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Dans plusieurs domaines de la physique, l'étude des collisions entre des particules 

chargées et des atomes représente un intérêt aussi bien fondamental que pratique pour la 

compréhension de nombreux phénomènes naturels.  

 

En astrophysique, les mécanismes élémentaires d'interaction (capture, ionisation, 

excitation) interviennent lors de la formation d'objets cosmologiques tels que les disques 

d'accrétion autour des trous noirs [Ballance et al. 2001, Whiteford et al. 2002]. La 

connaissance de ces mécanismes permet ainsi d'analyser les phénomènes galactiques. Dans le 

domaine de la fusion thermonucléaire, l'étude des phénomènes d'ionisation et d'excitation est 

fondamentale pour le développement de la physique des plasmas de fusion, dans lesquels les 

collisions conduisent à la production d'ions excités dont la désexcitation se traduit par 

l'émission de rayons X [Schroeder et al. 2001, Zeng et al. 2001]. Grâce à des méthodes 

avancées de spectroscopie, il est possible d'obtenir une estimation précise de la densité, de la 

température ainsi que la mise en évidence des processus de transfert d'énergie au sein de ces 

plasmas chauds [Inal and Dubau 1987]. 

 

Lors des collisions atomiques, l'importance des mécanismes élémentaires d'interaction 

(capture, ionisation, excitation) entre, par exemple une particule chargée et un atome dépend 

essentiellement de la vitesse  de collision par rapport à la vitesse vpv i des électrons de la 

cible. En particulier, à haute vitesse de collision ( v>>pv i), les processus d'ionisation et 

d'excitation de la cible atomique sont dominants.  

 

Dans le domaine des hautes vitesses de collision, la simple excitation (ou ionisation) 

est un phénomène bien connu et expliqué en terme d'interaction entre le projectile et un 

électron actif (interaction projectile-électron) [Bethe 1930]. En revanche, les processus à deux 

électrons (double ionisation, double excitation, l'ionisation-excitation), étant, quant à eux, 

moins connus, sont d'un intérêt croissant aussi bien au niveau expérimental [Andersen et al. 

1986, Giese et al. 1990, Bordenave-Montesquieu et al. 1992, Tanis et al. 1999, Godunov et 

al. 2002] que théorique [McGuire 1982, McGuire et al. 1995, Chung and Gou 1995, 
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Zatsarinny 1999, Godunov et al. 2000, 2002]. Les processus collisionnels à deux électrons 

sont des processus en deux étapes [Andersen et al. 1986, 1987]. Deux grands types de 

processus peuvent être distingués. Le premier mécanisme fait intervenir deux interactions 

projectile-électron indépendantes [McGuire 1982, Pedersen and Hvelplund 1989, McGuire et 

al. 1995]. Le deuxième mécanisme fait intervenir une interaction projectile-électron suivie de 

l'interaction mutuelle des électrons actifs (interaction électron-électron) [Andersen et al. 1986, 

1987, Stolterfoht 1990, 1993]. L'interaction électron-électron peut se manifester de diverses 

façons comme, par exemple, la diffusion mutuelle des deux électrons actifs (corrélation 

électronique) ou encore l'interaction électron-trou après ionisation du premier électron actif. 

L'interaction électron-électron joue un rôle déterminant lors des collisions entre des particules 

chargées et des atomes [McGuire 1982].  

 

Lors des processus à deux électrons, les électrons affectés peuvent être aussi des 

électrons externes que des électrons internes de la cible. Dans le deuxième cas de figure, la 

cible, après la collision, peut présenter une couche électronique interne complètement vide : 

elle est communément appelée atome (ou ion) creux. Les mécanismes impliqués dans les 

processus à deux électrons diffèrent selon les états creux peuplés [Andersen et al. 1986, Tanis 

et al. 1999, 2000, Godunov et al. 2000, Chesnel et al. 2002]. Ainsi, l'identification [Rødbro et 

al. 1979, Kiernan et al. 1995, Cubaynes et al. 1996, Journel et al. 1996, Diehl et al. 1997, 

2000] et la détermination des sections efficaces de production des états peuplés [Andersen et 

al. 1986, Pedersen and Hvelplund 1989, Tanis et al. 1999, 2000, Chesnel et al. 2002] 

fournissent des données essentielles pour une meilleure compréhension des mécanismes 

responsables de la création de lacunes en couche interne. 

 

Les premiers états creux observés ont été les états atomiques doublement excités de 

l'hélium produits par impact électronique [Fano 1961 et références internes]. La mise en 

évidence des séries de Rydberg correspondant aux configurations électroniques 2snp et 2pns a 

été réalisée par photoabsorption de l'hélium [Madden and Codling 1963]. L'étude des 

systèmes héliumoïdes doublement excités (idéals pour aborder le problème coulombien à trois 
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corps) a permis de clarifier les discussions théoriques liées à la position en énergie des 

niveaux excités et de vérifier la fiabilité des calculs de type multiconfigurationnel [Ermolaev 

1984, Fischer 1991, Bronk et al. 1998, Godunov et al. 2000]. Les systèmes comportant trois 

électrons excités (problème coulombien à quatre corps) sont plus difficiles à traiter. L'étude 

des états à trois électrons excités, d'abord réalisée sur l'ion He- après diffusion d'électrons sur 

des atomes d'hélium [Kuyatt et al. 1965], a permis d'observer les états t 

 identifiés à l'aide des résultats théoriques de Fano et Cooper [Fano and Cooper 

1968]. Par la suite, il s'est avéré plus facile de partir de l'atome de lithium (à trois électrons) 

que de capturer préalablement un électron sur l'hélium [Skogvall et al. 1995, Diehl et al. 1997 

et références internes]. En outre, l'atome de lithium constitue un excellent système pour 

étudier le problème coulombien à quatre corps. Avec cet atome, l'accent a été mis sur la 

création d'états ioniques creux par ionisation-excitation en couche K [Diehl et al. 1997, 2000, 

Tanis et al. 1999, 2000, Chesnel et al. 2002]. 

Pps 22 22  e

Dps 2222

 

Même si, au vu des résultats expérimentaux, le rôle des interactions projectile-électron 

et électron-électron lors la production des états ioniques creux du lithium a été largement 

discuté [Tanis et al. 1999, 2000, Chesnel et al. 2002], il n'existe aucun résultat quantitatif 

quant à l'importance relative des différents mécanismes. La recherche de la contribution de 

chacun des mécanismes de production des différents états excités du lithium par 

ionisation-excitation, en fonction des paramètres de vitesse et de charge du projectile, 

constitue l'objectif essentiel de ce travail de thèse.  

 

Les sections efficaces d'ionisation-excitation en couche K du lithium par impact 

d'électrons de vitesses comprises entre 6 et 20 u.a. et d'ions Kr34+ de vitesse de 50 u.a. sont 

mesurées par la méthode de spectroscopie d'électrons Auger. Nos résultats sont comparés 

avec ceux obtenus pour la collision Ar18+ + Li à une vitesse de 60 u.a. [Tanis et al. 2000]. 

L'ensemble de ces mesures repose sur de larges domaines de charges  et de vitesses  du 

projectile. Les paramètres de perturbation du projectile (définis comme étant le rapport 

pZ pv

ppZ v/ ) ainsi obtenus sont compris entre 0,05 et 0,7 u.a. L'exploration d'un large domaine de 
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paramètres de perturbation est essentielle pour l'identification et la séparation des différents 

mécanismes impliqués dans le processus d'ionisation-excitation. 

 

Notre travail de recherche est présenté dans ce mémoire selon le plan suivant : 

 

Au chapitre I, l'aspect théorique de la collision est développé. Après une description 

générale de la collision, les mécanismes responsables de l'ionisation et de l'excitation simples 

ou multiples sont introduits. 

 

Au chapitre II, le canon à électron et le four à lithium, réalisés au laboratoire, ainsi que 

le dispositif expérimental de spectroscopie d'électron Auger sont décrits de façon détaillée. La 

méthode d'analyse des spectres d'électrons Auger est également explicitée. 

 

Au chapitre III, l'étude de l'influence de l'énergie et de la charge du projectile sur le 

processus de simple excitation en couche K du lithium par impact de particules chargées à 

haute vitesse est exposée. Les résultats expérimentaux sont comparés aux calculs réalisés au 

sein du laboratoire à l'aide d'un code basée sur la théorie de Born. Cette étude préalable de la 

simple excitation s'avère très utile pour la compréhension des mécanismes plus complexes 

intervenant lors de l'ionisation-excitation en couche K. 

 

Au chapitre IV, après une présentation des résultats expérimentaux concernant 

l'ionisation-excitation en couche interne du lithium, l'identification des mécanismes impliqués 

et la détermination de leur contribution relative sont entreprises. Un calcul ab-initio est 

effectué dans le cadre de l'approximation de Born afin de déterminer les probabilités 

d'ionisation et d'excitation en couche K. Les résultats théoriques alors obtenus sont comparés 

aux résultats expérimentaux et contribuent ainsi à l'analyse des mécanismes d'ionisation-

excitation en fonction du paramètre de perturbation. 
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I. Présentation de la collision : 

I.1. Introduction : 

 

Comme nous l'avons déjà mentionné dans l'introduction, lors de la collision entre une 

particule chargée P  (électron e- ou ion +qP ) et une cible atomique ou moléculaire C , les 

processus inélastiques susceptibles de se produire sont de plusieurs types : 

- l'excitation :  , ∗∗++ +→+ CPCP qq

- l'ionisation :  , −+++ ++→+ erCPCP rqq

- le transfert de charges (dans le cas d'un ion projectile) :  

 . )()( ∗+∗+−+ +→+ rrqq CPCP

 

Selon la vitesse vp de la particule chargée, l'importance relative de ces processus 

dynamiques diffèrent. Trois principaux domaines de vitesses sont définis en comparant vp aux 

vitesses classiques {vi} des électrons actifs (c'est-à-dire les électrons qui changent d'état au 

cours de la collision) : 

 

- le domaine des basses vitesses :    vp <  Inf{vi}, 

- le domaine des vitesses intermédiaires :  vp ≈  {vi}, 

- le domaine des hautes vitesses de collision :  vp  Sup{v> i}. 

 

Le transfert de charges est le processus prédominant dans le régime des basses vitesses 

de collision. Au contraire, l'ionisation et l'excitation sont dominants aux hautes vitesses de 

collision. 

 
À une vitesse incidente v10v >p i, où vi est la vitesse de l'électron actif de l'atome 

cible, une théorie de perturbations au premier ordre telle que l'approximation PWBA (Plane-
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Wave Born Approximation) [Fermi 1924, Bethe 1930, Weizsäcker 1937, Inokuti 1971] 

devient fiable, à condition que les fonctions d'ondes utilisées pour la cible soient correctes. 

 

I.2. Hamiltonien total : 

 

Considérons une cible à n électrons. Par rapport à un référentiel quelconque, le 

hamiltonien total décrivant le système S formé par le projectile, la cible et les n électrons 

s'écrit : 

 

 VTHtot += . (I.1) 

L'opérateur T  décrit l'énergie cinétique de l'ensemble des constituants du système. V  

correspond à l'opérateur énergie potentielle incluant les interactions coulombiennes entre les 

diverses particules chargées du système, ainsi que les interactions de type spin-orbite et autres 

corrections relativistes. 

 

 Le centre de masse (CM) du système (Fig. 1) est choisi comme origine des 

coordonnées électroniques. De cette manière, il est possible de séparer le mouvement global 

du système du mouvement relatif des éléments qui le constituent. Le système est donc décrit 

par les coordonnées suivantes : 

  :  vecteur position du centre de masse par rapport au référentiel du 

laboratoire, 

CMR
r

 PCR =
r

 : vecteur distance projectile-noyau cible, 

  :  vecteur position des électrons par rapport au centre de masse de 

l'ensemble projectile-noyau cible. 

{ }irr rr
=

L'opérateur T  s'écrit alors (en unité atomique) [Jouin 1986] : 

 

 ( ) 2

1

2

1

222
.1

2
1

2
1

2
1,, iCMiCM r

n

i

R

n

i

rRRCM mm
rRRT rrrrrrrr

∇∇+∇−∇−∇= ∑∑
==

µ
, (I.2) 
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où m représente la somme des masses mp et mc du projectile P et de la cible C, 

respectivement. La quantité µ est la masse réduite donnée par la relation : 

 
cp

cp

mm
mm

+
=µ . (I.3) 

La masse nucléaire étant très grande par rapport à celle des électrons, le centre de masse 

nucléaire est quasiment confondu avec le centre de masse de l'ensemble du système S. Dans la 

relation (I.2), le terme 
2

1

2
.1

iCM r

n

i

R
m

rr ∇∇∑
=

 peut alors être négligé. 

 Ainsi, sachant que l'opérateur d'énergie potentielle V  ne dépend que des coordonnées 

R
r

 et rr  et compte tenu de la relation (I.2), le hamiltonien total devient : 

 

 ( ) ( )rRH
m

rRRH relRCMtot CM

rrrrr
r ,

2
1,,

2
+∇=  (I.4) 

avec  ( ) ( rRVrRH
n

i

rRrel i

rrrr
rr ,

2
1

2
1,

1

22
+∇−∇−= ∑

=
µ

) (I.5) 

D'après l'expression (I.4), la fonction propre de  peut se décomposer sous la forme : totH

 

 ( ) ( ) ( )rRRrRR relCMtrCMtot
rrrrrr

,,, ψψψ = , (I.6) 

de sorte que : 

 

 ( ) ( )CMtrtrCMtrR RER
m CM

rr
r ψψ =∇
2

2
1  (I.7) 

 

et  ( ) ( ) ( )rRErRrRH relrelrelrel
rrrrrr ,,, ψψ = . (I.8) 

Le mouvement de translation globale du système [relation (I.7)] peut donc être séparé du 

mouvement relatif de ses éléments constitutifs [relations (I.5) et (I.8)]. De ce fait, on ne 

s'intéresse désormais qu'au hamiltonien relatif ( )rRHrel
rr, . 
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I.3. Hamiltonien électronique :  

 

Dans l'expression du hamiltonien relatif ( )rRHrel
rr, , il est possible de séparer le 

mouvement relatif des noyaux de celui des électrons [Jouin 1986]. 

À partir des relations (I.2) et (I.4), le hamiltonien relatif peut s'écrire sous la forme : 

 

 ( ) ( )rRHrRH Rrel
rrrr r ,

2
1,

2
+∇−=

µ
, (I.9) 

où ( )rRH rr,  représente le hamiltonien électronique. 

Grâce aux relations (I.5) et (I.9), le hamiltonien électronique est donné par : 

 

 ( ) ( rRVrRH
n

i

ri
rrrr

r ,
2
1,

1

2
+∇−= ∑

=

). (I.10) 

Dans ce travail, la vitesse du projectile est suffisamment faible pour que les corrections 

relativistes soient négligeables. Le terme de couplage spin-orbite, dans le cas d'un atome léger 

(ici le lithium), est négligeable et n'est pas pris en compte dans notre calcul. Le hamiltonien 

électronique s'écrit alors : 

 

 ( )
R
ZZ

rrr
Z

r
ZrRH CP

n

ji ji

n

i C

C

P

P
n

i

r

ii

i +
−

+









+−∇−= ∑∑∑

<==

rr
rr

r
1

2
1,

11

2
. (I.11) 

Dans l'expression (I.11),  et  sont les charges respectives du projectile P et du noyau 

cible C. Le premier terme du hamiltonien 

PZ CZ

H  représente l'opérateur énergie cinétique des 

électrons. Le deuxième terme traduit les interactions coulombiennes projectile-électron et 
noyau cible-électron : r  et r  sont respectivement les distances entre l'électron i  et les 

centres P et C (Fig. 1).  

iP iC

Les deux derniers termes de l'expression (I.11) représentent respectivement les interactions 
entre paires d'électrons et entre le projectile et le noyau cible. Dans la suite, la distance ji rr rr

−  

entre les électrons i et j est notée . ijr
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Figure 1. : Schéma de la collision 
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I.4. Concept de corrélation électronique : 

 

Avant d'introduire la corrélation électronique, il est utile de rappeler que le modèle à 

particules indépendantes postule que chaque électron se déplace indépendamment des autres 

dans un potentiel représentant l'interaction avec le projectile, l'attraction du noyau cible et 

l'effet moyen dû à la répulsion de tous les autres électrons (électrons spectateurs). 

 Le concept de corrélation électronique est basé sur la décomposition de l'interaction 
électron-électron  [relation (I.11)] en un champ moyen et une interaction 

résiduelle entre paires d'électrons, appelée interaction diélectronique.  

∑
<

−≡
ji

ij
e rV 1

 De manière formelle, l'interaction électron-électron V  est décomposée en termes 

d'opérateurs à un et deux corps :  

e

 

 . (I.12) corree VWV +=

Le potentiel W  représente le champ moyen du modèle à particules indépendantes et est 

associé à des opérateurs à un corps . La corrélation électronique (interaction 

diélectronique) correspond au potentiel V  qui est associé à des opérateurs à deux corps 

 :  

e

iw

corr

ijq

 

  et ∑
=

=
n

i
i

e wW
1

∑
<

=
ji

ij
corr qV . (I.13) 

Alors que l'opérateur W  peut être exprimé analytiquement, le potentiel W  peut être 

déterminé indirectement par la méthode Hartree-Fock [Hartree 1927, Fock 1930]. 

L'interaction diélectronique V  est alors extraite de l'expression : 

e

corr

e

 

 . (I.12.bis) eecorr WVV −=

Dans le hamiltonien électronique H , la corrélation électronique est la seule interaction 

qui comporte des opérateurs à deux corps. Il en résulte que l'opérateur H  peut se décomposer 

de la façon suivante : 
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 . (I.14) corrVHH += 0

Le hamiltonien du modèle à particules indépendantes 0H  est une somme d'opérateurs 

à un corps :  

 

 . (I.15) ∑
=

=
n

i
ihH

1

0

Dans la suite, le rôle de la corrélation électronique sera étudié pour le cas particulier de 

la création de deux lacunes en couche interne intervenant lors des collisions à haute vitesse 

entre un projectile chargé (ion ou électron) et une cible neutre à trois électrons, l'atome de 

lithium. Il s'agira de séparer les mécanismes à électrons indépendants de ceux faisant 

intervenir la corrélation électronique. Les mécanismes à électrons indépendants seront traités 

dans le cadre de l'approximation de Born. 

