dans notre cas, la corrélation observée peut
s’expliquer par la faible mobilité des électrons entre les deux centres du dimere et la plus
grande vitesse de collision. On peut ici raisonnablement avancer I’hypothese que le pro-
jectile capture de facon préférentielle sur le centre le plus proche, et que la répartition des
charges qui en résulte sur les deux centres du dimere reste figée jusqu’a la fragmentation
de 'ion moléculaire. Pour la voie de capture (24 ;0)c de la Fig.5.14(b), le processus RCT
conduit & une dissociation sur une voie de fragmentation symétrique (1+ ;1+)r ce qui nous
empéche de distinguer lequel des deux fragments était doublement chargé et lequel était
neutre avant la relaxation de (24 ;0)¢ vers (1+ ;14 ) par échange de charge. Cela impose
ici une symétrie par rapport a I’axe vertical de la distribution angulaire en ¢g4;77. On voit
cependant une légere préférence pour les angles a 0° et 180° et donc pour une diffusion du
projectile dans la direction d’un des deux centres du dimere.

Afin d’étre comparées avec les résultats expérimentaux de la Fig.5.14, les distributions
angulaires en ¢g4; sy obtenues avec le modele MC-COBM ont été convoluées par la résolution
instrumentale en tenant compte du diametre de la région de collision qui se caractérise
par une FWHM de 0.6 mm. Comme pour les données expérimentales, on a sélectionné
I'orientation du dimere 6 entre 60° et 120°. Nous avons calculé I'angle ¢4; ¢ pour chacun
des trois scénarios de calcul de Peyy présentés en vert (formules (2.2.5a, 2.2.5b, 2.2.5¢)),
bleu (formules (2.2.9a, 2.2.9b, 2.2.9¢)) et rouge (formules (2.2.10a, 2.2.10b, 2.2.10c)). Les
distributions obtenues avec ces trois scénarios montrent bien les tendances observées sur
les résultats expérimentaux, et cela pour tous les processus et voies de fragmentation.
De maniere générale, les distributions expérimentales sont tres proches des distributions
théoriques données en vert et rouge, pour lesquelles la charge des électrons molécularisés est
répartie soit entre le projectile et la cible (vert), soit sur le projectile (rouge). Cela confirme
les conclusions de la section précédente indiquant qu’en voie d’entrée de la collision, cette
charge est partagée mais plutot localisée sur le projectile.

Le bon accord entre les données expérimentales et les résultats de simulation données
par les calculs MC-COBM, en terme de production relative des voies de fragmentation,
et en terme de distributions en Pcys et en ¢g; ¢, montre que ce modele donne une image
assez réaliste des processus de multiple capture d’électron pour des cibles moléculaires
tels que des dimeres de gaz rare. Le traitement de la répartition de charge des électrons
molécularisés en voie d’entrée peut encore étre amélioré, mais le fait de traiter les deux
centres du dimére comme deux atomes indépendants semble étre une bonne approximation
pour les systemes de collision étudiés ici.

5.5 Image 2D de la Collision en P(b)

Apres que l'on ait démontré le bon accord théorie/expérience et afin d’exploiter au

maximum le modele de simulation, nous avons tracé la représentation en 2D de la proba-

=,

bilité de capture fonction du vecteur parametre d’impact p(b) dans le repére de la molécule.
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Cette image 2D de p(b) donne cette fois de fagon directe, dans le plan transverse a 'axe
du faisceau, les trajectoires du projectile, par rapport aux deux centres du dimere, qui
contribuent aux différents processus de capture.

Cas du systéme collisionnel Ar’t-Ar,

-,

La Fig.5.15 montre les histogrammes 2D de la probabilité p(b) obtenus pour les dif-
férentes voies de capture du systéme collisionnel Ar?*-Ary. Pour ces distributions, seules
des orientations du dimere a 90° par rapport a ’axe z du faisceau d’ions projectiles ont été
considérées. L’échelle de couleur indique le nombre d’événements simulés obtenus pour un
processus donné a un parametre d’impact b donné. Le nombre total d’événement simulés
était de 10°. Le vecteur parameétre d’impact est donné par rapport au centre de masse
du dimeére qui est fixé ici a la position (0;0). La région en blanc signifie qu’il n’y a pas
eu d’événements de capture, tandis que la couleur rouge foncée correspond a la densité
maximale de population a un parametre d’impact donnée qui est fixé a 1800 événements
dans la Fig.5.15. Une illustration indiquant les positions des deux centres et du projectile
est aussi présentée dans la Fig.5.15(h) afin d’avoir une meilleure compréhension de I'image
p(g) Les deux fragments sont illustrés en deux points rouge et bleu et sont fixés sur un axe
horizontal séparé par la distance internucléaire d’équilibre du dimere d’Ar. Le fragment le
plus chargé (s’il y en a un) est le point qui est a droite de chaque figure.