 

I.5. Traitement de la collision dans le cadre de l'approximation de 

Born 

I.5.1. Hamiltonien du système 

 

Pour commencer, nous nous limitons à un processus à un électron actif (simple 

excitation ou simple ionisation). Dans le chapitre IV, nous verrons comment étendre les 

résultats au cas de plusieurs électrons actifs.  

L'atome cible est donc, pour l'instant, schématisé par un ion C+ de charge 1+ lié à 

l'électron actif situé à la distance r de C+. La masse de l'ion cible C+ est grande devant celle de 

l'électron, de sorte que l'on peut confondre le centre de masse du système électron - C+ avec 

celui du noyau de la cible C. Dans le référentiel du centre de masse du système 

projectile-cible, le hamiltonien total [hamiltonien relatif de la relation (I.9)] s'écrit alors : 

 
 intprojciblerel VHHH ++= . (I.16) 
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Cet hamiltonien se compose de trois parties : 

● le hamiltonien atomique qui décrit le mouvement, non perturbé par le projectile, de 

l'électron actif autour de la cible. Ce hamiltonien atomique s'écrit :  

 

 ( )rVH ciblercible
r

r +∇−= 2

2
1 , (I.17) 

où V ( )rcible
r  est le potentiel induit par la cible sur l'électron actif. 

● le hamiltonien  décrivant le mouvement relatif du projectile par rapport à la 

cible et qui s'écrit :  

projH

 

 2

2
1

RprojH r∇−=
µ

. (I.18) 

● le potentiel V  d'interaction entre le projectile et les constituants de la cible (ion Cint
+ 

et électron actif) qui s'exprime de la façon suivante :  

 

 ( )
rR

Z
R
Z

rRV pp
int rr

rr

−
−=, . (I.19) 

Dans l'approximation de Born, le potentiel d'interaction est supposé suffisamment petit pour 
être traité comme une perturbation. Cette approximation est valable si le rapport ppZ v/  est 

petit devant 1. 

I.5.2. Élément de matrice de transition et facteur de forme : 

 
 Soient ( )ri

rφ  et ( )rf
rφ  les fonctions d'onde électroniques initiale et finale, fonctions 

propres de . Soient cibleH ( ) RKi ie .23−2π  et ( ) RKi fe .232 −π  les fonctions propres initiale et finale 

de  décrivant l'onde plane associée au projectile (projH iK  et fK  sont les vecteurs quantités 

de mouvement initial et final du projectile). Dans le cadre de l'approximation de Born au 

premier ordre, l'élément de matrice de transition est donné par l'expression suivante [Messiah 

1959, Mott and Massey 1965, Mac Dowell and Coleman 1970] : 
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 ( )

( )
)()(

2
1 ..

3 reVreT i
RKi

intf
RKiB

if
if rr rrrr

φφ
π

= . (I.20) 

On montre que (voir Annexe 1) : 

 

 
( )

( )qF
q

Z
T if

p
if

r
222

2
π

−= . (I.21) 

Le facteur de forme  représente le terme intégral de l'élément de matrice de transition, 

c'est-à-dire :  

ifF

 

 ( ) ( ) ( ) rdrreqF if
rqi

if
3*. rrr rr

φφ∫ −= . (I.22) 

Le vecteur qr  représente la quantité de mouvement transférée à la cible. La conservation de la 

quantité de mouvement impose que :  

 
 if KKq

rrr
−= . (I.23) 

I.5.3. Expression de la section efficace 

 

 D'après la règle d'or de Fermi, la densité de probabilité de transition s'écrit : 

 
 ( )ETw ifif ρπ

2
2= , (I.24) 

où ( )Eρ  représente la densité d'états finals dans l'espace des énergies accessibles au projectile 

diffusé. La section efficace différentielle de diffusion Ωdd /σ  est définie comme étant le 

nombre de particules diffusées dans l'élément d'angle solide Ωd , pendant l'unité de temps et 

par unité de courant de probabilité ("flux" de particules incidentes) [Messiah 1959]. Pour une 

particule incidente décrite par l'onde plane ( )
( )

RKi i , le courant de probabilité est 

donné par [Cohen-Tannoudji et al. 1973, chapitre III] : 

eR −=Ψ 232
1

π

r

 

 
( ) ( ) i

p

i
i m

KJ v
2

1
2

1
33

r

ππ
== , (I.25) 
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où pi vv rr
=  est la vitesse du projectile incident. La section efficace iif Jwd // =Ωσd  s'écrit 

alors : 

 

 ( ) ( )ET
d
d

if
p

ρπσ 2
4

v
2

=
Ω

. (I.26) 

La densité ( )Eρ  se rapporte aux états d'énergie des projectiles diffusés qui sont décrits par 

l'onde plane ( ) ( ) RKi feR .232 −= πfΨ . Lorsque l'impulsion K  du projectile diffusé pointe dans 

l'angle solide  autour de Ωd fK , l'énergie de cette particule est comprise dans un intervalle 

 centré en fEd pff mK 2/
2

=E . L'élément de volume  dans l'espace des impulsions 

s'écrit : 

Kd 3

 

 . (I.27) Ω= ddKKKd 23

En remplaçant la variable K  par l'énergie E  qui lui est reliée ( ), on a : pmKE 2/2=

 

 ( ) Ω= ddEEKd ρ3 . (I.28) 

Sachant que , on en déduit l'expression de KmdEdK p // = ( )Eρ  [relations (I.27) et (I.28)] : 

 
 ( ) KmE p=ρ . (I.29) 

Ainsi, la section efficace de diffusion avec une impulsion pointant autour de fK  peut se 

réécrire [d'après les relations (I.21), (I.26) et (I.29)]: 

 

 ( ) 2

4

2
2

v
v

4 qF
q
Z

m
d
d

ij
p

p

f
p

r
=

Ω
σ , (I.30) 

avec  la vitesse du projectile diffusé.  fv

 

Pour accéder à la section efficace totale de diffusion, il est utile de déterminer au préalable la 

section efficace différentielle en , module du vecteur quantité de mouvement transférée q qr . 

D'après la relation (I.23), nous avons : 
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 . (I.31) θcos2222
fifi KKKKq −+=

La dérivée de cette expression nous donne : 

 

 dq
KK
qd

fi

=θθsin . (I.32) 

Avec la relation (I.32), la quantité ϕθθ ddd sin=Ω  est remplacée par un terme en ϕddq  

dans l'expression de la section efficace différentielle [relation (I.30)]. L'intégration sur l'angle 

azimutal ϕ  est égale à π2  car le système est à symétrie cylindrique. Nous obtenons alors une 

expression simplement différentielle en  de la section efficace : q

 

 
( )

3

2

2

2

v
8

q
qFZ

dq
d ij

p

pπσ
= . (I.33) 

Pour obtenir la section efficace totale, nous intégrons cette relation sur  de la façon 

suivante : 

q

 

 
( )

∫=
max

min
3

2

2

2

v
8

q

q

ij

p

p dq
q

qFZ
πσ . (I.34) 

La borne inférieure d'intégration q  est obtenue en considérant la conservation de l'énergie, 

c'est-à-dire 
min

( )iEfpif EmKK −=− 222 . La valeur minimale de q  s'écrit alors : 

 

 
p

if EE
q

vmin

−
= . (I.35) 

La valeur maximale q  de q  est obtenue en considérant la collision binaire avec des 

particules lourdes, c'est-à-dire q .  

max

pv2=max

L'intégrale [relation (I.34)] sur  présente une dépendance asymptotique en ln  [McGuire 

1982] à grande vitesse de collision. La section efficace totale de transition du niveau  vers 

le niveau  dépend donc fortement de la nature du projectile : elle varie avec sa charge  

et sa vitesse  de façon quasi proportionnelle à 

q pv

iE

fE pZ

pv ( )2v/ ppZ  (lorsque l'on néglige la faible 

dépendance en ). Ce résultat sera très important pour décrire les mécanismes mettant en 

jeu plusieurs électrons actifs. 

pvln
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II. Processus d'ionisation et d'excitation en couche K du lithium : 

II.1. Ionisation - Processus à trois corps et transitions dipolaires : 

 

Lors des collisions entre un projectile chargé et un atome cible, l'ionisation correspond 

à la transition de l'électron actif d'un état initialement lié à un état du continuum. L'étude de 

l'ionisation est particulièrement importante pour la compréhension des processus à plusieurs 

corps. Le problème de l'interaction coulombienne à deux corps peut être considéré comme 

résolu dans le cadre de la mécanique quantique, alors que les processus à trois corps ne sont 

décrits que par des méthodes approximatives. Pour décrire les processus à plusieurs corps, il 

est nécessaire de séparer la partie à deux corps avant de traiter les effets à plusieurs corps. 

 

Lors d'une collision à faible paramètre d'impact, l'un des électrons de la cible (électron 

actif) peut être éjecté avec une grande quantité de mouvement. Lors d'une telle collision dite 

binaire, l'interaction entre le projectile et l'électron actif est suffisamment forte pour pouvoir 

négliger l'interaction entre cet électron et le reste de l'atome cible. Dans ce cas, le processus à 

deux corps est susceptible d'être dominant lors de l'ionisation.  

 

Par contre, à grand paramètre d'impact, le transfert de quantité de mouvement entre la 

particule incidente et l'électron actif est faible (lorsque la vitesse de la particule incidente est 

suffisamment élevée). Lors d'une telle collision, la quantité de mouvement transférée par le 

projectile peut être nettement inférieure à la quantité de mouvement de l'électron éjecté [Bethe 

1930]. Pour qu'il y ait conservation de la quantité de mouvement, il est nécessaire qu'un 

troisième corps interagisse. Si aucun autre électron n'est éjecté, c'est alors le noyau cible qui 

prend part au processus d'ionisation. La simple ionisation, lors de ces collisions, peut être 

attribuée à un processus à trois corps (le projectile, l'électron actif de l'atome cible, l'ion cible 

résiduel). 
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Une étude récente [Stolterfoht et al. 1998, 1999] a permis de séparer et de dégager 

l'importance relative des effets à deux corps et à trois corps lors d'une collision ion-atome. 

Des ions d'argon complètement épluchés et de très grande vitesse ( ) ont été 

envoyés sur une vapeur atomique de lithium. L'utilisation du lithium comme cible présente de 

sérieux avantages. Cet atome ne contient que trois électrons dont deux fortement liés (1s) et 

un faiblement lié (2s). Les extensions spatiales des orbitales électroniques sont très 

différentes. La conclusion de cette étude est que les effets à trois corps jouent un rôle 

prépondérant pour l'ionisation d'un électron 1s, alors que, dans le cas de l'ionisation de 

l'électron 2s les effets à deux corps deviennent dominants. 

cp 4,0v =

 

L'ionisation d'un électron 1s par processus à trois corps est généralement accompagnée 

d'un faible transfert de quantité de mouvement entre le projectile et l'électron. Dans ces 

conditions, comme l'ont souligné plusieurs auteurs [Bethe 1930, Williams 1934, Fano 1963, 

Inokuti 1971], l'ionisation par interaction avec un ion rapide est analogue à l'ionisation par 

photoabsorption. La photoabsorption est un processus à trois corps (photon, électron actif, ion 

résiduel) qui se manifeste par transition dipolaire (transfert d'une unité de moment cinétique 

). De manière analogue, l'ion rapide responsable de l'ionisation de l'électron 1s du 

lithium peut être vu comme étant essentiellement une source de photons virtuels donnant lieu 

à des transitions dipolaires [Williams 1934, Weizsäcker 1937, Stolterfoht et al. 1998, 1999 et 

références internes]. Cette analogie entre photon et ion rapide peut s'étendre au cas de 

l'excitation de l'électron 1s du lithium, au cours de laquelle le transfert de quantité de 

mouvement entre le projectile et l'électron est faible. Dans la suite, l'importance des 

transitions dipolaires sera clairement illustrée dans le cas de l'excitation. 

1=∆l

 

 En ce qui concerne maintenant la dépendance en charge et en vitesse du projectile des 

sections efficaces de simple ionisation, McGuire a montré [McGuire 1982] que la section 

efficace totale de la simple ionisation de l'hélium suit, de façon asymptotique (à grande 
vitesse), une dépendance du type ( ) ( )Bohr

2
p vvlnvZ pp . Il s'agit de la dépendance exprimée 
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dans la relation (I.34). La section efficace totale présente donc une assez forte dépendance en 
 et  par le terme pZ pv ( 2

p vZ p )  et une faible dépendance en  par le terme  (avec 

 u.a.). 

pv pvln

1=vBohr

 

II.2. Excitation en couche interne : 

II.2.1. Généralités 

 

Lorsqu'une particule chargée entre en collision avec un atome cible, la transition d'un 

électron actif de la cible, d'un état fondamental stable (d'énergie minimale) vers un état lié 

d'énergie plus élevée, est appelée simple excitation. 

 

Plusieurs travaux tant expérimentaux que théoriques ont été menés sur la simple 

excitation du lithium. L'excitation de l'électron 2s par impact de particules chargées a été 

l'objet de nombreuses études [Shuttleworth et al. 1979, Ermolaev et al. 1987a, Ermolaev et al. 

1987b, Baum et al. 1989, Schweinzer et al. 1999] et ne sera pas abordée dans ce travail. Dans 

la suite, seule l'excitation des électrons de la couche interne du lithium et les mécanismes qui 

s'y rapportent seront étudiés. En ce qui concerne la simple excitation en couche K du lithium, 

des spectres à très haute résolution ont été mesurés après impact d'électrons de vitesse 

incidente comprise entre 2,4 et 6,6 u.a., et d'ions légers et monochargés de vitesse inférieure à 

3 u.a. [Ziem et al. 1975, Prömpeler 1976, Rassi et al. 1977, Pejčev et al. 1977]. Les états 

autoionisants issus de la simple excitation ont été identifiés [Ederer et al. 1970, Bruch et al. 

1975, Ziem et al. 1975, McIlrath and Lucatorto 1977, Rødbro et al. 1979]. 

 

L'étude de la simple excitation en couche K du lithium lors de collisions avec des ions 
multichargés et de haute vitesse (  u.a.) a récemment été entreprise [Tanis et al. 2000]. 

La section efficace totale de simple excitation a été mesurée pour la collision Ar

50v >p

18+ + Li à 95 

MeV/uma. Le résultat expérimental est en bon accord avec les prédictions de l'approximation 
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de Born. Il est à souligner que, lors d'une telle collision, la vitesse du projectile (  u.a.) 

est très grande devant celle des électrons 1s de la cible. Dans ces conditions, l'impulsion 

transférée par le projectile est généralement faible (processus à trois corps) et l'interaction est 

similaire à celle d'un photon avec la cible. L'observation de la prédominance des transitions de 

type dipolaire 1  signe le caractère "photo-induit" de la simple excitation. Ce résultat, 

analogue à celui de l'ionisation d'un électron 1s, s'avérera de première importance lors de 

l'étude des mécanismes faisant intervenir les deux électrons 1s (ionisation + excitation ou 

double excitation). 

60v =p

nps →

 

De manière analogue à la simple ionisation, la section efficace de simple excitation est 
susceptible de dépendre de la charge  et de la vitesse  du projectile selon la relation :  pZ pv

 

 p
p

p
exc

Z
vln

v

2











∝σ . (I.36) 

Cette relation donne le comportement asymptotique (à grande vitesse de collision) de la 

section efficace totale d'excitation. On vérifiera cette dépendance en ajustant cette fonction 

[relation (I.36)] sur les sections efficaces expérimentales obtenues avec différents projectiles 

(voir Chapitre III). 

 

II.3. Mécanismes de création de deux lacunes en couche interne 

 

En plus des transitions à un électron décrites précédemment, l'excitation et l'ionisation 

peuvent intervenir dans des transitions multiélectroniques. Si une transition multiélectronique 

mène à une couche K complètement vide, un atome creux est créé. On distingue parmi les 

états produits les états ioniques (l'atome de lithium est à la fois ionisé et excité en couche 

interne) et les états atomiques (l'atome de lithium est doublement excité en couche interne). 

Cette production de deux lacunes en couche K dans une cible atomique de lithium peut être 

causée soit par deux interactions projectile-électron, soit par une interaction projectile-
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électron suivie d'une interaction électron-électron (Fig. 2). Dans le premier cas, le processus 

est communément appelé TS2 (de l'anglais "two-step with two projectile interactions") et dans 

le second cas, c'est le processus TS1 (de l'anglais "two-step with one projectile interaction"). 

La double ionisation, la double excitation et l'ionisation-excitation sont généralement décrits 

par ces processus TS1 et TS2 exposés dans les paragraphes suivants. 

 

II.3.1. TS2 : processus en deux étapes avec deux interactions projectile-électron 

indépendantes 

 

La création de deux lacunes en couche interne peut résulter de deux interactions 

distinctes projectile-électron (TS2). Le projectile interagit de façon indépendante avec chacun 

des deux électrons de l'orbitale 1s de l'atome de lithium. Suite à ces interactions, trois 

possibilités existent : 

- les deux électrons 1s sont ionisés (double ionisation), 

- les deux électrons 1s sont excités (double excitation), 

- un électron 1s est ionisé alors que l'autre est excité (ionisation+excitation). 

Les transitions dues aux interactions projectile-électron indépendantes sont majoritairement 

dipolaires (Fig. 2 et cf. II.2). Dans le cas de l'excitation, elles conduisent au peuplement 

d'orbitales . On s'attend donc à ce que la double excitation en couche K via TS2 produise 

majoritairement des états atomiques du type 

np

pnnps ′2  ( 2, ≥′nn ). De manière analogue, après 

ionisation et excitation en couche K par interactions projectile-électron indépendantes, les 

états ioniques du type (avec ) sont préférentiellement peuplés. nps2 2≥n

 

Comme dans le cas des sections efficaces de double ionisation via TS2 [McGuire 

1982, 1987], on s'attend à ce que la section efficace 2TSσ  de double excitation ou 

d'ionisation-excitation suite à deux interactions projectile-électron indépendantes, ait un 

comportement asymptotique (à grande vitesse de collision) du type : 
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22 v 









=

p

p
TSTS

Z
cσ , (I.37) 

avec  un coefficient constant. 2TSc

La section efficace 2TSσ  varie fortement avec le rapport  caractérisant la perturbation 

du projectile. Une variation d'un facteur 3 du rapport  suffit pour faire évoluer 

ppZ v/

pv/pZ 2TSσ  de 

deux ordres de grandeur. Il est clair que pour un paramètre de perturbation très faible la 

contribution de TS2 à la section efficace est négligeable. Notons que le rapport entre la 

section efficace 2TSσ  et la section efficace de simple excitation dépend également assez 

fortement de , c'est-à-dire en ppZ v/ ( )2v/ ppZ . 

 

II.3.2. TS1 : processus en deux étapes avec une interaction projectile-électron 

accompagnée d'une interaction électron-électron 

 

 Les deux lacunes en couche K peuvent être produites après une interaction 

projectile-électron de la cible suivie d'une interaction électron-électron (TS1) [Andersen et al. 

1986]. Durant ces dernières années, l'importance de l'interaction électron-électron a été 

largement reconnue lors des processus de multi-excitation et de multi-ionisation [McGuire 

1982, Craseman 1987, Reading and Ford 1988, Stolterfoht 1991, Martín and Salin 1996]. Les 

effets de corrélation dynamique lors la double ionisation de l'hélium par impact d'ions rapides 

ou de photons ont attiré l'attention de quelques auteurs [McGuire et al. 1995, Moshammer et 

al. 1997]. Deux aspects de l'interaction électron-électron, correspondant à l'émission rapide ou 

lente du premier électron, peuvent être considérés. Ces cas limites correspondent alors 

respectivement au processus shake et au processus diélectronique. Ces processus seront 

étudiés dans les paragraphes suivants. 

Le processus TS1 ne dépend que d'une seule interaction projectile-électron. Sa section 

efficace 1TSσ  est susceptible de présenter un comportement asymptotique similaire à celui de 

la simple excitation ou de la simple ionisation [relation (I.36)] : 
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Figure 2. : Schémas des mécanismes TS1 et TS2. 
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=σ  (I.38) 

où  est un coefficient constant. Si on compare les sections efficaces 1TSc 1TSσ  [relation (I.38)] 

et 2TSσ  [relation (I.37)], lorsque le paramètre de perturbation  augmente, ppZ v/ 2TSσ  croît 

plus rapidement que 1TSσ . Les dépendances respectives de 1TSσ  et 2TSσ  en fonction du 

paramètre de perturbation sont très différentes. Le rapport 12 / TSTS σσ  dépend fortement des 

paramètres du projectile. Il est proportionnel à ( )2v/ ppZ  en négligeant le terme en . 

Nous nous appuierons sur cette forte différence de variation pour séparer les contributions des 

processus TS1 et TS2. 

pvln

• Le processus shake 

 

Suite à l'interaction projectile-électron, un électron 1s peut être ionisé ( ps ε→1 ) ou excité 

( 21 ) de façon soudaine (Fig. 3). Le potentiel vu par les électrons restants change 

alors brutalement. Dans ce cas de figure, c'est seulement après cette première transition 

soudaine que s'effectue le réarrangement du cortège électronique de la cible [Carlson and 

Krause 1965]. Au cours de ce réarrangement, le deuxième électron 1s peut alors être excité 

(shake-up), c'est-à-dire 1  avec 

, ≥→ npns

sns ′→ 2≥′n

2≥

, ou ionisé (shake-off). Lorsque le projectile est 

rapide ( ), le processus shake correspond à un réarrangement interne de la cible 

isolée, après la collision. Le moment cinétique orbital total  du système isolé que constitue 

la cible résiduelle ne peut pas changer. Il en est de même pour les moments cinétiques 

individuels  des électrons de la cible résiduelle. La transition due au processus shake est 

donc du type  et ∆ , c'est-à-dire monopolaire uniquement. Aucune transition 

dipolaire n'est possible. Si, après ionisation soudaine, le deuxième électron 1s est également 

ionisé, alors les états peuplés dans le cas du lithium (Li

{ }iv

0=il

p Supv >>

il

∆

L

ns

0=L

snns ′

2+* ( )) se désexcitent par émission 

radiative. Par contre, si le deuxième électron 1s est excité, les états peuplés suite au processus 

shake-up sont du type  avec , ′nn . Ces états se désexcitent par émission Auger. 
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s →

 

Figure 3. : Schémas des processus shake et diélectronique. Les interactions 

électron-électron (e-e) et projectile-électron (p-e) sont symboliquement représentées.  

On suppose ici que l'interaction (p-e) donne lieu à une ionisation pε1 .
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Sur la figure 3, les transitions (1 spss 21 +→+ ε  et 1 spss 31 +→+ ε ) peuplant les états 

t 2  ont été représentées comme exemple. Les états peuplés par le processus 

shake seront détaillés lors de l'analyse des spectres d'émission Auger (voir Chapitre IV). 

Ss 122  e

• 

Sss 33

 

Le processus diélectronique 

Lorsque l'interaction projectile-électron a eu lieu, le premier électron actif 1s (celui qui 

a subit l'interaction avec le projectile) peut être ionisé, c'est-à-dire ps ε→1 , (ou excité, c'est-

à-dire 1  avec ) avec une vitesse comparable à la vitesse des électrons restants 

(Fig. 3). Ce premier électron actif peut alors interagir directement avec l'électron 1s restant. 

Suite à cette interaction, le deuxième électron est excité (ou ionisé) donnant lieu ainsi à une 

transition 1 . C'est le processus diélectronique. Cette interaction diélectronique est la 

manifestation de la corrélation électronique dynamique [Stolterfoht 1991, Tanis et al. 1999, 

Tanis et al. 2000]. 

nps →

→s

2≥n

l′′n

 

Sur la figure 3, l'exemple de transition représentée est la transition dipolaire 1 . 

Cette transition peut avoir lieu si l'électron 

ps 2→

pε  quittant l'atome, interagit avec l'électron 1s 

restant et l'excite vers l'orbitale 2 . L'électron p pε  échange alors son moment cinétique 1=l  

avec l'électron 1  et devient ainsi un électron s sε ′  du continuum. Pour résumer, ce processus 

diélectronique implique les transitions ps ε→1  et pssp 21 +′→+ εε . Les états ainsi peuplés 

sont . Les états t  peuvent également être peuplés par ce 

processus. 

Pps 3,122 S12s2  e Ss 3,1s32

 

La contribution du processus diélectronique à la section efficace de production des 

différents états peuplés par ionisation-excitation en couche K du lithium sera détaillée dans le 

chapitre IV. 
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II.3.3. Effets d'interférence 
 

• Effet du signe de la charge sur le phénomène d'interférence 

Plusieurs auteurs [McGuire 1982, Reading and Ford 1987, Végh 1988] ont étudié 

l'effet du signe de la charge du projectile sur les sections efficaces relatives à un processus en 

deux étapes et à deux électrons (double ionisation, double excitation, ionisation+excitation) 

lors des collisions atomiques à haute vitesse. McGuire est l'un des premiers à suggérer  que, 

dans le cas de la double ionisation de l'hélium, les interférences entre les amplitudes de 
probabilité pour les processus TS1 (shake-off) et TS2 donnent naissance à un terme en  

dans l'expression de la section efficace totale [McGuire 1982]. Les amplitudes de probabilités 

relatives aux processus TS1 shake-off et TS2 s'expriment approximativement de la façon 

suivante : 

3
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où  et  représentent des coefficients indépendants des paramètres du projectile. 1c 2c

La probabilité de transition totale s'écrit alors : 
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Le terme croisé en  représente la contribution des interférences entre les processus 

TS1 and TS2. Ce terme dépend évidemment du signe de la charge. Par conséquent, la section 

efficace totale est susceptible d'en dépendre également.  

( 3v/ ppZ )

 

Des expérimentateurs [Andersen et al. 1986, 1987, Pedersen and Hvelplund 1989] ont 

recherché les différences entre les sections efficaces totales obtenues avec des protons et des 

antiprotons lors de la double ionisation et la double excitation de l'hélium. Dans le cas de la 

double ionisation, les sections efficaces obtenues avec les antiprotons sont approximativement 
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2 fois plus grandes que celles obtenues avec les protons. Des théoriciens [Reading and Ford 

1987, Ford and Reading 1994] prévoient en effet que, dans le cas de la double ionisation de 
l'hélium, le rôle du terme en Z  est important dans l'expression de la section efficace totale. 

Cependant, même si leurs calculs sont en bon accord avec l'expérience, ils ne permettent pas 

de séparer clairement les contributions des différents mécanismes à la section efficace totale. 

Pour ce qui est de la double excitation de l'hélium par impact d'électrons et de protons, 

l'expérience [Pedersen and Hvelplund 1989, Giese et al. 1990, Moretto-Capelle et al. 1997] 

montre que, contrairement au cas de la double ionisation, les sections efficaces ne dépendent 

pratiquement pas du signe de la charge du projectile. La comparaison entre les résultats 

obtenus pour la double ionisation et la double excitation montre que la manifestation 

d'éventuelles interférences entre les processus TS1 et TS2 n'est pas évidente a priori. Notons 

néanmoins que ces interférences sont d'autant plus marquées que les amplitudes sont toutes 

les deux réelles, toutes les deux imaginaires ou, plus généralement, lorsqu'elles sont en phase. 

Au contraire, les interférences disparaissent si les amplitudes sont en quadrature de phase. 

3
p

 

• Effet de l'ordre temporel sur le phénomène d'interférence 

Dans la théorie des perturbations dépendantes du temps, l'amplitude de probabilité 

associée à un processus à deux électrons peut être exprimée en terme de séries de Dyson 

[Messiah 1959]. Le terme du premier ordre, qui correspond à l'amplitude de probabilité pour 

TS1, ne dépend pas du temps. Par contre, tout terme d'ordre supérieur ou égal à 2 traduit une 

succession d'interactions à différents instants de la collision [Stolterfoht 1993 et références 

internes]. C'est le terme d'ordre 2 qui décrit les deux interactions successives intervenant dans 

le processus TS2. Étant donné que les opérateurs associés à ces interactions dépendantes du 

temps ne peuvent commuter [Messiah 1959], l'ordre temporel (communément appelé time 

ordering) propre à ces interactions doit nécessairement être pris en compte. On définit alors 

un opérateur temps T qui tient compte de la chronologie de ces interactions [Messiah 1959]. 

 

Un processus en deux étapes est ordonné dans le temps si l'une des étapes doit 

intervenir avant l'autre. Les processus TS1 et TS2 permettent d'illustrer assez clairement le 
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phénomène de time ordering. Le processus TS1 comporte un time ordering évident puisque le 

processus monoélectronique dû à l'interaction projectile-électron doit nécessairement avoir 

lieu avant le processus diélectronique (ou shake) gouverné par l'interaction électron-électron. 

Le processus TS2 peut, selon les cas, s'effectuer avec ou sans time ordering. Le time ordering 

est inexistant si la transition de l'un des électrons s'effectue indépendamment de la transition 

de l'autre électron. Cependant, il a été montré par la théorie que, le time ordering dans les 

processus en deux pas constitue généralement une condition nécessaire pour observer des 

phénomènes d'interférences [McGuire and Straton 1991]. 

 

Les termes de la série de Dyson ont été analysés en détail dans le cas des processus en 

deux pas (TS1 et TS2) [Stolterfoht 1993]. Cette analyse montre que les termes du premier 

ordre (TS1) de l'amplitude de probabilité sont, selon la transition considérée, soit réelles, soit 

imaginaires. Lorsque les termes de second ordre (TS2) de l'amplitude de probabilité sont 

évalués dans le cadre du modèle à particules indépendantes, et en supposant les orbitales 

gelées (modèle IPM-FO), on a une perte du time ordering. Ces termes du deuxième ordre se 

réduisent en effet à un simple produit de deux termes du premier ordre, indépendants du 

temps et traduisant des transitions monoélectroniques indépendantes [McGuire and Weaver 

1977, Stolterfoht 1990, 1993]. Ainsi, tout comme les termes du premier ordre, les termes du 

second ordre exprimés dans le cadre du modèle IMP-FO sont soit réels, soit imaginaires. Dans 

le cadre de ce modèle, les amplitudes des processus TS1 et TS2 sont en général en quadrature 

de phase [Stolterfoht 1993, Nagy et al 1997] et ne peuvent donc interférer. Conformément 

aux conclusions de McGuire et Straton [McGuire and Straton 1991], on comprend ici que 

l'absence de time ordering dans le cas du processus TS2 peut annuler les interférences entre 

TS1 et TS2. 

 

L'étude expérimentale du processus d'ionisation-excitation, réalisée avec des 

projectiles de charge différente (électrons et ions), sera présentée au chapitre IV. Nous 

examinerons ainsi l'existence ou non des interférences entre les mécanismes TS1 et TS2. 

L'importance du time ordering dans le processus TS2 sera également discutée. 
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II.3.4. Séparation des mécanismes et section efficace totale 

 

Dans ce paragraphe, nous allons proposer une expression de la section efficace totale 
de production de deux lacunes en couche interne en fonction des paramètres du projectile  

et  

pZ

pv .

Cette section efficace est la somme des contributions des mécanismes TS1 et TS2 et 

d'un éventuel terme d'interférence : 

 

 , (I.41) int21 σσσσ ++= TSTS
DK
exc

où 111 pcTSTS =σ  et 222 pcTSTS =σ  avec p
p

pZ
p vln

v

2

1 









=  et 

4

2 v 









=

p

pZ
p  [relations (I.37) et 

(I.38)]. La quantité intσ  correspond aux effets d'interférence entre les processus TS1 et TS2. 

La dépendance de intσ  en fonction des paramètres du projectile n'est a priori pas évidente. 

Cependant intσ  est susceptible de varier en ( )3v/ ppZ  [relation (I.40)]. Pour des raisons de 

commodité, nous considérerons que intσ  est proportionnelle à 21 pp  afin de l'écrire de la 

manière suivante : 
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Avec une telle expression, on retrouve la dépendance en ( )3v/ ppZ

pZ

. Étant donné que le 

rapport  est élevé à la puissance 3, le signe de la charge  joue un rôle essentiel sur 

la nature (destructive ou constructive) des interférences. Dans cette expression de 

ppZ v/

intσ , le 

terme pvln  est, contrairement au terme ( )3v/ ppZ , une fonction qui varie faiblement avec 

. Pour le domaine de vitesses explorées dans ce travail (6 u.a. pv ≤≤ pv  60 u.a.), pvln  ne 

varie que d'un facteur 1.5, alors que ( )v/1 p
3  varie d'un facteur 1000. De ce fait, l'introduction 

de pvln  dans l'expression de intσ  n'est pas critique.  
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 A partir des relations (I.41) et (I.42), on obtient l'expression suivante pour la section 

efficace : DK
excσ
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C'est en ajustant cette expression de  sur les valeurs expérimentales que l'on tentera, dans 

le cas de la création de deux lacunes en couche K du lithium, de déterminer les contributions 

correspondant aux processus TS1 et TS2 et au terme d'interférence entre ces processus. 

DK
excσ
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Chapitre II 

 
Dispositif expérimental  

et analyse des spectres d'électrons Auger. 
 



 38

I. Dispositif expérimental : 

 

Plusieurs éléments composent le dispositif expérimental: 

- la source de particules chargées qui est soit l'accélérateur d'ions lourds du GANIL, 

soit un canon à électrons (§ I.1), 

- la chambre de collision (§ I.2) avec en son centre un four destiné à fournir la cible 

gazeuse de lithium (§ I.3), 

- le cylindre de Faraday pour la mesure des courants de faisceau projectile après 

traversée de la zone de collision, afin de normaliser les mesures de sections efficaces, 

- le spectromètre situé dans la chambre de collision et analysant en énergie les 

électrons Auger émis après collision (§ I.4.1), 

- le détecteur (§ I.4.2) et la chaîne électronique d'acquisition (§ I.4.3). 

Nous allons maintenant décrire plus en détail ces divers éléments. 

I.1. Sources de particules chargées : 

I.1.1. L'accélérateur d'ions lourds GANIL : 

 

Les ions accélérés au GANIL proviennent d'une source ECR (Electron Cyclotron 

Resonance) dans laquelle les atomes de l'élément à accélérer sont généralement introduits 

sous forme gazeuse, puis ionisés. Les ions de charges diverses ainsi formés sont extraits et 

triés en état de charge par un dipôle magnétique. Les ions sélectionnés sont ensuite introduits 

dans un premier cyclotron (Fig. 1) à secteurs plats (C01), de manière à les pré-accélérer avant 

d'être injectés sur la première orbite d'un cyclotron à secteurs séparés (CSS1). A ce stade, les 

ions ont acquis une énergie allant de 4 à 13 MeV/uma (moyenne énergie). Ils sont ensuite 

épluchés par une cible mince de carbone, augmentant ainsi leur charge d'un facteur 2,5 

environ. Le faisceau peut alors être injecté dans un second cyclotron à secteurs séparés 

(CSS2), identique au premier, multipliant l'énergie des ions par un facteur 6,5 environ.  
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Enceinte expérimentale

Spectromètre α

 

 

 

Figure 1. : Schéma de principe du GANIL (Grand Accélérateur National d'Ions 

Lourds). 
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Les énergies maximales pouvant ainsi être délivrées vont de 24 MeV/uma pour l'ion 238U58+ 

(l'ion le plus lourd accéléré au GANIL) à 96,4 MeV/uma pour l'ion 12C6+ (l'ion le plus léger). 

Avant d'être distribué dans les aires expérimentales, le faisceau d'ions est analysé et défini 

(énergie et émittance) dans un spectromètre α. Pour notre expérience, la chambre de 

collisions se situe sur la ligne L.I.S.E (Ligne d'Ions Super Epluchés) où un faisceau d'ions 

projectiles Kr34+ à 60 MeV/uma nous est délivré. 