Pour les voies asymétriques (2+;0)¢c, (2+;14)¢c, (3+:0)¢, (3+;14+)c et (44+;0)c des
Fig.5.15-(b,c,f,e,g), on voit clairement que la capture d’électrons du site le plus proche
du projectile est la plus favorable, ce qui confirme l'interprétation proposée dans la sec-
tion précédente. Les parametres d’impact qui contribuent & la production de ces voies de
fragmentation couvrent la région autour du site le plus chargé du dimere. Pour les voies
symétrique (14 ;1+)c et (2+;24)¢ de la Fig.5.15(a,d), le vecteur parametre d’impact est
situé dans une région proche du plan médian de ’axe internucléaire du dimere. Cela signi-
fie que le projectile doit étre quasi-équidistant des deux centres du dimere pour capturer
le méme nombre d’électron sur chacun d’eux. Cela explique I’augmentation des contribu-
tions des voies de capture symétrique ((1+;1+)c et (24 ;24+)¢) avec I’état de charge du
projectile remarquées dans les Fig.5.11 et Fig.5.12. Quand la charge du projectile dimi-
nue, le rayon de capture diminue et les parametres d’impact contribuant a une capture
symétrique deviennent de plus en plus contraints a une région tres proche du plan médian,

entre les deux centres du dimere.

On voit également plusieurs structures caractérisant les images p(b) de la Fig.5.15 et
cela pour tous les processus de capture. Les structures circulaires correspondent a des
intersections entre la trajectoire du projectile et les différentes spheres de molécularisation
ou de capture impliquées dans un processus donné. Leur nombre est di a la probabilité
de capture qui n’est pas de 100%, ce qui permet d’aller chercher plus profondément les
électrons en molécularisant par exemple plus de trois électrons pour ne capturer qu’un ou
deux de ces électrons. De plus, quand le projectile capture des électrons dans la voies de
sortie de la collision, sa charge va diminuer, ce qui va changer les valeurs des rayons de
capture du tableau 5.10 et contribuer aux nombreux cercles observés.
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FIGURE 5.15 — Image en 2D des p(l;) pour les différents processus de capture observés
dans le systéme collisionnel Ar?T-Ary. L’échelle de couleur indique le nombre d’événements
résultant de la simulation MC-COBM. La région ou il n’y a pas d’événement est en blanc.
L’échelle des axes x et y est en unité atomique et correspond au plan perpendiculaire a
I’axe z de propagation du faisceau. La ligne et les deux points noirs correspondent a l’axe
internucléaire et aux positions des deux centres du dimere. Le point noir qui est a droite
correspond au fragment le plus chargé. Une présentation des deux fragments, du projectile
et du vecteur parametre d’impact est illustrée dans la figure (h).
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Plusieurs structures verticales sont aussi visibles. Ces dernieres correspondent a des
plans d’intersections entre deux spheres de capture. Elles sont dues au fait que, dans la
voie de sortie de la collision, la trajectoire du projectile peut traverser une sphere d’un
centre avant celle de 'autre centre favorisant ainsi la production d’une voie de capture
par rapport & une autre. En prenant les voies de double capture (14 ;1+)c et (2+;0)¢
de la Fig.5.15(a,b), les structures verticales proviennent des événements ou le projectile
molécularise au moins trois électrons dans la voie d’entrée de la collision. Ces électrons sont
partagés entre le projectile et le centre correspondant et, selon I’ordre de molécularisation
de ces électrons (selon la trajectoire du projectile par rapport aux deux centres du dimere),
on va aboutir préférentiellement a la voie (24 ;0)c ou la voie (1+;1+)c.