 

I.1.2. Source d'électrons projectiles : 

 

Le canon à électrons a été conçu et réalisé au laboratoire. Des expériences avec des 

électrons projectiles ayant une énergie cinétique comprise entre 0,5 et 5 keV ont été réalisées. 

 

• Caractéristiques requises et contraintes : 

 

Le canon à électrons doit répondre à certaines caractéristiques. Elles sont d'ordre 

mécanique, géométrique et électrique. 

Tout d'abord, ce canon doit être facile d'emploi, offrant la possibilité d'être utilisé pour 

d'autres tests et expériences. Il doit être robuste afin de supporter de nombreuses remises à 

l'air. Un filament de tungstène est donc choisi comme source émettrice d’électrons. 

L'installation du canon à l'intérieur de la chambre implique des contraintes 

géométriques. Pour être installé dans la chambre aux côtés du spectromètre, du four et du 

piège à lithium, le canon à électrons doit être suffisamment petit. Notons que l'intérêt de 

placer le canon directement dans la chambre est de pouvoir profiter du blindage magnétique 

en "µ-métal" de la chambre (§ I.2). 

Le canon à électrons doit être capable de produire des faisceaux de plusieurs keV. De 

ce fait, il est le siège de différences de potentiels de plusieurs kilovolts. Toutefois, il faut 

éviter les claquages et toute existence de champ électrique à l'extérieur du canon pour ne pas 
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perturber les électrons observés. Cela conditionne la disposition et la géométrie des électrodes 

ainsi que le blindage électrique du canon. 

Les sections efficaces doublement différentielles attendues dans les expériences sont 

très faibles (≤ 10-20 cm2 eV-1 sr-1). Afin de pouvoir les mesurer, le canon doit être capable de 

fournir un faisceau ayant une intensité de plusieurs dizaines de microampères. 

 

• Schéma adopté pour le canon à électrons : 

 

Le schéma suivant (Fig. 2) a été adopté pour le canon à électrons. Il est constitué de 

quatre parties : 

- un filament en tungstène, qui émet les électrons, 

- une électrode, appelé électrode de Wehnelt, dont le réglage du potentiel fait varier le 

débit et la concentration des électrons (de faible énergie) émis par le filament, 

- une électrode qui accélère les électrons, 

- une lentille électrostatique, formée par trois électrodes, pour le réglage de la 

focalisation du faisceau d'électrons. 

 Entre chaque électrode, une distance de 8 mm est maintenue par des entretoises en 

céramique. 

a) Le filament 

 

Le filament est identique à ceux utilisés en microscopie électronique. C'est un fil de 

tungstène plié en forme de pointe (Fig. 2) et ayant un diamètre de 3/10 mm. Cette pointe 

permet d'obtenir une source ponctuelle et ainsi de localiser l'émission des électrons. Le 

filament est traversé par un courant maximum de 2,4 A. Il est porté à un potentiel négatif par 

rapport à la masse. 
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b) L'électrode de Wehnelt 

 

L'électrode de Wehnelt (Fig. 2) est une électrode munie d'un diaphragme de 2 mm de 

diamètre et portée à un potentiel plus négatif que celui du filament. Le potentiel de cette 

électrode permet d'optimiser la trajectoire des électrons émis par le filament et par 

conséquent, minimise la dispersion angulaire du faisceau. La forme conique et la taille du 

diaphragme de l'électrode sont choisies de manière à réduire autant que possible la dispersion 

angulaire du faisceau d'électrons. L'électrode de Wehnelt sert aussi de support (Fig. 2) au 

filament. Un fonctionnement optimal est obtenu lorsque la pointe du filament est disposée au 

raz du diaphragme (Fig. 2). 

c) L'électrode accélératrice 

 

L'électrode accélératrice (Fig. 2) est à un potentiel nul (connectée à la masse). La 

différence de potentiel entre cette électrode et le filament détermine l'énergie cinétique des 

électrons projectiles. Cette électrode est percée en son centre d'un trou de 3 mm de diamètre. 

Ce diamètre est suffisamment petit pour assurer une homogénéité satisfaisante du champ 

électrique accélérateur, mais aussi suffisamment grand pour ne pas perturber de façon 

significative tout faisceau de diamètre inférieur ou égal à 2 mm. 

d) La lentille électrostatique 

 

La lentille électrostatique est formée de trois électrodes possédant une ouverture 

centrale de 3 mm de diamètre (Fig. 2). Deux électrodes de potentiel nul sont disposées 

symétriquement de part et d'autre d'une électrode portée à un potentiel négatif réglable. Le 

"bâti" du canon (Fig. 2) joue le rôle d'une des électrodes de potentiel nul. La géométrie 

(épaisseur et diamètre) du diaphragme du "bâti" a été optimisée de manière à éviter l'existence 

de champ électrique significatif à l'extérieur du canon. 
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Figure 2. : Schéma du canon à électrons. La partie hachurée représente la partie 

isolante. 
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• Caractéristiques du faisceau d'électrons : 

Actuellement, l'énergie du faisceau d'électrons produit par ce canon varie de 0,5 keV à 

8 keV. Pour une énergie incidente de 0,5 keV, nous avons typiquement une intensité de 

faisceau de 10 µA, et pour une énergie supérieure ou égale à 3 keV, l'intensité du faisceau est 

de 100 µA environ. Son diamètre, en sortie du canon, est au maximum de 2 mm et à une 

distance de 200 mm, il est inférieur ou égal à 3 mm. La dispersion angulaire du faisceau est 

donc inférieur à 0,3°. Le faisceau peut être considéré parallèle. Les fluctuations en intensité 

du faisceau d'électrons restent inférieures à 10 % pendant 48 heures de fonctionnement. 

 

I.2. Chambre de collision : 

 

La chambre de collision est une cuve métallique cylindrique de diamètre intérieur de 

55 cm (Fig. 3). Selon l'axe de révolution de la chambre, à une distance réglable de l'axe du 

faisceau, un four fournit un jet effusif gazeux de lithium avec laquelle interagit le faisceau 

projectile. Le débit est de 4 × 1018 atomes/s. La température à l'intérieur du four est d'environ 

490° C. La pression moyenne alors estimée pour le jet gazeux est de l'ordre de 10-3 mbar à la 

sortie du four et de 10-4 mbar dans la zone de collision (soit une densité atomique de quelques 

1014 atomes/cm3). La pression résiduelle de la chambre reste inférieure à 1,5 × 10-6 mbar. Ces 

pressions sont suffisamment basses pour maintenir un régime où généralement chaque 

projectile chargé entre en collision avec un seul atome cible (condition de simple collision). 

 

Un blindage magnétique en "µ-métal" (Alliage Ni77/Fe14/Cu5/Mo4) est inséré dans la 

chambre afin d'atténuer l'influence du champ magnétique extérieur qui risqueraient de 

perturber la trajectoire des électrons émis suite à la collision. 

 

Un spectromètre électrostatique, servant ici à la détection d'électrons, est fixé sur une 

couronne circulaire mobile autour de l'axe de révolution de la chambre. Ce spectromètre 
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permet la détection sous un angle donné θ par rapport à la direction incidente du faisceau. 

L’angle d’observation θ accessible par ce spectromètre est compris entre 16° et 164°. 

Cependant, lorsque le canon à électrons est installé dans la chambre, le domaine angulaire 

accessible est de 30° à 135°. 

 

Après collision avec la cible gazeuse, les projectiles sont recueillis dans un cylindre de 

Faraday. La mesure des courants de projectiles chargés collectés sur le diaphragme (ID) et sur 

le cylindre de Faraday (ICF) est indispensable pour le diagnostic du faisceau dans la chambre 

de collision. En particulier, pour qu'un faisceau soit le plus fin (pour être "vu" par le 

spectromètre) et le plus parallèle possible (pour les distributions angulaires) il faut minimiser 

le rapport ID/ICF. 

 

I.3. La cible de lithium atomique : 

I.3.1. Le four à lithium : 

 

La cible gazeuse de lithium atomique est produite par un four. Afin de minimiser, 

d'une part la contamination de la chambre de collision, du canon à électrons et du 

spectromètre, et d'autre part de disposer d'un four d'une grande autonomie (en le préservant de 

toute occlusion), l'amélioration du dispositif préexistant [Husson et Lecler 1992 (non publiée), 

Skogvall et al. 1995] était nécessaire. 

 

Le four à lithium est constitué de deux cylindres en molybdène (amagnétique, stable 

en température et non réactif avec le lithium) (Fig. 4). Dans le cylindre intérieur, un barreau 

de lithium y est inséré. Le deuxième cylindre de diamètre légèrement supérieur possède une 

buse percée d'un trou de 2,4 mm de diamètre et fait office de couvercle s'emboîtant sur le 

précédent. La capacité du four est d'environ 20 cm3. Pour une puissance de chauffage de 

50 W, le four fonctionne pendant une centaine d'heures environ avant de se boucher. 



 46

 

FA
IS

C
EA

U

IN
CI

D
EN

T

SP
EC

TR
O

M
ET

R
E

PO
M

PE
 T

U
R

BO
-M

O
LÉ

C
U

LA
IR

E

D
ET

EC
TE

U
R

FO
U

R 
A

 L
IT

H
IU

M

C
Y

LI
N

D
R

E 
D

E
FA

RA
D

A
Y

PI
EG

E

 

Figure 3. : Chambre de collision. 
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L'élément chauffant est constitué d'un fil thermocoaxial (Fig. 4) de 1 mm de diamètre. 

Ce fil est enroulé de façon bifilaire (aller et retour) autour du four afin de minimiser la 

création de champs magnétiques induits par le courant de chauffage relativement intense 

(environ 0,8 A).  

 

La température du four est contrôlée en réglant l'intensité de ce courant de chauffage. 

Une mesure préalable de la température à l'intérieur du four est effectuée en l'absence de 

lithium en introduisant un thermocouple de type chrome-alumel dans l'orifice de la buse. 

Cette température est d'environ 490° C. Cependant, lors des expériences en présence du 

lithium, une telle mesure n'est plus possible. Par conséquent, on mesure la température en un 

point de la paroi extérieure du four. Cette température est d'environ 470° C. Même si cette 

mesure ne donne pas directement accès à la température du lithium, elle est utile pour vérifier 

que le four est stable en température (fluctuations inférieures à 5° C). 

 

Une feuille de tantale placée autour du four améliore l'efficacité de chauffage du four, 

en réfléchissant vers l'intérieur le rayonnement thermique du fil thermocoaxial.  

 

I.3.2. Système de refroidissement et piège à lithium : 

 

Un réservoir en cuivre, refroidi par une circulation d'eau, entoure le four et l'isole 

thermiquement du spectromètre à électrons et du reste de la chambre. Un couvercle en cuivre 

avec une ouverture de 12 mm de diamètre (Fig. 4), s'emboîtant sur le système de 

refroidissement est placé au-dessus du four, à une distance de 4 mm. On limite ainsi la 

contamination du reste de la chambre par le jet de lithium. Ce couvercle laisse passer 

uniquement les atomes de lithium issus du four et ayant un angle de diffusion inférieur à 70° 

par rapport à la direction verticale. Les autres atomes sont piégés par la surface inférieure 

froide du couvercle. 
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Figure 4. : Four à lithium et système de refroidissement. 
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Une cavité métallique, située au-dessus du four et également refroidie par une 

circulation d'eau, piège les atomes de lithium par dépôt sur les parois froides. Ainsi la 

contamination de la chambre de collision par le lithium est considérablement réduite. 

 

I.4. Détection des électrons Auger : 

I.4.1. Spectromètre d'électrons : 

• Présentation générale du spectromètre utilisé : 

 

Dans le spectromètre électrostatique, un champ électrique déflecteur est créé afin de 

sélectionner en énergie les électrons Auger incidents. 

 

Le spectromètre utilisé est constitué de deux plaques parallèles inclinées à un angle de 

45° par rapport à la direction incidente des électrons détectés. Le schéma de principe de ce 

spectromètre est présenté sur la figure 5. Après avoir traversé les deux grilles d'entrée, les 

électrons détectés pénètrent dans l'analyseur en passant par une fente taillée sur la plaque 

inférieure (Fig. 5). 

 

Entre les deux plaques, un champ électrique uniforme E
r

, créé par une différence de 

potentiel (U-V) négative, défléchit les électrons selon un angle qui dépend de leur énergie 

cinétique. Seuls les électrons, dont l'angle de déflexion est égal à (ou très voisin de) 90°, 

peuvent sortir de l'analyseur par la deuxième fente de l'électrode inférieure et atteindre ainsi le 

détecteur (Fig. 5). Dans ces conditions, l'analyse en énergie des électrons Auger incidents 

s'effectue en faisant varier l'intensité du champ déflecteur E
r

. Nous verrons plus loin que ce 

spectromètre est adapté pour une détection à basse et haute résolution en énergie des 

électrons. 
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Figure 5. : Schéma de principe du spectromètre. 
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• Paramètres caractéristiques du spectromètre d'électrons : 

 

Dans l'analyseur, sous l'action de la différence de potentiel ∆U appliquée entre les plaques, la 

trajectoire d'un électron d'énergie incidente εA est une parabole (Fig. 5). L'électron d'énergie 

εA est sélectionné par l'analyseur si ∆U est choisie de sorte qu'il puisse ressortir en . La 

condition sur ∆U pour une énergie donnée s'exprime alors selon la relation de proportionnalité 

suivante : 

0XX =

AkU ε−=∆ .      (II.1) 

Le paramètre k caractérise complètement l'analyseur. Des tests au moyen d'un canon à 

électrons d'énergie connue ont permis d'estimer [Stolterfoht 1971] la constante k du 

spectromètre :  

595,0=k V/eV. 

• Résolution : 

 

L'énergie mesurée des électrons Auger εA n'est connue qu'à ∆εA près car les fentes 

d'entrée et de sortie du spectromètre ont une largeur ∆X0 non nulle (Fig. 5). La résolution 

géométrique R du spectromètre est donnée par [Stolterfoht 1971]: 

5≈
∆

=
P

PR
ε
ε %      (II.2) 

 où εP est l'énergie de l'électron lors de son passage entre les plaques de l'analyseur. La largeur 

en énergie ∆εP est donc proportionnelle à l'énergie εP mesurée : 

PP R εε =∆ .      (II.3) 

À basse résolution, les électrons détectés traversent le spectromètre avec une énergie 

cinétique Pε  égale à leur énergie incidente Aε . Dans ce cas, les grilles (Fig. 5) sont à la masse 

et la tension V est nulle. D'après la relation (II.3), pour obtenir une meilleure résolution en 

énergie, il est astucieux de diminuer l'énergie εP afin de réduire la largeur en énergie ∆εP. 

Ainsi, lors des mesures à haute résolution, les électrons sont décélérés avant leur entrée dans 

l'analyseur grâce à un champ électrique entre les deux grilles d'entrée (Fig. 5). La première 
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grille rencontrée par les électrons est maintenue à la masse, alors que la deuxième est portée à 

une tension V négative. La décélération fait légèrement éclater le faisceau d'électrons et, par 

conséquent, donne lieu à une baisse d'efficacité du spectromètre qui s'accentue au fur et à 

mesure que la décélération est forte. Cependant, lors de l'enregistrement des spectres à haute 

résolution, nous avons exploré des petits domaines d'énergie Auger pour lesquels l'efficacité 

reste pratiquement constante. De cette manière, il a été possible de s'affranchir de l'effet de 

l'efficacité sur la forme des spectres. Pour tenir compte de la baisse d'efficacité due à la 

décélération des électrons à l'entrée du spectromètre, les spectres enregistrés à haute 

résolution sont normalisés sur les spectres enregistrés à basse résolution (sans décélération). 

I.4.2. Le "Channeltron" : 

 

Un channeltron (type Sjuts KBL25RS), multiplicateur tubulaire d'électrons, est placé 

en sortie du spectromètre. La surface conique réceptrice du channeltron utilisé est de 

490 mm2. Une collision entre un électron et la paroi interne du multiplicateur provoque 

l'émission d'électrons secondaires. Grâce à une différence de potentiel de 3 kV appliquée entre 

les extrémités du multiplicateur tubulaire, ces électrons sont accélérés vers le fond du tube. Le 

gain d'amplification ainsi obtenu est de l'ordre de 106 - 107. À l'extrémité du tube 

multiplicateur, les électrons secondaires produisent une impulsion électrique qui constitue le 

signal de détection. 

 

L'efficacité du channeltron dépend de l'énergie cinétique des électrons détectés. Pour 

des énergies incidentes comprises entre 100 et 1000 eV, cette efficacité est optimale et 

constante à 10 % près. Pour bénéficier d'une efficacité maximale dans le domaine d'énergie 

exploré, la surface conique réceptrice est alors portée à un potentiel d'environ 300 V. 

I.4.3. Comptage et acquisition des électrons Auger : 
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La figure 6 donne le schéma de principe de la chaîne d'acquisition utilisée dans nos 

expériences. Un micro-ordinateur couplé à un système CAMAC commande les tensions U et 

V appliquées sur le spectromètre. Un balayage de ces tensions permet de faire varier l'énergie 

des électrons Auger sélectionnés par le spectromètre. L'ordinateur commence par imposer une 

valeur donnée à chacun des potentiels U et V, puis déclenche le comptage dans le canal 

d'acquisition numéro i. Les impulsions électriques négatives recueillies en sortie du 

channeltron sont amplifiées (amplificateur rapide à filtre ORTEC). Ensuite, un discriminateur 

à seuil (D) (Fig. 6) élimine les impulsions d'amplitude trop faible dues à des déclenchements 

parasites et normalise les autres impulsions sous la forme de signaux NIM d'amplitude 0,8 V. 

Les signaux sont enfin comptés et enregistrés dans le canal i du micro-ordinateur. 