5.6 Auto-Ionisation du Projectile

Apres la capture multiple d’électrons dans une collision entre un ion multichargé et
une cible comportant plusieurs électrons, un ou plusieurs électrons peuvent étre réémis par
le projectile apres la collision. Ce processus de relaxation par émission d’électrons Auger
est appelé autoionisation du projectile. Elle entre généralement en compétition avec un
autre processus de relaxation du projectile, la relaxation par émission de photons. Cette
autoionisation du projectile, dans laquelle deux électrons capturés dans des états excités
échangent leur énergie pour conduire & I’éjection d’un des électrons (effet Auger), a attiré
une grande attention dans plusieurs domaines scientifiques. Elle est source d’électrons
secondaires qui vont jouer un role dans ’endommagement de la matiere [99], et a également
été a la base de la technique de spectroscopie d’électrons pour ’étude des collisions ion-
atome [11, 122]. Plusieurs études expérimentales et théoriques ont été menées dans le
but de mieux comprendre et prédire ce processus. Ces études ont permis de voir que la
structure électronique de la cible, celle du projectile [20, 21], ainsi que la charge initiale du
projectile [98, 101] sont décisives pour déterminer la répartition entre la capture d’électrons
directement dans un état fondamental, la capture d’électrons dite "stabilisée" par émission
de photons et la capture d’électron auto-ionisante. Il a été montré que la capture d’électrons
stabilisée domine la capture d’électron auto-ionisante quand la charge du projectile est
faible [54]. Pour des charges de projectile élevées, les électrons ont tendance & étre capturés
sur des états multi-excités du projectile ce qui autorise la relaxation par effet Auger et donc
d’avoir une prédominance de I'autoionisation. La capture d’électrons stabilisée a lieu pour
des charges du projectile intermédiaires pour lesquelles I'énergie gagnée apres relaxation
d’un électron ne suffit pas a ioniser un autre électron excité. La structure électronique
du projectile est aussi un parametre important puisque 1’état fondamental du projectile
joue un role dans la production des différents processus. L’autoionisation augmente quand
le nombre quantique de 1’état fondamental du projectile est faible [98], ce qui est le cas
par exemple lorsque I'on compare Ar8t (1s? 2s? 2p%) avec Ar* (1s? 2s? 2p°) pour lequel
un seul état 2p ouvert permet d’augmenter significativement 1’autoionisation dans le cas
de I'Ar*. L’énergie de liaison des électrons de la cible joue aussi un role trés important
pour ces trois processus. Plusieurs expériences ont démontré que 1’autoionisation devient

de plus en plus importante dans des collisions avec des cibles lourdes pour lesquelles les
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électrons de valence sont moins liés que ceux de cibles légeres [85].

Dans cette expérience, la détection en coincidence des fragments et du projectile nous
permet de classer les données expérimentales en fonction du nombre d’électrons capturés
a la cible (voies de fragmentation) et du nombre d’électrons conservés par le projectile
(charge finale du projectile). Comme nous I’avons vu, nous avons également acces au
nombre d’électrons capturés sur chaque site de la cible de dimere (processus de relaxation
ou voie de capture). En utilisant ces informations, on peut alors comparer la contribution
de la capture stabilisée a celle de la capture auto-ionisante pour chaque processus et chaque
systeme collisionnel. Ces contributions sont présentées ici pour les voies de double, triple,
et quadruple capture afin d’étudier les effets liés a la nature du projectile et a celle de la
cible.

5.6.1 Double Capture

Dans la Fig.5.16, on présente la production relative de double capture stabilisée DCC
(Double Changement de Charge du projectile) et de double capture auto-ionisante SCC
(Simple Changement de Charge du projectile) pour les deux processus CE (1+;14)¢c et
RCT (24 ;0)¢ conduisant aux voies de fragmentation (14 ;1+) g des six systémes collision-
nels. La double capture stabilisée correspond aux événements pour lesquels le projectile
conserve ses deux électrons capturés pendant la collision. La double capture auto-ionisante
correspond aux événements pour lesquels le projectile perd un seul électron par autoioni-
sation.

Pour les processus de double capture CE et RCT, les deux contributions de SCC sont
présentées en couleur rouge et celles de DCC en couleur bleue. Pour les projectiles Ar?*
et Xe?0t il est clair que l'effet Auger est le processus dominant, ne laissant qu'une petite
place & la capture stabilisée avec environ 5% des événements. Ce n’est plus le cas pour le
projectile O3t pour lequel les électrons ont tendance & étre capturés sur des couches de
valence, ce qui limite la présence d’autoionisation et favorise la stabilisation par émission
de photons.

L’influence de la structure électronique de la cible et des processus de fragmentation est
également visible. On voit que pour le systéme de collision O%* - Ney, 'autoionisation du
projectile est presque négligeable et la stabilisation des électrons sur le projectile domine
avec 95% des événements de double capture (qu’il s’agisse du processus CE ou du processus
RCT). Ce n’est pas le cas avec le systéme O3+ - Ary pour lequel on observe une contribution
importante de SCC mais aussi de DCC. Cette répartition n’est pas la méme pour les
processus CE et RCT. On voit une contribution équivalente de SCC et DCC pour le
processus RCT. Pour le processus CE, la capture autoionisante SCC prend plus de poids
avec 75% des événements.