En parallèle, le courant de faisceau projectile collecté sur le cylindre de Faraday (CF) 

est convertit en fréquence. Le signal TTL résultant est recueilli par l'ordinateur et sert à la 

normalisation des mesures. Dans chaque canal, le comptage s'effectue pour une charge 

constante de projectiles recueillie sur le cylindre de Faraday. Ainsi lorsque la charge atteint 

une valeur préalablement choisie Q, l'ordinateur stoppe le comptage des électrons Auger dans 

le canal i. Il incrémente d'une valeur définie les tensions U et V et déclenche le comptage dans 

le canal (i + 1). L'acquisition se répète ainsi de canal en canal. Les spectres obtenus 

représentent alors le nombre d'électrons détectés en fonction de leur d'énergie. 

I.4.4. Bruits de fond et bruits parasites : 

 

Il existe deux principales origines pour le bruit de fond : 

- les électrons émis ou diffusés après interaction du faisceau avec les surfaces qu'il est 

susceptible de rencontrer dans la chambre de collision. Ce bruit, qui est très intense pour le 

domaine d'énergies inférieures à 10 eV, décroît tel une fonction exponentielle avec l'énergie 

des électrons. Il n'affecte pas le résultat final des spectres après analyse.  

- les électrons provenant des collisions sur les surfaces internes du spectromètre. Le 

bruit de fond correspondant est presque constant avec l'énergie des électrons. Il peut donc être 

assez facilement retranché des spectres. 
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Figure 6. : Chaîne électronique pour l'acquisition des spectres d'électrons Auger. 
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Au bruit de fond s'ajoutent des bruits parasites issus du bruit propre du détecteur et de 

la chaîne électronique. Ils sont considérablement atténués en réglant le seuil du discriminateur 

D (Fig. 6) de telle sorte, qu'en l'absence de faisceau, le comptage soit nul ou d'une unité par 

seconde. 

 

II. Analyse des spectres obtenus : 

II.1. Détermination des sections efficaces d'émission Auger : 

II.1.1. Formulation générale :  

Les sections efficaces d'émission Auger sont obtenues après intégration en énergie des 

spectres. 

Soit Ne le nombre d'électrons Auger émis par la cible par unité de temps, 

( ) ∆Ω∆
Ω

= Pci

a

e LnN
dd

dN εηθ
ε

σ2

.    (II.4) 

Dans la relation (II.4), 

Ni est le nombre de projectiles chargés (ions ou électrons) traversant la cible gazeuse par unité 

de temps. Ce nombre est déterminé à partir de la mesure du courant sur le cylindre de 

Faraday, 

nc est le nombre d'atomes cibles par unité de volume, 

( )θL  est la longueur effective de faisceau "vue" par le spectromètre à un angle de détection θ, 

"déduite" de la mesure d'une raie isotrope. 

η  est l'efficacité du système {spectromètre - channeltron - chaîne électronique} et est 

approximativement de 30% avec le spectromètre utilisé, 

Pε∆ est l'intervalle d'énergie dans lequel s'effectue la détection ( pP R εε =∆ ), 

∆Ω  est l'angle solide de détection, égal à environ 2 × 10-3 sr pour le spectromètre utilisé 

[Stolterfoht 1971], 
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Ωdd
d a

ε
σ2

2 −eVcm

 est la section efficace différentielle en angle et en énergie d'émission Auger (en 

). 11 −sr

La connaissance du nombre nc d'atomes cibles par unité de volume est nécessaire pour 

la détermination de la section efficace différentielle 
Ωdd

d a

ε
σ2

 au moyen de l'expression (II.4). 

Dans le cas du lithium, il est difficile de connaître ce nombre car la température du lithium 

gazeux n'a pu être directement mesurée. Toutefois, nc est estimée à 8 × 1014 atomes/cm3. 

L'estimation de la section efficace différentielle 
Ωdd

d a

ε
σ2

 au moyen de l'expression (II.4) est 

compatible avec la valeur obtenue en effectuant les normalisations suivantes. 

 

II.1.2. Normalisation des sections efficaces mesurées :  

 

En supposant que l'émission suite à la production d'un état S lors de la simple 

excitation du lithium, est isotrope, nous pouvons déterminer la section efficace différentielle 

relative à chaque angle θ. Pour analyser les spectres obtenus, nous normalisons la section 

efficace différentielle de l'état 1s2s2 2S obtenue à chaque angle de détection θ, pour une 

énergie de projectiles donnée, sur celle obtenue à θ = 90°. Grâce au facteur de normalisation, 

obtenu à chaque angle, les sections efficaces différentielles relatives aux autres états sont 

déterminées. 

Par ailleurs, pour obtenir les sections efficaces absolues dans le cas d'un faisceau 

d'électrons projectiles, nous avons utilisé un calcul dans le cadre de l'approximation de Born 

au premier ordre (cf. Chapitre I) pour normaliser la section efficace totale de simple excitation 

en couche K du lithium (prise dans sa globalité) obtenue avec des électrons rapides d'énergie 

de 5 keV (c'est à cette énergie que l'utilisation de l'approximation de Born est la plus justifiée 

puisque la perturbation est faible). Le même facteur de normalisation a ensuite été appliqué 

aux sections efficaces obtenues aux autres énergies de collision. Des précisions seront 

apportées sur la méthode de normalisation lors du traitement de la simple excitation en couche 

K. 
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En ce qui concerne le degré de confiance du calcul, nos valeurs théoriques de sections 

efficaces totales ont été comparées à celles obtenues à l'aide d'une méthode de calcul 

multiconfigurationnel [Nagy and Fritzsche 2000, Nagy 2002 (comm. privée)]. De manière 

générale, les sections efficaces théoriques obtenues par Nagy sont de 1,2 à 1,3 fois plus 

grandes que les nôtres. De cette façon, l'incertitude absolue sur nos sections efficaces absolues 

est estimée comprise entre 30 à 50 %. 

 

II.1.3. Incertitudes relatives sur les mesures : 

 

L'incertitude sur les sections efficaces différentielles relatives vient essentiellement de 

l'alignement et des conditions de focalisation du faisceau. La section du faisceau doit être 

suffisamment faible (i.e., inférieure à 3 mm de diamètre) pour être complètement "vue" par le 

spectromètre. La section du faisceau est minimisée en réduisant le rapport ID/ICF (inférieur à 

1/10). Les fluctuations spatiales du faisceau provoquent une variation de l'intensité des pics et 

conduisent à une incertitude relative sur les sections efficaces de simple excitation en couche 

K estimée à 5-10 % pour un faisceau d'électrons projectiles et de 10-20 % pour la création de 

deux trous en couche interne par impact d'électrons. Avec le faisceau de Kr34+, on a une 

incertitude relative légèrement supérieure, c'est-à-dire typiquement de 20 à 30 %. 
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Chapitre III 
 

Collisions électrons + Li et ions + Li à haute énergie. 
Simple excitation en couche K. 

Étude en fonction du paramètre de perturbation. 
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I. Introduction : 

 

La simple excitation en couche K du lithium a été abondamment étudiée durant ces 

quarante dernières années [Pietenpol 1961, Garcia and Mack 1965, Ziem et al. 1975, Rødbro 

et al. 1979, Tanis et al. 2000, Nagy and Fritzsche 2000]. 

Quelques auteurs se sont intéressés aux états peuplés lors d'une excitation en couche interne 

suite aux radiations UV [Ederer et al. 1970] ou par des sources laser [McIlrath and Lucatorto 

1977]. La photoexcitation produit des états excités essentiellement par transitions dipolaires 

électriques. 

 

Les expériences de collisions ion-atome ont apporté des informations plus complètes 

concernant les états autoionisants du lithium. Certains auteurs [Pegg et al. 1975] ont obtenu 

un spectre d'électrons Auger du lithium après interaction d'un faisceau de Li+ à 70 keV avec 

une cible gazeuse d'hélium contenue dans une cellule. Rødbro et collaborateurs [Rødbro et al. 

1979] ont enregistré des spectres de meilleure résolution lors des collisions entre des ions Li+ 

à 200 keV et à 300 keV sur du méthane et de l'hélium, respectivement. La position en énergie 

des différents états autoionisants peuplés a pu être ainsi déterminée. D'autres expériences, par 

impact de protons de 100 keV, d'ions He+ de 200 keV et d'électrons d'énergie incidente de 80, 

200, 500 et 550 eV sur une cible atomique de lithium [Ziem et al. 1975, Pejčev et al. 1977, 

Rassi et al. 1977], ont permis d'identifier les états peuplés lors de la simple excitation en 

couche K du lithium. 

 

Pour une analyse approfondie de la simple excitation en couche interne, plusieurs 

développements théoriques ont été réalisés pour le calcul des énergies d'émission Auger, des 

durées de vie et des sections efficaces des états peuplés [Pietenpol 1961, Garcia and Mack 

1965, Parks and Sampson 1975, Ermolaev et al. 1987a, Ermolaev et al. 1987b, Tayal and 

Henry 1991]. À partir de ces travaux, certains auteurs se sont intéressés au rôle de la 

corrélation électronique entre les états issus de la simple excitation. Très récemment, les effets 
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d'interactions de configuration ont été mis en évidence par Nagy et Fritzsche en comparant 

nos données expérimentales [Tanis et al. 2000] avec leur résultat théorique [Nagy and 

Fritzsche 2000]. 

 

Dans la suite seront analysés les spectres d'émission Auger après simple excitation en 

couche K du lithium par impact d'ions Kr34+ à 60 MeV/uma, Ar18+ à 95 MeV/uma et 

d'électrons d'énergie comprise entre 0,4 et 5 keV. Ces spectres nous donneront accès aux 

distributions angulaires d'émission Auger associée aux différents états peuplés. De ces 

distributions angulaires, nous distinguerons le peuplement des différents sous-états 

magnétiques. Les résultats obtenus seront discutés en terme d'alignement des états peuplés. La 

dépendance des sections efficaces de simple excitation en charge et en vitesse du projectile 

sera comparée à la théorie Plane Wave Born Approximation (PWBA). 

II. Émission Auger - Dépendance en énergie de collision : 

II.1. Spectres à basse résolution : 

 

Nous avons enregistré des spectres d'émission Auger en utilisant des électrons 

projectiles ayant une énergie incidente comprise entre 0,4 keV et 5 keV, correspondant à des 

vitesses de projectiles dans le domaine 5,4 - 19,2 u.a. Les spectres de simple excitation du 

lithium obtenus à basse résolution avec des électrons projectiles de 0,5 keV, 1,5 keV et 5 keV 

sont présentés sur la figure 1. Pour ces spectres, l'angle d'observation par rapport à la direction 

du faisceau incident est de 90°. 
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Figure 1. : Spectres d'électrons Auger mesurés à basse résolution  

dans le cas du système e- + Li. 

L'angle d'observation est de 90°. 
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Les électrons Auger émis, suite à la création d'une lacune en couche K du lithium, ont 

une énergie cinétique allant de 50 à 60 eV environ. Les configurations 1 de la simple 

excitation ne sont pas séparées dans ces spectres. Néanmoins, nous distinguons deux groupes 

de pics. Celui de plus grande intensité correspond à l'excitation vers les configurations 

 et celui de plus petite intensité à l'excitation vers les configurations 1  ( n ).  

ll ′ns2

lns2ll ′221s l′ 3≥

 

Comme cela a été indiqué au chapitre I, on s'attend à ce que l'intensité des spectres 
dépende fortement du paramètre de perturbation ppZ v/

pv

. Conformément aux prévisions, 

lorsque ce paramètre augmente (c'est-à-dire lorsque diminue, la charge étant ici constante, 

i.e. 1=pZ ), l'intensité des spectres de simple excitation augmente. 

 

Pour connaître de façon plus détaillée les états peuplés lors de la simple excitation en 

couche K, des spectres ont également été enregistrés à haute résolution. 

II.2. Spectres à haute résolution : 

 

Sur les figures 2 et 3, nous présentons des spectres enregistrés à haute résolution à un 

angle d'observation de 90° par rapport à la direction incidente du faisceau, pour des électrons 

projectiles de 0,5 et 5 keV (Fig. 2) et des ions Kr34+ à 60 MeV/uma (Fig. 3). À l'intérieur du 
spectromètre, l'énergie de passage pε  (Chap. II, § I.4.1.3) est égale à 8 eV dans le cas des 

électrons et à 10 eV dans le cas des ions Kr34+. La résolution en énergie pour chacun des pics 

est alors de 0,4 eV pour les électrons projectiles et de 0,5 eV lorsque les ions Kr34+ sont 

utilisés. Ces projectiles, très différents, nous donnent accès à un domaine particulièrement 
large en terme de paramètre de perturbation ppZ v/ . Le plus petit rapport ppZ v/  

correspond aux électrons projectiles ayant une énergie de 5 keV et est égal à 0,05 u.a. Le plus 
grand paramètre ppZ v/  correspond aux ions Kr34+ à 60 MeV/uma et vaut environ 0,7 u.a. 

Avec les électrons de 0,5 keV, nous avons accès à une valeur de 0,17 u.a. pour le paramètre 

de perturbation. 
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Figure 2. : Sections efficaces doublement différentielles  pour  

l'émission Auger à partir des configurations 

Ω′ ddd a
ns εσ /21

2
ll

ll ′n2 2≥ns1  ( ). 

L'angle d'observation est de 90°. 
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Figure 3. : Sections efficaces doublement différentielles d  pour  

l'émission Auger à partir des configuration 
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L'angle d'observation est de 90°. 
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Les spectres obtenus avec les électrons projectiles (Fig. 2) sont très similaires à ceux 

obtenus avec les ions Kr34+ à 60 MeV/uma (Fig. 3) et Ar18+ à 95 MeV/uma [Tanis et al. 1999, 

2000]. Nous observons exactement les mêmes états peuplés quelque soit le projectile, et ce, 

dans quasiment les mêmes proportions. Comme dans le cas des ions projectiles, des états 

fortement excités 1s(2snp 3P) 2P sont produits avec des électrons projectiles. La majorité des 

états peuplés lors de la simple excitation en couche interne du lithium sont des états P, aussi 

bien avec des électrons qu'avec des ions projectiles. En particulier, la simple excitation est 

fortement dominée par l'état 1s(2s2p 3P)2P. Les états 1s(2snp 3P) 2P sont produits lors de 

transitions de type dipolaire 1 . En revanche, l'état 1s2snps →

s2→

2 2S est produit par la transition 

monopolaire 1 . Notons que, au vue des intensités relatives observées sur les spectres, 

la transition monopolaire 1  lors des collisions à hautes vitesses étudiées ici apparaît 

20 fois moins probable que la transition dipolaire dominante 1 . 

ss 2→

s

ps 2→

 

 Sur les spectres (Figs. 2 et 3), il apparaît des raies attribuées au lithium dimère (Li2). 

Ces raies correspondent à l'émission Auger suite à l'excitation d'un électron de cœur de la 

molécule Li2. L'intensité associée aux raies de Li2 augmente avec la température du four. 

Avec les électrons projectiles, des tests ont été effectués en faisant varier la température. Les 

spectres à plus haute température montrent clairement la position des raies associées au Li2. 

Les résultats observés sont en accord avec des expériences antérieures [Schwarz et al. 1978]. 

 

La simple excitation est gouvernée par l'interaction projectile-électron. Par 

conséquent, l'observation d'une forte prédominance des transitions dipolaires lors de la simple 

excitation indique clairement que l'interaction projectile-électron engendre essentiellement 

des transitions dipolaires. Dans la mesure où l'interaction projectile-électon intervient 

également dans les processus multiélectroniques, ce résultat sera essentiel lors de la 

description des mécanismes de production de deux lacunes en couche interne (Chap. IV). 
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Il est intéressant de remarquer que la simple excitation en couche K peut être 

accompagnée de l'excitation de l'électron 2s. On observe clairement le peuplement des états 

1s2p2 2S et 1s2p2 2D. Ces états sont produits suite aux transitions dipolaires 1  et 

. Les intensités relatives associées à ces états dépendent fortement du projectile 

impliqué dans la collision. Elles augmentent au fur et à mesure que le rapport 

ps 2→

ps 22 →

pv/  pZ

augmente et deviennent significatives après impact de Kr34+ à 60 MeV/uma ( 7,0v ≈p/pZ  

u.a.). 

 

Les sections efficaces obtenues avec les ions Kr34+ sont deux à trois ordres de grandeur 

plus grandes que celles obtenues avec les électrons projectiles. Ce résultat s'explique 

essentiellement par la forte charge des ions de krypton. Lorsque l'on considère les collisions 

par impact d'électrons, on constate que le nombre d'électrons Auger émis à un angle de 90° à 

partir des configurations 1s(2snp 3P)2P ( n ) est environ 3 fois plus grand pour une énergie 

incidente de 0,5 keV que pour 5 keV. On s'attend pourtant à ce que les sections efficaces 
soient pratiquement proportionnelles à 

2≥

( )2
pv/pZ  (Chap. I, § II.2.2). Le facteur attendu est 

donc plus proche de 9 que de 3. Une telle différence laisse entrevoir le fait que l'émission 

Auger à 90° ne constitue pas un reflet direct de l'ensemble de l'émission Auger, mais qu'au 

contraire, la distribution angulaire de l'émission Auger est anisotrope et évolue de façon 

significative avec l'énergie de collision. 

 

III. Distributions angulaires de l'émission Auger et peuplement des sous-

états magnétiques : 

III.1. Analyse des distributions angulaires de l'émission Auger : 

 

Des spectres à basse résolution similaires à ceux de la figure 1 ont été enregistrés à 

différents angles d'observation pour des électrons projectiles. La section efficace différentielle 
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Figure 4. : Sections efficaces simplement différentielles d'émission Auger  

associées à la simple excitation. Les incertitudes reportées sont les incertitudes relatives. 

Les courbes en trait continu sont des ajustements sur les points expérimentaux. 

Ωdd a /σ
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en angle d'émission Auger est obtenue en intégrant les spectres sur le domaine d'énergie des 

électrons Auger. Ces sections efficaces simplement différentielles sont représentées sur la 

figure 4. Sur cette figure, les sections efficaces obtenues aux énergies de collisions allant de 

0,4 keV à 5 keV sont données en fonction de l'angle d'émission Auger θ  (par rapport à la 

direction du faisceau). Les incertitudes relatives sont estimées à 10 % (voir Chap. II, § II.1.3). 