Toutes ces dépendances peuvent étre expliquées qualitativement en utilisant la charge
du projectile et la structure électronique de la cible. Les énergies d’ionisation du premier
et du deuxiéme électron sont de 21.56 et 40.96 eV pour le Ne et de 15.76 et 27.63 eV pour
I’Ar. En comparant les résultats obtenus sur les dimeres de Ne et d’Ar avec le projectile
03+ (Fig.5.16), on voit plus d’autoionisation avec des diméres d’Ar qu’avec des dimeéres
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FIGURE 5.16 — Production relative de double capture d’électron stabilisée et auto-ionisante
pour les deux processus CE et RCT de la voie de fragmentation (14 ;14) des dimeres d’Ar
(gauche) et de Ne (droite). DCC et SCC correspondent respectivement a la double capture
stabilisée et & la double capture autoionisante pour les trois projectiles étudié¢ O3+, Ar+
et Xe20t,

de Ne. Ceci est dii & ’énergie de liaison des électrons de I’Ar qui est plus faible que pour
le Ne, ce qui favorise la capture vers des états excités, moins liés, sur le projectile. Plus
I’énergie de liaison est faible, plus la capture vers des états hautement excités est probable,
et plus on obtient d’autoionisation.

Le méme type d’interprétation permet d’expliquer nos observations concernant les
processus CE et RCT dans le cas de collision O3t-Ar,. On remarque qu’il y a plus d’au-
toionisation dans le cas du processus CE que dans celui du processus RCT. Pour les deux
processus CE et RCT, le premier électron capturé a la méme énergie de liaison de 15.76
eV ce qui permet de dire que les états peuplés sur le projectile sont similaires dans les deux
cas. Ce qui differe est I’énergie de liaison du deuxieme électron capturé sur le projectile qui
est de 15.76 €V pour le processus CE et de 27.63 eV pour le processus RCT. Il en résulte
un état plus excité, en moyenne, dans le cas de CE et donc plus d’autoionisation que pour
RCT.

5.6.2 Triple Capture

Pour les événements de triple capture, on présente sur la Fig.5.17 les productions re-
latives de capture avec trois électrons stabilisés TCC (Triple Changement de Charge),
simplement autoionisante DCC, et doublement autoionisante SCC pour la voie de frag-
mentation (24 ;1+4)g. La triple capture stabilisée TCC correspond aux événements pour
lesquels le projectile conserve les trois électrons capturés pendant la collision. Les deux
autres scénarios DCC et SCC correspondent a la perte d’un seul ou de deux électrons
respectivement par effet Auger.

Pour la voie de fragmentation (24 ;14 ) g, le modéle MC-COBM prédit une assez faible
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contribution de triple capture & un centre. Pour ces événements, I’énergie d’ionisation
du troisieme électron est de 63.45 eV pour le Ne et 40.74 eV pour I’Ar. On observe la
méme dépendance avec la charge du projectile et la structure électronique de la cible que
dans le cas de la double capture. L’autoionisation augmente en augmentant la charge du
projectile, mais aussi en passant de la cible de Nes a celle d’Ars, ce qui reflete bien effet
lié & I’énergie de liaison des électrons a la cible.

Apres capture consécutive de trois électrons par le projectile, on voit clairement le pro-
cessus SCC, ol la relaxation d’un seul électron permet d’émettre les deux autres électrons
capturés. Ce phénomeéne, qui domine dans le cas d’Ar?T et de Xe?0t, est moins présent
pour O3, Cela montre que dans le cas d’Ar’ et de Xe?°T, les électrons transférés de la
cible vers le projectile occupent des états tres excités. Cette double autoionisation diminue
en diminuant la charge du projectile mais aussi en passant de la cible de dimere de Ne a un
dimere d’Ar. Inversement, le processus TCC correspondent a une relaxation du projectile
uniquement radiative n’apparait que pour le projectile le moins chargé O3*. La encore, le
role joué par la nature de la cible est clairement visible avec une augmentation de TCC
pour les dimeres de Ne.

104 o* Ar” Xe™" o* Ar** Xe®”
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FIGURE 5.17 — Productions relatives de capture d’électrons stabilisée et auto-ionisante
pour la voie de fragmentation (24 ;1+) du dimere d’Ar (gauche) et de Ne (droite). TCC,
DCC et SCC correspondent & la triple capture stabilisée, simplement autoionisante et
doublement autoionisante respectivement pour les trois projectiles étudiés O3+, Ar®T et
X820+-

5.6.3 Quadruple Capture

Pour la quadruple capture, on présente sur la Fig.5.18 les productions relatives de
capture avec 4 électrons stabilisés QCC (Quadruple Changement de Charge), simplement
autoionisante TCC, doublement autoionisante DCC et triplement autoionisante SCC pour
les deux voies de fragmentation (34 ;14+)r et (2+;2+)p. La quadruple capture stabilisée
QCC correspond aux événements pour lesquels le projectile conserve les quatre électrons



5.6. AUTO-IONISATION DU PROJECTILE 93

capturés pendant la collision.

En comparant les deux cibles, on voit que 'on produit également plus d’ionisation
multiple par effet Auger dans le cas de ’Ar que dans le cas du Ne, du fait de 1’énergie
de liaison qui est plus faible dans les dimeres d’Ar. Concernant la dépendance & ’état de
charge du projectile, on a les mémes observations et les mémes conclusions que pour la
triple capture.