 

Lors de la simple excitation en couche interne, la cible atomique est excitée vers un 

état discret caractérisé par son moment cinétique  et sa section efficace d'excitation L Lσ . Cet 

état est constitué de  sous-états dégénérés associés au nombre quantique magnétique 

 (on prendra ici l'axe du faisceau comme axe de quantification). Si l'atome excité se 

désexcite par transition Auger, la distribution angulaire des électrons Auger éjectés est donnée 

par [Cleff and Mehlhorn 1974a]: 

12 +L

LM

 

 ( ) ( )∑
−=

=
Ω

L

LM
LMLM

a
L

L

LL
Y

d
d 2

,ϕθσθσ . (III.1) 

Les ( )ϕθ ,
LLMY  représentent les harmoniques sphériques et 

LLMσ est la section efficace de 

peuplement d'un état caractérisé par le moment cinétique  et le nombre quantique 
magnétique . Par des considérations de symétrie, 

L

LM
LL MLML −= ,, σσ  et 

( ) ( ),

2
θ

L LY=
LM− . De plus, le module au carré des harmoniques sphériques ne dépend 

pas de l'angle azimutal ϕ . La relation (III.1) devient : 

2

, θMLY

 

 ( ) ( ) ( )∑
=

+=
Ω

L

M
LMLMLL

a
L

L

LL
YY

d
d

1

22
00 2 θσθσθσ . (III.2) 

Si  (peuplement de l'état 1s2s0=L 2 2S), la section efficace d  vaut Ωda
S /σ πσ 4/00  et 

l'émission Auger est isotrope, respectant ainsi la symétrie sphérique de l'état S. Par contre, 

pour les états P dominants, la relation (III.2) s'écrit : 

 

 ( ) ( ) ( ) 2
1111

2
1010 2 θσθσθσ YY

d
d a

P +=
Ω

. (III.3) 
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Sachant que les quantités ( ) 2
10 θY  et ( ) 2

11 θY  sont respectivement fonction de cos  et de 

, la relation (III.3) s'écrit : 

θ2

θ2sin

 

 ( ) θθθσ 2
1,1

2
0,1 sincos ±+=

Ω
QQ

d
d a

P . (III.4) 

Dans cette relation, les quantités  et  sont les paramètres d'ajustement. Le terme 

 est la section efficace simplement différentielle en angle d'émission Auger après 

peuplement du sous-état magnétique 

0,1Q 1,1 ±Q

0

θ2
0,1 cosQ

=LM , alors que le terme Q  correspond aux 

sous-états .  

θ2
1,1 sin±

1±=LM

Sur la figure 5, les distributions angulaires correspondant à l'état 1s(2s2p 3P) 2P sont 

représentées en fonction de l'angle d'émission Auger pour des électrons projectiles de 0,5 et 

5 keV. Les points expérimentaux ont été obtenus en intégrant en énergie les spectres à haute 

résolution (Fig. 2) enregistrés pour trois angles d'observation : 90°, 120° et 135°. Le choix des 

angles d'observation se justifie par le fait que la distribution angulaire est symétrique par 

rapport à 90° (Fig. 4). L'incertitude relative sur les points expérimentaux est estimée à 10 % 

(Chap. II, § II.1.3).  

 

La distribution angulaire de l'état 1s(2s2p 3P) 2P est identique (à un facteur de 

proportionnalité près) à celle observée pour la simple excitation prise dans sa globalité 

(Fig. 4). Ce constat se généralise aux autres énergies de collision étudiées ici. Ce résultat est 

cohérent avec le fait que la simple excitation est largement dominée par le peuplement de 

l'état 1s(2s2p 3P) 2P.  

 

Sur la figure 6, les distributions angulaires correspondant aux états 1s2s2 2S et 

1s(2s2p 3P) 2P ont été représentées en fonction de l'angle d'émission Auger, pour la collision 

Kr34+ + Li à 60 MeV/uma. L'incertitude relative expérimentale est estimée à 20 %. Les 

courbes en trait plein représentent les ajustements théoriques sur les points expérimentaux. 

Pour l'état 1s2s2 2S, nous avons effectué un ajustement linéaire (émission isotrope) et, pour 
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Figure 5. : Sections efficaces simplement différentielles d'émission Auger 
 associées aux états 1 .  

Les incertitudes relatives sont également reportées. 
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l'état 1s(2s2p 3P) 2P, nous avons ajusté une fonction du même type que celle de la relation 

(III.4).  

 

Contrairement au cas de l'état 1s2s2 2S, l'émission des électrons Auger après le 

peuplement de l'état 1s(2s2p 3P) 2P, est fortement anisotrope, aussi bien dans le cas des 

électrons de 0,5 et 5 keV que dans celui des ions Kr34+ à 60 MeV/uma. Pour les électrons de 

0,5 keV, la distribution angulaire présente un minimum à 90°. L'émission à 0° (et 180°) est 

environ 1,7 fois plus grande qu'à 90°. Au contraire, pour les électrons de 5 keV et pour les 

ions Kr34+, la distribution angulaire est maximale à 90°. Dans le cas des électrons de 5 keV, 

l'émission Auger est environ 1,3 fois plus importante à 90° qu'à 0° (et 180°). Avec les ions 

Kr34+, le maximum de la distribution angulaire est plus marqué puisque le rapport n'est plus de 

1.3, mais de 3. Le même type de distributions angulaires a été observé pour les états 1  

avec . Dans la suite, l'analyse des distributions angulaires permettra de déterminer les 

sections efficaces de production des composantes 

snps2

3≥n

0=LM  et 1±=LM . 

 

III.2. Séparation des sous-états magnétiques 0=LM  et 1±  : 

 

La désexcitation des états peuplés par simple excitation en couche K du lithium 

s'effectue exclusivement par émission Auger, la désexcitation par voie radiative étant, selon 

les états, soit interdite soit négligeable [Krause 1979, Cremer 2002 comm. privée]. Les 

sections efficaces d'excitation sont alors égales aux sections efficaces d'émission Auger. En 

analysant la distribution angulaire des sections efficaces simplement différentielles d'émission 

Auger après peuplement de l'état 1s(2s2p 3P) 2P par simple excitation en couche K, nous 
avons alors accès, grâce à la relation (III.4), aux sections efficaces 0,1σ  et 1,1σ  ( = 1,1 −σ ) de 

peuplement des sous-états magnétiques associés à 0=LM  et 1=LM , respectivement. Nous 

avons en effet : 

 

 , (III.5.a) ( )∫=
π

θθθπσ
0

2
0,10,1 sincos2 dQ
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 . (III.5.b) ( )∫ ±−± ===
π

θθθπσσσ
0

2
1,11,11,11,1 sinsin222 dQ

 

Les résultats ainsi obtenus sont présentés sur la figure 7. Les cercles pleins 
correspondent aux sections efficaces 0,1σ  et les cercles vides représentent les sections 

efficaces 1,11,1 −= σσ  (on peut noter que 1,10,1 2σσσ +=tot ). Les valeurs correspondantes sont 

reportées dans le tableau 1. Les incertitudes relatives sur ces valeurs sont estimées à 20 %.  

 

Dans le cas des énergies inférieures à 0,8 keV, le sous-état magnétique associé à 

 domine par rapport à  (ou à 0=LM 1=LM 1−=LM ). À l'énergie de collision de 0,8 keV, on 

observe un peuplement quasi-statistique des différents sous-états magnétiques. Pour les 
énergies supérieures à 0,8 keV ( 7,7v ≈p  u.a.), les sous-états magnétiques associés à 1=LM  

(ou à ) sont préférentiellement peuplés. La contribution de ces différentes 

composantes sera discutée dans le paragraphe 0. 

1−=LM

 

Énergie (keV) 0,4 0,5 0,8 1,5 3 5 

0,1σ  (10-20 cm2) 44 ± 9 37 ± 7 25 ± 5 13 ± 3 7 ± 2 4 ± 1 

1,11,1 −= σσ  (10-20 cm2) 31 ± 6 29 ± 6 24 ± 5 17 ± 4 11 ± 2 8 ± 2 

 

Tableau 1. : Sections efficaces totales de production des sous-états  

magnétiques correspondants à 0=LM  et 1=LM  pour 1s(2s2p 3P)2P 

 lors des collisions électrons + Li.  

Les incertitudes reportées dans le tableau sont les incertitudes relatives (~20 %). 
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Figure 7. : Sections efficaces de production des sous-états magnétiques  

0=LM  et 1±=LM . 
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Sur la figure 7, ces résultats sont comparés avec un calcul effectué dans le cadre de 

l'approximation de Born par la méthode PWBA (courbes en trait continu). Il est à noter que la 

perturbation induite par des électrons d'énergie supérieure à 1 keV est suffisamment faible 

pour que l'approximation de Born soit valide. La vitesse de ces projectiles est suffisamment 

élevée pour que leur trajectoire soit peu perturbée lors de la collision. Par conséquent, les 

électrons projectiles peuvent être décrits comme des ondes planes avant et après la collision, 

et leur trajectoire est assimilable à une droite. Le traitement de la collision en terme de 

paramètre d'impact est alors possible, et l'utilisation de la méthode PWBA est justifiée pour 

des collisions faisant intervenir des électrons projectiles rapides. Ceci est confirmé par le bon 

accord entre les valeurs théoriques et expérimentales.  

 

III.3. Alignement des états peuplés - Discussion : 

 

Comme nous venons de le montrer, les anisotropies observées pour les distributions 

angulaires d'émission Auger proviennent d'une sélectivité dans le peuplement des sous-états 

magnétiques . Cette sélectivité donne lieu à un alignement des états produits lors de la 

simple excitation en couche interne. Lorsque le sous-état 

LM

0=LM  est dominant dans le cas du 

peuplement de 1s2s2p, l'orbitale 2p est alignée sur l'axe du faisceau incident. Par contre, 

lorsque les sous-états  sont préférentiellement peuplés, l'orbitale 2p est "alignée 

perpendiculairement" à l'axe du faisceau. 

1±=LM

 

Pour tenter d'expliquer l'alignement des états peuplés, il est utile d'examiner la 

dépendance en paramètre d'impact b de la section efficace différentielle dbd /σ  de transition 

d'un électron 1s du lithium neutre 1s2 2s vers l'orbitale 2p du lithium excité 1s2s2p. Les 

sections efficaces dbd /σ  calculées par la méthode PWBA sont présentées sur la figure 8 

pour des électrons projectiles de 0,5, 1,5 et 5 keV. 
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Lorsque les collisions s'effectuent à petits paramètres d'impact b  u.a., la section 

efficace 

3<

dbd /σ  augmente au fur et à mesure que l'énergie de collision diminue. Par contre, 

lors de collisions à grands paramètres d'impact, la dépendance en énergie des sections 

efficaces dbd /σ  est loin d'être aussi simple. Contrairement au cas des collisions à petits 

paramètres d'impact, lorsque  u.a., d5>b db/σ  est plus grande pour une énergie de collision 

de 5 keV que pour 0,5 keV. 

 

Afin d'analyser de manière plus quantitative l'effet du paramètre d'impact b, nous 

avons complété la figure 8 en représentant la "section efficace cumulée (et normalisée)" r(b), 

croissante en b, définie comme suit : 

 ∫ ′
′

=
b

tot

bd
bd

dbr
0

1)( σ
σ

, (III.6) 

avec ∫
∞

=
0

db
db
d

tot
σσ . Sur la figure 8, cette section cumulée r(b) est calculée pour le 

peuplement de la configuration 1s2s2p par transition dipolaire 1 . (La quantité r(b) 

signifie que r(b) % des collisions donnant lieu à la transition 1  s'effectuent à des 

paramètres d'impact inférieurs ou égaux à b). 

ps 2→

ps 2→

Le calcul prévoit qu'à une énergie de collision de 0,5 keV, 50 % des transitions 

 s'effectuent lors de collisions à paramètres d'impact inférieurs à 1,5 u.a. Il apparaît 

que quasiment la totalité des transitions interviennent à des paramètres d'impact inférieurs à 4 

u.a. Au contraire, lors de collisions à 5 keV, au moins un quart des transitions 1  ont 

lieu sous des conditions de grands paramètres d'impact (b  u.a.). Par conséquent, à une 

énergie de collision de 5 keV, le peuplement de la configuration 1s2s2p par transition de type 

dipolaire 1  se fait à des paramètres d'impact généralement plus grands que dans le cas 

de 0,5 keV. 

ps 21 →

ps 2→

4≥

ps 2→
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Pour essayer de comprendre les effets du paramètre d'impact lors du peuplement des 

sous-états magnétiques, nous considérons l'image classique de l'extension spatiale de l'orbitale 

2p à un électron mise en jeu dans la production de la configuration 1s2s2p du lithium. Sur la 

figure 9, nous avons tracé les densités de probabilités de présence de l'électron par unité de 
volume 

222
l

ll
m

n YR=Ψ  correspondant aux sous-états magnétiques m  (Fig. 9.a.) et 

 (Fig. 9.b) de l'orbitale 2p. Plus les couleurs sont claires, plus la densité de probabilité 

est grande. Ces orbitales monoélectroniques présentent une symétrie cylindrique autour de 

l'axe de quantification z, confondu avec la direction incidente du faisceau. L'extension 

spatiale du sous-état magnétique 

0=l

1±=lm

0=l

1=

m  de l'orbitale 2p se caractérise donc par 2 "lobes" 

alignés le long de l'axe z. Pour m , l'orbitale 2p associée ressemble à un tore dont l'axe de 

révolution est confondu avec l'axe z. La direction de la force exercée par le projectile sur les 

électrons 1s de la cible est, en moyenne, confondue avec l'axe projectile-noyau cible. Cet axe 

tend donc à devenir un axe de symétrie pour le mouvement des électrons. On s'attend alors à 

ce que l'orbitale 2p soit alignée suivant l'axe projectile-cible. Lors de collisions à très faible 

paramètre d'impact, cet axe correspond asymptotiquement (en voie d'entrée et de sortie de la 

collision) à la direction du faisceau. Au contraire, dans le cas de collisions à très grand 

paramètre d'impact, l'action du projectile sur l'électron cible ne devient significative que 

lorsque l'axe projectile-cible est (pratiquement) perpendiculaire à l'axe du faisceau. En 

rapprochant ces considérations faites sur des cas limites avec la géométrie des sous-états 

 et  de l'orbitale 2p (Fig. 9), on peut comprendre que le peuplement des sous-

états  soit de plus en plus favorisé (par rapport à celui de ) lorsque les 

paramètres d'impact impliqués lors de la transition 1  sont de plus en plus grands. 

Aussi, le peuplement relatif des sous-états 

l

0=lm

m

1±=lm

1±=l 0=lm

ps 2→

1±=lm  augmente lorsque l'énergie de collision 

augmente.  
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Figure 9. : Densités de probabilité par unité de volume des composantes  

 et  de l'orbitale 2p pour la configuration 1s2s2p. 0=lm 1±=lm
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Ces résultats sont similaires à ceux observés lors des collisions électrons + He [Godunov 

et al. 2001]. Les auteurs séparent les contributions associées au peuplement des sous-états 

magnétiques  et  lors de la simple excitation de He(1s0=lm 1±=lm 2) vers He*(1s2p 1P). 

 

IV. Section efficace de simple excitation en couche K : 

 

Les sections efficaces de simple excitation en couche K du lithium sont obtenues en 

intégrant les distributions angulaires présentées sur les figures 4 et 5 :  

 

 ( )∫ Ω
=

π

θθθσπσ
0

sin2 d
d
d

tot . (III.7) 

 

• 

                                                

Dépendance en vitesse de collision 

 

Dans un premier temps, nous nous focalisons sur les résultats obtenus avec les 

électrons afin d'illustrer la dépendance en vitesse de collision des sections efficaces de simple 

excitation en couche K, la charge du projectile étant alors constante. Les résultats 

expérimentaux sont reportés sur la figure 10. Les points représentent les sections efficaces 

expérimentales. L'incertitude relative sur les points expérimentaux est de 10 %.  

 

Du fait qu'expérimentalement, nous n'avons accès qu'aux sections efficaces relatives, 

nous avons utilisé le résultat du calcul PWBA pour déterminer les probabilités de simple 

excitation en couche K, permettant ainsi de normaliser la section efficace obtenue à l'énergie 

d'impact la plus élevée (5 keV), énergie pour laquelle l'approximation PWBA est la mieux 

adaptée. Le facteur de normalisation∗ ainsi obtenu a été appliqué aux résultats expérimentaux 

mesurés aux autres énergies de collision. Cette procédure de normalisation permet de 

 
∗ Le facteur de normalisation obtenu est utilisé pour calibrer le système de détection. Ce facteur sera également 
employé pour la détermination des sections efficaces d'ionisation-excitation en couche K (chapitre IV). 
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comparer la dépendance en vitesse de projectile de la section efficace expérimentale avec la 

dépendance prévue par le calcul PWBA (courbe en trait plein sur la figure 10). Il apparaît 

clairement que les sections efficaces expérimentales ont la même dépendance, en fonction de 

la vitesse du projectile, que celle prévue par la théorie de Born. Cet excellent accord entre 

théorie et expérience illustre la validité de la méthode PWBA lors du traitement des collisions 

étudiées dans ce travail. On vérifie également que dans la limite des grandes vitesses les 
sections efficaces de simple excitation varient en  (courbe en pointillés sur la figure 

10). 

p
-
p vlnv 2

 

• Dépendance en charge et en vitesse du projectile 

 

Jusqu'à maintenant, nous nous sommes focalisés sur la dépendance en vitesse de projectile de 

la section efficace de simple excitation. Or, la charge du projectile est également un paramètre 

essentiel qui influe sur la section efficace d'excitation. Comme il a été précédemment 

mentionné (chapitre I), on s'attend à ce que les dépendances en charge et en vitesse du 

projectile de la section efficace de simple excitation soient similaires à celles de la simple 

ionisation [Bethe 1930, Inokuti 1971]. La section efficace de simple excitation est donc 
susceptible d'être proportionnelle au carré de la charge du projectile ( ). Par conséquent, 

pour visualiser sur une même figure les résultats obtenus avec des projectiles de charges et de 

vitesses différentes, il semble astucieux de représenter, en fonction de la vitesse, la section 

efficace divisée par le carré de la charge du projectile. (Dans la suite, pour abréger, on 
qualifiera cette section efficace divisée par  de section efficace "réduite en charge"). 

D'après les dépendances en charge et en vitesse attendues, tous les points expérimentaux 
devraient alors se placer sur une courbe caractérisée par une fonction en . 

2
pZ

-
pv 2

2
pZ

pvln
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Figure 10. : Section efficace totale de simple excitation en couche K du lithium SKσ   

par impact d'électrons rapides. 
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Sur la figure 11, nous avons représenté la section efficace "réduite en charge" de 

production de la production de la configuration 1 (incluant les états 1s(2s2p pss 22 3P)2P et 

1s(2s2p 1P)2P) par impact d'électrons et d'ions Ar18+. Les cercles pleins correspondent aux 

sections efficaces absolues obtenues lors des collisions avec des électrons projectiles de 0,5, 

1,5 et 5 keV et le cercle vide la section efficace suite aux collisions Ar18+ + Li à 95 MeV/uma 

[Tanis et al. 2000]. Pour déterminer les sections efficaces absolues après impact d'ions Ar18+ à 

95 MeV/uma sur du lithium, les auteurs [Tanis et al. 2000] ont préalablement normalisé les 

spectres d'ionisation aux résultats de la théorie des perturbations [Stolterfoht et al. 1998, 

Stolterfoht et al. 1999] et ont utilisé le facteur de normalisation ainsi obtenu pour analyser les 

pics Auger résultants de l'excitation. Le trait continu est le résultat du calcul PWBA. 

 

Les sections efficaces expérimentales sont en bon accord avec les résultats obtenus par 

le calcul PWBA (Fig. 11). Le fait que l'accord soit observé aussi bien pour les électrons que 

pour les ions Ar18+ montre que notre calcul PWBA est fiable, non seulement pour la 
dépendance en , mais aussi pour la dépendance en  des sections efficaces. Par 

conséquent, le calcul PWBA est utilisé pour normaliser la section efficace expérimentale de 

simple excitation dans le cas des collisions avec des ions Kr

pv pZ

34+ 60 MeV/uma (flèche sur la 

figure 11). Pour récapituler, les sections efficaces absolues de simple excitation en couche K 

du lithium sont répertoriées dans le tableau 2.  
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Figure 11. : Section efficace  (divisée par le carré de la charge du projectile) de 

peuplement de la configuration 1 du lithium après simple excitation en couche K. 

La flèche indique la valeur sur laquelle nous normalisons la section efficace obtenue 

pour le système Kr

pss 221σ

ss2 p2

34+ + Li à 60 MeV/uma. 
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 Électrons Ions 

États 0,5 keV 1,5 keV 5 keV Ar18+ à 95 

MeV/uma  

Kr34+ à 60 

MeV/uma  

1s2s2 2S 5,6 ± 0,6 2,2 ± 0,3 0,6 ± 0,1 13 ± 2,6 200 ± 40 

1s(2s2p 3P)2P 88 ± 8,8 50 ± 5,0 20 ± 2,0 950 ± 190 5100 ± 1100 

1s(2s2p 1P)2P 4 ± 0,4 2,2 ± 0,3 0,9 ± 0,1 44 ± 8,8 210 ± 42 

1s(2s3p 3P)2P 16 ± 1,6 9,0 ± 0,9 3,6 ± 0,4 170 ± 34 840 ± 170 

1s(2s4p 3P)2P 11 ± 1,1 3,4 + 0,4 1,5 ± 0,2 67 ± 14 380 ± 80 

1s(2snp 3P)2P 5,3 ± 0,6 2,9 ± 0,3 1,2 ± 0,2 57 ± 12 270 ± 54 

 

 

Tableau 2. : Sections efficaces totales de production des états de  

la simple excitation en couche K du lithium. Les valeurs sont données en 10-20 cm2. 

Les incertitudes reportées dans le tableau sont les incertitudes relatives (10 % pour les 

électrons et 20 % pour les ions). 
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• Interactions de configurations 

 

Comme le montrent les résultats donnés dans le tableau 2, Pour chaque projectile, la 

section efficace de production de l'état 1  est fortement dominante. Pour les 

électrons comme pour les ions, la section efficace associée à l'état 1  est environ 

22 fois plus grande que celle associée à l'état 1 . Des théoriciens se sont 

intéressés aux états 1  peuplés par impact d'ions Ar

PPpss 23 )22(

ss 22(

Ppss 122(

pss ,122(

PPpss 23 )22(

s 2(

PPp 21 )

P2)

PP 23 )

PPpss 23,1 )22(

Ppss 322(

18+ à 95 MeV/uma [Nagy 

and Fritzsche 2000] et par impact d'électrons [Nagy 2002, communication privée]. Pour 

étudier l'effet de l'interaction de configurations sur les sections efficaces, ces auteurs ont 

effectué des calculs dans le cadre de trois approximations différentes. Dans la première, ils 

utilisent des fonctions d'onde initiale et finale à un électron (modèle à électrons indépendants) 

calculées par la méthode Hartree-Fock. Dans les deux autres approximations, ils prennent en 

compte des fonctions d'ondes multiélectroniques. La première approximation ne prend pas en 

compte les interactions de configurations et donne un rapport de 3 entre les sections efficaces 

de production des états 1  et 1 . Ce rapport correspond à un 

peuplement purement statistique des états 1 . En revanche, lorsque les 

interactions de configurations sont prises en compte, ce rapport devient supérieur à 15. Ce 

résultat théorique est en assez bon accord avec l'expérience. Par conséquent, quel que soit le 

projectile utilisé, le rapport entre les sections efficaces de production des états 1  

et 1  est fortement affecté par les interactions de configurations. 

P2)

PPps 23 )2

PPpss 21 )22(

 

V. Conclusion : 

 

Les sections efficaces de production de simple excitation en couche interne du lithium 

ont été mesurées pour les collisions électron + Li à des énergies comprises entre 0,5 et 5 keV 

et Kr34++ Li à 60 MeV/uma. Les résultats sont comparés avec ceux obtenus lors de la collision 

Ar18+ + Li à 95 MeV/uma [Tanis et al. 2000]. 
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L'analyse des spectres d'émission Auger montre que les transitions dipolaires 1  

avec  sont très largement majoritaires devant les transitions monopolaires 1 . 

L'état 1s(2s2p 

nps →

nss →2≥n
3P) 2P peuplé après transition 1  est fortement dominant par rapport aux 

autres états. Par conséquent, aux vitesses de collisions étudiées dans ce travail, l'interaction 

projectile-électron, responsable de la simple excitation, provoque très préférentiellement des 

transitions de type dipolaire. 

ps 2→

 

En intégrant les sections efficaces doublement différentielles, les distributions 

angulaires ont été tracées pour chaque système de collision. La distribution angulaire de l'état 

1s2s2 2S est isotrope quel que soit le système de collision étudié. Celle associée à l'état 

1s(2s2p 3P) 2P est isotrope pour des électrons projectiles à une vitesse de collision de 7,7 u.a. 

environ. Pour des vitesses supérieures, la distribution angulaire est anisotrope avec un 

maximum à un angle d'émission de 90°. Pour des vitesses inférieures à 7,7 u.a., la distribution 

angulaire est également anisotrope, mais cette fois-ci, présente un minimum à 90°. 

 

Ces distributions angulaires nous donnent accès aux contributions des différents M  à 

la section efficace totale de production des états de simple excitation. Pour des électrons 

projectiles de vitesse inférieure à 7,7 u.a., la production de sous-états magnétiques associés à 

 est favorisée par rapport à 

L

0=LM 1=LM

1

. À ces vitesses, les états produits par transition 

dipolaire sont alignés selon la direction du faisceau. Au contraire, pour des vitesses 

supérieures, alors que les paramètres d'impact impliqués sont plus grands, la production des 

sous-états magnétiques associés à =LM  est plus importante. Dans ces conditions, les états 

peuplés s'alignent préférentiellement selon un axe perpendiculaire au faisceau projectile. 

 

L'approximation de Born étant valide pour les différents projectiles utilisés dans ce 

travail, un calcul PWBA a été effectué. Le calcul PWBA reproduit non seulement les sections 

efficaces totales, mais aussi les sections efficaces de peuplement des sous-états magnétiques. 

Les sections efficaces d'excitation présentent une dépendance asymptotique proportionnelle à 
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( ) pppZ vlnv/ 2 , à grande vitesse de collision. Cette dépendance est identique à celle prévue 

par la théorie dans le cas de l'ionisation [McGuire 1982]. 

 

Dans la suite, les sections efficaces absolues de production de deux lacunes en couche 

interne du lithium seront déterminées. Leur dépendance en fonction du paramètre de 

perturbation du projectile sera étudiée et les différents mécanismes de production seront 

séparés. 
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Chapitre IV 
 

Étude de mécanismes d'ionisation-excitation lors de  
la production de deux lacunes en couche K du lithium 
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I. Introduction - Motivation 

 

Aux vitesses de collision étudiées dans ce travail, nous venons de voir que, lors de la 

simple excitation en couche K du lithium par impact d'électrons ou d'ions multichargés, les 

interactions projectile-électron donnent lieu, de façon largement majoritaire, à des transitions 

dipolaires 1  avec . Un calcul effectué dans le cadre de l'approximation de Born, à 

l'aide de la méthode PWBA, reproduit de manière très satisfaisante la dépendance en  et en 

 des sections efficaces totales obtenues expérimentalement. De plus, les résultats de ce 

calcul sont en excellent accord avec les résultats obtenus par d'autres théoriciens [Ziem et al. 

1980, Nagy 2002 comm. privée]. Les résultats tant expérimentaux que théoriques montrent 

que les sections efficaces de production des états P peuplés suite à une interaction 
projectile-électron suivent une dépendance asymptotique en 

nps → 2≥n

pZ

pv

( ) pppZ vlnv/ 2 . 

 

En ce qui concerne les mécanismes produisant deux lacunes en couche interne du 

lithium, nous avons invoqué, au chapitre I, les processus à deux étapes faisant intervenir soit 

deux interactions projectile-électron indépendantes (TS2) soit une interaction 

projectile-électron suivie d'une interaction électron-électron (corrélations électroniques) 

[Craseman 1987, Reading and Ford 1988, Stolterfoht 1991]. Dans le cas du processus TS2, 
une dépendance asymptotique en ( )4v/ ppZ  est prévue pour les sections efficaces de 

production (car le processus TS2 met en jeu deux interactions projectile-électron). Pour le 

processus TS1 à une interaction projectile-électron, on s'attend à ce que la dépendance 

asymptotique des sections efficaces de production soit similaire à celle des sections efficaces 
de la simple excitation, c'est-à-dire proportionnelle à ( ) pppZ vlnv/ 2 . 

 

Les contributions de ces mécanismes ont été séparées dans le cas de la double 

ionisation de l'hélium [McGuire et al. 1995 et références internes]. La technique de séparation 

repose sur la mesure du rapport  entre les sections efficaces de la double et de la +++= σσ /R
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simple ionisation pour divers paramètres de perturbation . Les résultats montrent 

qu'aux faibles valeurs de  (<0,05 u.a.) le rapport 

ppZ v/

ppZ v/ R  devient constant, ce qui signe la 

prédominance du processus shake-off (TS1) [McGuire et al. 1995 et références internes]. En 

ce qui concerne la double excitation de l'hélium, les mécanismes TS1 et TS2 n'ont pas encore 
été clairement séparés. Les principales expériences ont porté sur la dépendance en charge  

des sections efficaces de double excitation, la vitesse du projectile ayant été prise constante et 

égale à environ 7-8 u.a. [Pedersen and Hvelplund 1989, Giese et al. 1990]. Alors que 
Pedersen et Hvelplund observent une dépendance en  pour des ions incidents C  

( 6 ) , Giese et al. obtiennent une dépendance beaucoup moins prononcée (entre  

et  ) avec des protons et des ions  (

pZ

+pZ

2
pZ

4
pZ

6

4 −=pZ
3
pZ +pZC 4 −=pZ ) et  ( 9+pZF 7 −=pZ

2v

). Ces différences, 

liées en grande partie à de fortes incertitudes expérimentales [Giese et al. 1990], ne 

permettent pas de conclure quant aux contributions relatives des mécanismes. En particulier, 

d'autres auteurs [Moretto-Capelle et al. 1997] ont montré que, lors de la double excitation de 

l'hélium, les interférences entre l'amplitude d'ionisation directe et l'amplitude d'ionisation via 

l'état doublement excité altèrent significativement le profil des raies Auger et, par voie de 

conséquence, la précision sur la mesure des sections efficaces. La détermination précise du 

rôle respectif de TS1 et de TS2 lors de la double excitation de l'hélium n'a été effectuée que 
dans le cas particulier de la collision proton + He à 100 keV ( ≈p  u.a.) [Moretto-Capelle et 

al. 1997, Godunov et al. 2000]. 

 

Dans le cas d'une cible de lithium, une première tentative d'identification des 

mécanismes de création de deux lacunes en couche interne a été récemment entreprise en 

explorant la collision Ar18+ + Li à 95 MeV/uma [Tanis et al. 1999, 2000]. La comparaison des 

données expérimentales avec les résultats d'un calcul de probabilités de transitions shake 

suggère que le processus TS1 joue un rôle prépondérant [Tanis et al. 2000]. Dans ce chapitre, 

nous nous proposons d'étendre cette étude sur le lithium à d'autres systèmes collisionnels. 

L'objectif est de déterminer quantitativement, en fonction de la vitesse et de la charge du 

projectile, l'importance relative des mécanismes de création de deux lacunes en couche K (par 

ionisation-excitation) du lithium. 
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Comme nous l'avons souligné au chapitre I, l'interaction électron-électron (processus 

TS1) peut se manifester sous la forme d'un processus shake ou d'un processus diélectronique. 

Ces deux aspects de l'interaction électron-électron n'ont jamais été séparément identifiés et, 

dans la littérature, sont souvent considérés comme impossibles à séparer. Nous essaierons 

pourtant de tirer profit du fait que la cible est à trois électrons pour mettre en évidence des 

contributions de nature soit principalement diélectronique soit essentiellement shake. Nous 

tenterons de relever ce défi expérimental en explorant un domaine de paramètre de 
perturbation  le plus étendu possible. ppZ v/

 

Des effets d'interférences entre les divers mécanismes peuvent également contribuer à 

la section efficace d'ionisation-excitation. Deux types d'interférences sont à distinguer : les 

interférences entre processus du premier ordre (TS1) et du second ordre (TS2) qui dépendent 
de la charge et de la vitesse du projectile (quasi-) proportionnellement à (  et les 

interférences relatives au réarrangement interne après ionisation du premier électron 1s (c'est-

à-dire les interférences entre le processus shake et diélectronique) et qui ne dépendent pas des 

paramètres du projectile. Si ces effets existent, la question se pose de savoir quelle est leur 

influence sur les sections efficaces totales ? 

)3v/ ppZ

 

Dans ce chapitre, les sections efficaces d'ionisation-excitation en couche K du lithium 

sont mesurées pour les systèmes électron + Li à des énergies comprises entre 0,5 et 5 keV et 

Kr34+ + Li à 60 MeV/uma. Les données expérimentales ainsi recueillies sont comparées aux 

résultats obtenus antérieurement pour le système Ar18+ + Li à 95 MeV/uma [Tanis et al. 1999, 

2000]. De plus, les résultats expérimentaux sont comparés avec le calculs des contributions 

des processus TS2 et TS1 shake. 
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II. Production de deux lacunes en couche K: 

II.1. Spectres d'émission Auger à haute résolution : 

 

Des spectres d'émission Auger suite à la création de deux lacunes en couche K du 

lithium ont été mesurés à divers angles d'observation par rapport à la direction du faisceau. 

Sur les figures 1 et 2, nous présentons quelques spectres représentatifs, enregistrés à un angle 

°=120θ . Ces spectres donnent accès aux sections efficaces d'émission Auger 

, doublement différentielles en énergie et en angle d'émission des électrons 

Auger. Ces spectres ont été obtenus pour des ions projectiles Kr

Ωddε′d a
nσ /2

2
ll

34+ à 60 MeV/uma et Ar18+ à 

95 MeV/uma [Tanis et al. 1999] (Fig. 1) et pour des électrons projectiles de 0,5 et 5 keV 

(Fig. 2).  

 

Les spectres à très haute résolution existants dans la littérature [Rødbro et al. 1979, Diehl 

1998] nous ont permis d'identifier les états peuplés et de déterminer leur position en énergie. 

L'énergie cinétique des électrons Auger émis après création de deux lacunes en couche K du 

lithium est généralement comprise entre 70 et 90 eV environ. Notre résolution, instrumentale 

en énergie, qui est de 0,5 eV (respectivement 0,4 eV) pour les ions (respectivement pour les 

électrons projectiles), est très supérieure à la largeur naturelle (typiquement << 0,1 eV) des 

pics Auger observés. Pour visualiser clairement la contribution des principales transitions 

Auger, nous avons donc ajusté les spectres avec des fonctions gaussiennes centrées sur les 

énergies correspondantes et de largeur à mi-hauteur égale à la largeur expérimentale.  

 

Comme le montrent les spectres des figures 1 et 2, les principales transitions Auger 

interviennent après production des états ioniques Li+( ll ′22 ) et Li+( 2 ) par ionisation-

excitation en couche K du lithium. Les pics Auger associés aux états ioniques Li

ll ′3
+( ll ′22 ) sont 

situés entre 70 et 76 eV, alors que ceux relatifs aux états ioniques Li+( ) sont identifiés 

entre 82 et 86 eV. Sont également observés, entre 76 et 82 eV, quelques pics de faible 

intensité associés aux états atomiques Li(

ll ′32

lll ′′′222 ) peuplés par double excitation en couche 
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K. Les intensités relatives observées pour l'émission Auger reflètent l'importance relative des 

différents états peuplés car, pour ces états, l'émission Auger domine très largement la 

désexcitation radiative, de sorte que les taux Auger sont très proches de un. Par conséquent, 

en comparant l'intensité des pics observés, il apparaît clairement que le processus d'ionisation-

excitation en couche K domine largement le processus de création de deux lacunes en couche 

K, que le projectile soit un ion ou un électron rapide. 