Si on s’intéresse maintenant aux deux voies de fragmentation présentées, on voit 1é-
gerement plus d’électrons qui sont émis par autoionisation du projectile dans le cas de
(24+;24)F que dans le cas de (3+;1+)p, surtout pour la cible de Ney. Cela s’explique
encore une fois par ’énergie de liaison initiale totale des quatre électrons capturés dans le
cas de (34 ;14)F qui est plus grande que celle de (24 ;2+)p.

En plus de la diminution de ’émission Auger lorsque ’on diminue la charge du projec-
tile, on voit ’apparition assez surprenante d’événements ot le projectile capture et conserve
quatre électrons pour le systéme collisionnel O3t-Ary. Cette apparition correspond a la
production d’anions O~! apres capture de quatre électrons. Apres la collision, ces anions
peuvent donc rester stables comme dans le cas ici de QCC ou s’autoioniser comme dans le
cas de TCC et DCC. Au vu de affinité électronique de l'oxygene (de 1.46 eV), la produc-
tion de QCC nous permet de conclure que les électrons peuvent étre capturés dans 1’état

fondamental ou dans des états tres faiblement excités du projectile.
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FIGURE 5.18 — Productions relatives de capture d’électrons stabilisée et auto-ionisante
pour les deux voies de fragmentation (34 ;1+4) et (24 ;2+) du dimere d’Ar (gauche) et de
Ne (droite). QCC, TCC, DCC et SCC correspondent respectivement & la capture de 4
électrons suivie de leur stabilisation, avec simple autoionisation, double autoionisation et
triple autoionisation pour les trois projectiles étudiés 03T, Ar?t et Xe20t.






Conclusion et Perspectives

Dans cette these, nous avons présenté et discuté les principaux résultats expérimentaux
et théoriques obtenus sur des collisions entre des ions multichargés de basse énergie et des
dimeres de gaz rare (Ary et Ney). En utilisant expérimentalement la technique COLTRIMS,
nous avons pu mesurer la charge et I'impulsion des fragments ioniques produits et la charge
finale du projectile. Ces mesures ont permis d’isoler chaque voie de fragmentation, de
déterminer la distribution en KER associée et ensuite d’identifier la plupart des processus
de relaxation. Dans la voie de fragmentation de la double capture, nous avons réussi a
séparer la capture d’électrons a partir d’un seul ou des deux sites du dimeére conduisant a
deux processus CE (capture sur les deux sites du dimere) et RCT (capture sur un seul site
du dimere) dans le cas des dimeres d’Ar, et & trois processus CE, RCT et ICD (capture
d’un électron de couche interne sur un des deux sites du dimeére) pour les dimeéres de Ne. La
mise en évidence des processus RCT et ICD dans des collisions & basse énergie montre que
de nouveaux chemins de relaxation doivent étre pris en compte lorsqu’une cible atomique
se trouve & proximité d’un autre atome.

Contrairement au cas des molécules covalentes, une forte proportion de voies de frag-
mentation asymétriques a été observée avec une section efficace comparable a celle des
voies de fragmentation symétriques. Ce comportement est expliqué par la faible mobilité
électronique entre les deux centres du dimere. Cette faible mobilité électronique, associée a
I’analyse des spectres en KER, a permis d’obtenir de maniere quantitative les multiplicités
de capture associées a chacun des deux centres du dimere, avant relaxation et fragmenta-
tion. Une confrontation entre ces résultats expérimentaux et ceux obtenus en utilisant le
modele MC-COBM a été présentée et un bon accord a été observé. Cet accord a permis
d’expliquer, par une approche géométrique basée sur la distance internucléaire d’équilibre
du dimere et les rayons de capture des électrons, 1’évolution de la production relative des
processus de relaxation avec I’état de charge initial du projectile. Nous avons montré que
les voies de capture asymétriques dominent pour les faibles états de charge. Dans ce cas,
les rayons de capture deviennent comparables a la distance internucléaire d’équilibre du
dimeére ce qui limite la capture d’électrons des deux atomes a des parametres d’impact
localisés dans une région proche du centre de masse du dimere.

Nous avons également montré que la simple capture d’un électron de couche interne
suivie par 'ICD peut étre un des processus dominants dans les collisions a basse énergie.
Dans le systéme collisionnel O3+-Neg, le processus ICD a une section efficace comparable
a celle de double capture dans la couche de valence du dimere. De plus, le processus
ICD apparailt ici comme une source d’électrons de basse énergie qui domine largement
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I’émission d’électrons par effet Auger. Les prédictions du modele MC-COBM indiquent
que le processus ICD devient de plus en plus important lorsque 'on diminue 1’état de
charge initial du projectile. Ceci est d{i a une limitation du nombre d’électrons qui peuvent
étre capturés par le projectile et a une plus faible probabilité de capture des électrons de
la cible sur le projectile en voie de sortie.

Finalement, la mesure de la corrélation angulaire entre la diffusion du projectile et
I’émission des fragments a permis d’avoir acceés au parametre d’impact du projectile dans
le repére du dimere. Nous avons montré une capture préférentielle d’électrons a partir
du centre le plus proche du projectile; le projectile est alors diffusé du c6té du centre le
plus chargé du dimere ce qui est a 'opposé de ce qui a été observé dans des collisions
avec des molécules covalentes comme No. Cette originalité dans le cas des dimeres de gaz
rare est due a la faible mobilité des électrons qui limite le partage des électrons entre
les deux centres du dimere. La confrontation théorie/expérience sur la mesure de ®g;rr a
également montré que la charge des électrons molécularisés est partagée entre le projectile
et la cible mais avec une préférence pour une localisation proche du projectile. Afin d’avoir
un meilleur accord, un facteur d’écrantage intermédiaire pour les électrons molécularisés
dans la voie d’entrée de la collision pourrait étre estimé et ajouté au modele MC-COBM.

Une apparition inattendue des voies de quadruple capture dans le systéme collisionnel
O3F-Ary a été observée. Elle s’explique par I'affinité électronique de 1’atome d’oxygéne
autorisant la production d’anions O~! apres capture de 4 électrons et par la nature de
la réaction qui est exothermique. Globalement, ’accord entre les résultats expérimentaux
et théoriques n’est pas satisfaisant pour les projectiles de faible état de charge tel que
O3*. Deux points permettront d’améliorer le modele pour les faibles états de charge.
Tout d’abord, il faudrait ajouter dans le modele une étape supplémentaire qui permet un
passage du projectile vers des états de charge négatifs si ’affinité électronique le permet.
Ensuite, il faudrait estimer le nombre quantique principal de 1’électron, une fois capturé
sur le projectile ou recapturé sur la cible, d’une facon plus réaliste que celle faisant appel
au modele hydrogénoide.

D’autres résultats restent a éclairir. Sur ’ensemble des spectres en KER des voies de
fragmentation associées a la double et a la triple capture, de faibles contributions ont
été observées sans qu’une identification claire des processus produisant ces contributions
puisse étre effectuée. 1l serait souhaitable de pouvoir améliorer la résolution en impulsion
afin de mesurer avec précision le Q de la réaction. Cela faciliterait la séparation des diffé-
rents processus de relaxation présents dans une méme voie de fragmentation. La détection
en coincidence des électrons émis par la cible permettrait également d’identifier sans am-
biguité les processus de relaxation par émission d’électrons comme pour les cas ICD et
ETMD.

Pour résumer, les résultats expérimentaux obtenus dans cette these et leur comparai-
son a des calculs basés sur un modele MC-COBM ont permis d’avoir une image compléte
des processus collisionnels puis des processus de relaxation intervenants lors de collision
d’ions multichargés a basse énergie et des dimeres de gaz rare. Dans de tels systemes, la
nature de la liaison implique une faible mobilité électronique entre les deux atomes. Cette
propriété des dimeres de gaz rares a permis indirectement de rendre accessible les sites sur
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lesquels sont capturés les électrons lors de la collision. De méme, des processus de relaxa-
tion spécifiques a ces systéemes (RCT, ICD) ont pu étre étudiés en détails. Finalement,
la méthodologie décrite dans cette these pourra étre utilisée afin d’étendre les études a
différents états de charge du projectile et & des cibles plus complexes telles que les trimeres

de gaz rare et les dimeres moléculaires ((N2)2, (H20)2 par exemple).






Annexe A

Simulation du Spectrometre et
Analyse

A.1 Zone d’Extraction : Cas de deux Fragments

Considérons le cas ot un projectile incident suivant ’axe z entre en collision avec une
molécule composée de deux atomes de masse my et mo produite par un jet supersonique
suivant la direction y. Apres collision, le projectile capture q; et qo électrons des deux
atomes de la molécule. Cette derniere fragmente en deux ions possédant chacun les ca-
ractéristiques suivantes : (mj,q1,0p1) pour le premier et (mg,q2,%2) pour le deuxiéme ou
Up1 et Upe sont les vecteurs vitesses d’émission initiales des deux fragments. Au moment
de l'interaction, la position du centre de masse de la molécule est notée 7 (x0,y0,20)- A
I'intérieur du spectrometre, un champ électrique est appliqué suivant ’axe x (Ezﬁm) afin
d’extraire ces fragments vers le détecteur pour la mesure du temps et position d’impact
sur le détecteur (Fig.A.1). La force appliquée par ce champ électrique sur chacun des deux

fragments est notée :

F, = ¢+E=m;x*a, (A.1.1a)
ou i représente le premier fragment (i=1) ou le deuxiéme fragment (i=2).
L’évolution de la vitesse et de la position suivant x tout au long de la propagation des

deux fragments a 'intérieur du spectrometre est donnée par :

i *x B

viet) = B vt g (A.1.2a)
m;
i *x B

$Z(t) = q22* $*t2—|—vom*t+1‘0. (AlQb)
m;

Puisqu’il n’y a pas de force appliquée selon les directions y et z, on a simplement le

long de la trajectoire des deux frgaments :

viy(t) = voiy 5 Yi(t) = voiy * T+ Yo (A.1.3a)
Uiz(t) = V0iz Zz'(t) = Vg;» * t + 20. (A.1.3b)
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FIGURE A.1 — Schéma illustrant le dispositif expérimental.

Les temps de vol Ty et Ty des deux fragments sont estimés en utilisant la relation
Al4:

m; 2¢; E
T, = qi_EZ‘x * (—Uom + \/’ngz + T:”sz * Lo) (A14)

La distance parcourue par I’ion pour passer de la région de la collision (CM de la molécule)
jusqu’au détecteur peut étre déterminer comme suit :

B
Ly = IL’Z(TZ) — Ty = (]22_90 Ti2 + voiz * 15 (A15)
m;

ou Ly = x1(T1) = x2(T2) = 97 mm est la position du détecteur ions positifs.

Pour une fragmentation moléculaire vers deux ions, la conservation de la quantité de
mouvement nous donne les égalités suivantes dans le centre de masse de la molécule :

Py = —Pyo <— my * U1 = —Ma * Upo (Alﬁ)

M1 * Vo1e = —TN2 * Vo2g; M1 * Voly = —TM2 * Vo2y; 111 * Vo1 = —TN2 * V022
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A.2 Zone de la Collision : référentiel du CM

Pendant ’expérience, on collecte les informations sur le temps d’arrivée et positions
des fragments ioniques et du projectile en coincidence sur le détecteur correspondant. Ces
temps d’arrivée permettent de calculer le temps de vol de chacun des deux fragments. En
utilisant ce temps de vol et la position des fragments sur le détecteur, on peut reconstruire
la position initiale du centre de masse de la molécule pour chaque collision ainsi que le
vecteur quantité de mouvement initial d’émission des fragments. Ce vecteur quantité de
mouvement contient l'information sur la fragmentation de la molécule et sur le recul du

centre de masse de la molécule (due a l'interaction projectile/cible).

La reconstruction de la quantité de mouvement initiale d’émission des fragments est

faite en utilisant ces formules :

TTL‘LO
Poiz = moiz = —+— — 0.5 % ¢ TiE,
(2
Yi — Yo
Poiy = mgitoy = m;= T T Miler (A.2.1)
(]
Zi — 20
Poi. = mivgiz = mlzT
7

ou (y;,2;) représente la position de chacun des deux fragments sur le détecteur d’ions posi-
tifs et (xo=Lg4-Lo ;y0 ;20) représente la position du centre de masse du dimere au moment de
I'interaction. La vitesse du jet vje est calculée en utilisant la formule 3.3.1 et est orientée

suivant la direction y.

La conservation de la quantité de mouvement nous permet de reconstruire la position

initiale du CM de la molécule au moment de la collision :

Lo = 0.5E, (1T + qoTy) — 112

Porz = —Po2z mtatmeTy
— — — g = Ld — LO A
Por + Po2=0=  Poiy = —Poay = i Tt mayaTy—TyTa(ma +ma)vser (A.2.2)
P —_p Yo = miTo+moT1
01z = 02z _ maz1To+mozoTy
0 = T ThtmaTy

Une fois que l'on a déterminé pour chaque collision la position initiale du centre de
masse de la molécule et le vecteur quantité de mouvement d’émission des fragments, 1’éner-

gie cinétique totale KER libérée par fragmentation peut étre calculée :

Py By
KER = FEop+ FEp=—"+—". (A.2.3)
2m1 2m2
L’orientation de la molécule en coordonnées sphériques est données par :
P .
0; = acos( - OZ; - (A.2.4)
\/POiz+P0iy+P0iz
P .
o, = acos( R (A.2.5)
P, + P}
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ou #; est 'angle par rapport a l'axe z et ®; est 'angle par rapport a ’axe x dans le plan

transverse (x,y).

A.3 Zone de la Collision : référentiel du laboratoire

A"

FIGURE A.2 — Illustration pour présenter la diffusion du projectile. A7™ et A+ représente
Iétat initial et I’état final du projectile incident. B9+ et C%7T sont les deux ions produites
apres fragmentation de la cible. ®,,; est I'angle de diffusion du projectile apres collision
et ® o+ est Pangle d’émission du fragment B2+,

Le calcul de la position (xg,y0,20) pour tous les événements appartenant & une voie
de fragmentation nous montre une structure approximativement gaussienne autour de
la position maximale correspondante au centre de la région de collision (croisement du
projectile avec la cible). La largeur de la gaussienne provient de la taille de la zone de
collision (recouvrement projectile/cible) et du transfert d’impulsion. La position la plus
probable (centroide de la gaussienne) notée (xg.=Lg-Loc,Yoc,20c) nous permet de calculer
I’échange de la quantité de mouvement entre le projectile et la cible durant la collision
]30 - Cette information nous permet aussi de remonter a ’angle de recul de la cible @y
ainsi qu’a '’angle de diffusion du projectile ®,,; dans le plan transverse (x,y) (Fig.A.2).

m1Ts + moT;

P = —(Lo— LOC)%
m — m -
Py = 1(y1Tl Yoc) + 2(y2T2 Yoe) + (m1 + ma)vjet (A.3.1a)
chM _ ml(lel— Z()C) + mQ(ZQTQ— ZOc)
P
Doy = acos( oM ) (A.3.1b)
Prov + Pyom

(Ppmj = Oop + 1L (A.3.1C)

En tenant compte du vecteur quantité de mouvement échangé entre le projectile et la
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cible ﬁCM et du vecteur quantité de mouvement d’émission des deux fragments ]301 et
]302, on peut calculer I’énergie cinétique totale KER,; comme suit :

(P + mloay?  (f, 4 mefoar )2

KE = mitmy C A.3.2
RtOt 2m1 + 2TRQ ( )
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Etude des Collisions & Basse Energie entre Ions Multichargés et Diméres de Gaz Rare
Résumé — Ce projet doctoral consiste en ’étude de la dynamique de l'interaction entre des ions
multichargés et des dimeres de gaz rare dans des collisions & basse énergie. Apreés capture d'un ou
plusieurs électrons de la cible par le projectile, plusieurs états moléculaires ioniques peuvent étre
produits. Ces états vont ensuite relaxer en fragments chargés via plusieurs processus de dissociation.
Expérimentalement, cette étude est réalisée en utilisant la technique COLTRIMS, particulierement
efficace puisqu’elle permet la détection en multi-coincidence des fragments moléculaires et du pro-
jectile. Théoriquement, la dynamique de la collision est interprétée a ’aide d’un calcul classique
basé sur le modele de la barriére coulombienne mais adapté au traitement des cibles moléculaires
tels que les dimeres de gaz rares. Ce modele s’est montré en bon accord avec les résultats expéri-
mentaux, que ce soit en termes de production relative des différents processus de dissociation, ou
en termes de dépendance angulaire entre I'orientation de la molécule et la direction de projectile
diffusé. L’ensemble de ce travail a finalement permis d’établir une cartographie des processus dans
le repere de la molécule cible et de mettre en évidence un nouveau processus de relaxation de 'ion
moléculaire. Ce processus de relaxation est émetteur d’électrons de trés basse énergie et pourrait

avoir un réle non négligeable dans l’estimation des dommages causés par impact d’ion.

Study of Collisions between Low-Energy Multi-Charged Ions and Van-der-Waals Dimers
Abstract — Within this thesis, the dynamics of collisions between low energy multi-charged ions
and Van-der-Waals dimers is investigated theoretically and experimentally. During the interaction
ion/dimer, electrons from the target can be captured by the projectile and produce ionic states
of the dimer. These states will then relax into charged fragments via multiple dissociation pro-
cesses. Experimentally, this study is performed by means of Cold-Target Recoil-Ton Momentum
Spectroscopy, a powerful technique which allows the multi-coincidence detection of target ionic
fragments and the projectile. Theoretically, the collision dynamics is investigated using a classical
calculation based on the Coulombic Over-Barrier Model and adapted to treat diatomic molecules
such as dimers. This model has shown good agreement with the experimental results, both in terms
of relative production of the different dissociation processes, and in terms of angular dependence
of the molecular orientation in respect with the scattered projectile direction. All of this work has
finally enabled to provide, for the different processes, the two-dimensional probability maps p(l_;)
in the molecular frame and to highlight a new relaxation mechanism of the molecular ion named
Interatomic Coulombic Decay. This relaxation process is electron emitter of very low energy and

could have a significant role in the assessment of damage caused by ion impact.

Keywords — Van-der-Waals dimers, COLTRIMS, electrons capture, interatomic coulombic decay,
charge transfer, autoionisation, coulomb explosion, electron mobility, low energy electrons, ion

dimer collisions, coulombic over-barrier model.
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