 

Sur les figures 1 et 2, nous distinguons, d'une part, les états P [ 2  et 

] peuplés par transitions dipolaires et, d'autre part, les états S ( 2  et 

) dont le peuplement requiert une transition monopolaire 1  ( 3n ). Alors 

que les transitions monopolaires sont largement minoritaire dans le cas de la simple excitation 

en couche K, il est surprenant de constater que l'intensité des pics associés aux états S soit 

aussi forte, au point d'être comparable à celle des états P. On peut également s'étonner que le 

pic associé à l'état  soit, pour chaque projectile, plus intense que celui de l'état 

, alors qu'on s'attend à ce que la transition 1  soit plus probable que la transition 

. Pour comprendre ces observations, une analyse détaillée des mécanismes de 

peuplement de ces états S est nécessaire (§ III). 

Pps 3,12

Ss 12

;2=

( ) Psp 3,1,23 ±

Sss 332

Ss 122

ss 31 →

nss →

Sss 332

ss 2→

 

Sur les spectres des figures 1 et 2, il est difficile de distinguer la contribution du 

singulet , attendue à une énergie Auger d'environ 84 eV [Diehl 1998] et de la 

comparer à celle du triplet . Pour séparer cette contribution, il est nécessaire d'opérer 

à plus haute résolution. Sur les figures 3 et 4, sont représentés des spectres d'émission Auger 

obtenus avec une résolution de 0,25 eV et pour des énergies Auger comprises entre 82 et 

85 eV. Dans ce domaine d'énergie, nous avons accès aussi bien à l'état  qu'à l'état 

 et pouvons comparer les intensités correspondantes. Sur la figure 3, les spectres ont 

été obtenus avec des électrons projectiles de 0,5 et 5 keV, à un angle d'observation de 120°, 

Sss 132

Sss 332

Sss 332

Sss 132
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Figure 1. : Sections efficaces doublement différentielles d  pour l'émission 

Auger à partir des configurations 

Ω′ dda
n εσ /2

2
ll

ll ′n2  ( ) du Li2≥n + produit après 

ionisation-excitation en couche interne par impact d'ions rapides. 

L'angle d'observation est de 120°. 
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Figure 2. : Sections efficaces doublement différentielles  

pour l'émission Auger à partir des configurations 

Ω′ ddd a
n εσ /2

2
ll

ll ′n2  ( n ) du Li2≥ + produit après 

ionisation-excitation en couche interne par impact d'électrons rapides. 

L'angle d'observation est de 120°. 
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alors que sur la figure 4, le spectre a été enregistré à un angle d'observation de 158° avec des 

ions Kr34+ à 60 MeV/uma. De la même façon que précédemment, des fonctions gaussiennes 

ont été ajustées aux pics Auger. Contrairement au cas du Kr34+, la séparation de l'état singulet 

 est sans ambiguïté dans le cas des électrons projectiles. On constate que le rapport 

d'intensité entre t  est largement supérieur à 3. Cette déviation par rapport 

au peuplement statistique sera discutée lors de l'examen des mécanismes de création de deux 

lacunes en couche K (§ III). 

Sss 132

Sss 332  e Sss 132
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Figure 3. : Sections efficaces doublement différentielles  

pour l'émission Auger à partir des configuration 

Ω′ ddd a
ns εσ /2

2
l

l′ns2  ( ) du Li2>n + produit après 

ionisation-excitation en couche interne par impact d'électrons rapides. 

L'angle d'observation est de 120°. 
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Figure 4. : Sections efficaces doublement différentielles  

pour l'émission Auger à partir des configuration 

Ω′ ddd a
ns εσ /2

2
l

l′ns2  ( ) du Li2>n + produit après 

ionisation-excitation en couche interne par impact d'ions Kr34+ à 60MeV/uma. 

L'angle d'observation est de 158°. 
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II.2. Analyse de la distribution angulaire d'émission Auger 

 

De la même façon que pour la simple excitation en couche K, les sections efficaces 

simplement différentielles ont été obtenues après intégration sur l'énergie Auger des spectres à 

haute résolution présentés précédemment (§ II.1). Sur les figures 5 et 6, sont reportées les 

distributions angulaires correspondant aux états t  en fonction de l'angle 

d'émission Auger pour des électrons projectiles ayant une énergie cinétique de 0,5 keV et 

5 keV et des ions Kr

Pps 3,122  e Ss 122

34+ à 60 MeV/uma. Les incertitudes relatives sur les points expérimentaux 

sont de 10-15 % pour les électrons projectiles et de 15-20 % pour les ions Kr34+.  

 

Pour les états  (Figs. 5 et 6), nous avons ajusté une fonction du même type 

que celle de la relation (III.4) du chapitre précédent et, pour l'état 2  (Fig. 6), nous avons 

effectué un ajustement linéaire (émission isotrope). Les probabilités de production relatives à 

ces états sont 50 à 100 fois plus faibles que celles associées aux états de la simple excitation 

en couche K. Par conséquent, le temps d'acquisition étant particulièrement long (de 24 à 48 

heures par spectre), la distribution angulaire n'a été effectuée que pour trois angles 

d'observation. Dans la mesure où les distributions angulaires sont symétriques par rapport à 

90°, notre choix s'est porté sur les angles arrières de 120° et 135°, et sur l'angle de 90°. Lors 

de la détermination des sections efficaces totales, il faut donc tenir compte des incertitudes 

liées au fait que l'ajustement effectué pour les distributions angulaires repose sur seulement 

trois points expérimentaux. Notons cependant que la section efficace totale dépend 

essentiellement des résultats obtenus aux angles voisins de 90° (50°

Pps 3,122

Ss 12

≤≤θ 130°) et est donc 

très peu sensible aux angles manquants et proches de 0° ou de 180° (ceci à cause de la 

multiplication par θsin  de d Ωd/σ  avant intégration sur l'angle θ  [relation (III.4)]). 
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Figure 5. : Sections efficaces simplement différentielles d'émission Auger 

 associées aux états  pour les électrons projectiles. Les incertitudes 

relatives sont de 10-15 %. 
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Figure 6. : Sections efficaces simplement différentielles d'émission Auger  

associées aux états  et  après impact d'ions Kr

Ωdd a
ps /22σ

Pps 3,122 Ss 122 34+ à 60 MeV/uma. 

Les incertitudes relatives sont de 15-20 %. 
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Contrairement au cas de l'état  (Fig. 6), l'émission Auger après peuplement des 

états , est fortement anisotrope, aussi bien dans le cas des électrons projectiles de 

0,5 keV et 5 keV que dans celui des ions Kr

Ss 122

Pps 3,122

34+ à 60 MeV/uma. Pour les électrons projectiles 

de 0,5 keV, la distribution angulaire présente un minimum à 90°. L'émission à cet angle est 

apparemment environ 2 fois plus petite qu'à 0° (et 180°). Au contraire, pour les électrons 

projectiles de 5 keV et pour les ions Kr34+, la distribution angulaire est maximale à 90°. Le 

maximum à 90° est beaucoup plus marqué dans le cas du Kr34+ que dans celui des électrons 

projectiles de 5 keV. 

 

De manière analogue au cas de la simple excitation (chap. III), les anisotropies 

observées pour les distributions angulaires d'émission Auger dans le cas du peuplement des 

états , proviennent d'une sélectivité en . Pour les électrons projectiles les plus 

lents (0,5 keV), le peuplement du sous-état magnétique 

Pps 3,122 LM

0=LM  est favorisé par rapport à 

celui de la composante  (ou 1=LM 1−=LM ). Au contraire, pour les électrons projectiles les 

plus rapides (5 keV) et pour les ions Kr34+ à 60 MeV/uma, le peuplement de la composante 

 (ou ) est dominant. Donc, de façon similaire à la simple excitation (chap. 

III), à basse vitesse de collision, les états P produits lors de l'ionisation + excitation tendent à 

s'aligner le long de la direction du faisceau projectile. Au contraire, à haute vitesse de 

collision, lorsque les paramètres d'impact impliqués sont plus grands, les états P s'alignent 

perpendiculairement à la direction du faisceau. 

1= LMLM 1−=

 

II.3. Sections efficaces totales de production  

 

Les sections efficaces totales de production des états spécifiques à 

l'ionisation + excitation en couche K du lithium sont listées dans le tableau 1. Les sections 

efficaces correspondent à l'impact d'électrons projectiles rapides (0,5, 1,5 et 5 keV), d'ions 

Ar18+ à 95 MeV/uma et Kr34+ à 60 MeV/uma sur du lithium. L'incertitude relative sur les 

valeurs expérimentales est de 20 % pour les électrons projectiles et de 25 % pour les ions 
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projectiles, et cela, en prenant en compte l'incertitude liée à l'ajustement sur seulement trois 

points lors de l'analyse de la distribution angulaire. 

 

La section efficace associée à chaque état augmente fortement lorsque le paramètre de 
perturbation ppZ v/  augmente. Pour les électrons projectiles de 5 keV ( 05,0v/ ≈ppZ  u.a.), 

les sections efficaces de production sont inférieures à 10  cm21− 2, alors qu'elles sont de l'ordre 
de 10  cm19− 2 pour les ions Kr34+ à 60 MeV/uma ( 7,0/pZ v ≈p  u.a.). Lorsque le paramètre de 

perturbation augmente d'un facteur 10, les sections efficaces augmentent d'au moins un 

facteur 100.  

 

 Électrons Ions 

 

 

États 

 

5 keV 

( )u.a.052,0  

 

1,5 keV 

( )u.a.095,0  

 

0,5 keV 

( )u.a.165,0  

Ar18+ à 95 

MeV/uma 

( )u.a.292,0  

Kr34+ à 60 

MeV/uma 

( )u.a.694,0  

2s2 1S 0,64 ± 0,13 1,9 ± 0,4 3,8 ± 0,8 36 ± 9 250 ± 63 

2s2p 3P 0,88 ± 0,18 2,9 ± 0,6 11 ± 2,2 93 ± 24 1500 ± 380 

2s2p 1P 0,70 ± 0,14 2,2 ± 0,5 6,7 ± 1,4 46 ± 12 770 ± 200 

2p2 1S 0,15 ± 0,03 0,4 ± 0,1 2,2 ± 0,4 15 ± 4 210 ± 53 

2s3s 3S 0,85 ± 0,17 2,1 ± 0,5 4,7 ± 1,0 44 ± 11 310 ± 78 

(23, sp-) 1P 0,14 ± 0,03 0,8 ± 0,2 1,5 ± 0,3 16 ± 4 530 ± 140 

(23, sp-) 3P 0,58 ± 0,12 2,2 ± 0,5 6,2 ± 1,3 54 ± 14 960 ± 240 

(23, sp+) 1P 0,23 ± 0,05 0,8 ± 0,2 2,2 ± 0,4  390 ± 98 

Tableau 1 : Sections efficaces totales de peuplement des configurations 2  par 

ionisation-excitation en couche K du lithium. La valeur du paramètre de perturbation 

lsn

ppZ v/  est indiquée entre parenthèses. Pour des raisons typographiques, les valeurs 

sont en unité de 10-21 cm2 (cependant, le nombre de chiffres significatifs n'est pas 

supérieur à deux). Les incertitudes relatives sont de 20 % pour les électrons projectiles 

et de 25 % pour les ions projectiles. 
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III. Mécanismes de production des configurations ll ′n2  ( ) 32 −=n

 

III.1. Présentation des différents mécanismes 

 

III.1.1. Les états S 

 

Le résultat marquant de l'analyse précédente est que les états S représentent quasiment 

un tiers des états produits par ionisation + excitation en couche K du lithium. D'après les 

conclusions résultant de l'analyse de la simple excitation en couche K, les interactions 

projectile-électron, à grande vitesse de collision, conduisent de façon majoritaire à des 

transitions dipolaires du type 1  ( ). Par conséquent, lors de la production des états 

S, la contribution du processus TS2, faisant intervenir deux interactions projectile-électron 

indépendantes, devrait être négligeable. Seule l'interaction électron-électron peut 

vraisemblablement expliquer les fortes intensités relatives observées pour les états S. On 

rappelle que l'interaction électron-électron peut se manifester sous deux formes différentes 

que sont les processus diélectronique et shake. Le processus diélectronique fait intervenir 

l'interaction mutuelle des deux électrons actifs, alors que le processus shake correspond à un 

réarrangement interne de la cible. Nous ne disposons pas d'outil théorique pour déterminer la 

contribution du processus diélectronique et pour la comparer à l'expérience. Par contre, nous 

proposons une méthode de détermination de la contribution du processus shake lors du 

peuplement des états S. C'est sur ce processus que, dans la suite, nous focaliserons notre 

discussion en ce qui concerne le peuplement des états S. 

nps → 2≥n

 

Lors de la création des états S par processus shake, l'ionisation doit nécessairement 

avoir lieu avant l'excitation. En effet, si l'interaction projectile-électron (première interaction) 

conduit à l'excitation du premier électron 1s, on aura principalement affaire à une transition 
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dipolaire du type 1  ( n ) (chapitre III). Dans ce cas de figure, l'ionisation du 

deuxième électron 1s par un processus shake-off (pas d'échange de moment cinétique) ne peut 

conduire qu'à la création d'un état P. Autrement dit, pour le processus shake, seule la forme 

shake-up est envisageable pour le peuplement des états S. 

nps → 2≥

 

Pour traiter en détail le processus shake-up, considérons tout d'abord le cas de l'état 

. Si l'état 2  est produit par processus shake, il ne peut provenir que de l'état 

intermédiaire singulet . L'indice 0 signifie que les orbitales prises en compte sont 

celles du lithium neutre (orbitales « gelées ») et que, donc, l'émission du premier électron est 

supposée soudaine. Le processus shake implique que l'électron résiduel situé sur l'orbitale 1  

passe sur l'orbitale , tandis que l'électron  « reste » sur l'orbitale  de l'ion Li

Ss 122 Ss 12

s1

s2

Ss 1
00 2

s0 →

0s

02s

2→

s2 +. Il n'y a 

donc qu'une seule voie possible pour le peuplement de l'état  par processus shake. C'est 

la voie directe, c'est-à-dire 1  (et ). 

Ss 122

s2 ss2 0

 

Pour ce qui est maintenant du peuplement par processus shake de la configuration 

, deux voies sont possibles. Il y a la voie correspondant à une transition shake directe, 

c'est-à-dire 1  (et ). Un processus shake d'échange est également possible, où 

l'électron 1  est transféré sur l'orbitale 2  et, simultanément, l'électron  est transféré vers 

le niveau 3 , c'est-à-dire 1  et 2 . Étant donné qu'il existe deux voies possibles 

(voies directe et d'échange) menant à la production du même état final, les amplitudes de 

probabilités correspondantes s'additionnent de manière cohérente. On s'attend donc à ce que 

des interférences apparaissent entre ces deux processus.  

ss32

ss 30 →

0s

s

ss 22 0 →

ss 20 →

s

s0

02s

s3→

 

Pour examiner le phénomène d'interférences, les probabilités de production des états 

 via le processus shake ont été calculées en évaluant le recouvrement des fonctions 

d'onde initiales et finales à deux électrons. Ces fonctions d'ondes à deux électrons sont 

obtenues en construisant les déterminants de Slater appropriés au moyen de fonctions d'onde à 

un électron. Les fonctions d'onde à un électron associées aux orbitales 1  et 2  de l'état 

intermédiaire et aux orbitales  et  de l'état final sont déterminées à l'aide du code de 

Sss 3,132

0s 0s

s2 s3
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calcul de structure atomique de Grant [Dyall et al. 1989]. Le détail du calcul est donné dans 

l'annexe 3. Les probabilités de transition shake-up ainsi obtenues sont répertoriées dans le 

tableau 2. Dans ce tableau, le signe et l'ordre de grandeur des interférences, correspondant au 

terme croisé, sont reportés.  

 

Dans le cadre de l'approximation shake, la section efficace d'ionisation-excitation par 

processus shake-up est considérée comme étant proportionnelle à la probabilité de transition 

shake-up (§ III.4.2). Ainsi, à partir des probabilités de transition shake indiquées dans le 

tableau 2, on prévoit que la section efficace de production du singulet 2  par processus 

shake soit environ 8 fois plus faible que celle correspondant au triplet  (tableau 2). Il 

y a deux raisons complémentaires qui peuvent expliquer un aussi grand facteur. 

Premièrement, il y a le poids statistique qui est 3 fois plus petit pour le singulet que pour le 

triplet. Deuxièmement, pour le singulet , l'existence d'interférences destructives (le 

terme croisé est négatif) entre les processus direct et d'échange ne peut qu'accentuer la 

différence de section efficace entre le singulet et le triplet, par diminution de la section 

efficace associée au singulet. 

Sss 13

Sss 332

Sss 132

 

 

Élément de matrice de 

transition 

Processus  

direct 

Processus 

d'échange  

Terme croisé Probabilité 

totale 

2

00
12 212 ssSs  3102 −×    3102 −×  

2

00
3 2132 ssSss  4102,1 −×  3103,2 −×  3101,1 −×+  3105,3 −×  

2

00
1 2132 ssSss  5104 −×  4105,7 −×  4105,3 −×−  4105,4 −×  

 

Tableau 2 : Probabilités théoriques de transition shake-up   

pour la production des états S du Li

usP −

+ ( )sns2 . 
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En ce qui concerne maintenant les états triplets, la caractéristique remarquable de l'état 

 est que sa section efficace totale est systématiquement plus grande que celle associée 

à l'état  (tableau 1). Étant donné que l'état 2  est un état triplet, il ne peut résulter 

que de l'état intermédiaire 1 . Une évaluation préalable du recouvrement des 

fonctions d'ondes initiale et finale à un électron [Dyall et al. 1989] indique que la transition 

, par processus shake, est environ 10 fois plus probable que la transition 1 , 

alors que les probabilités relatives aux transitions  et 2  diffèrent de moins 

d'un facteur 2. Au vue de ce rapport de probabilités, on s'attend à ce que le processus 

d'échange (transitions 1  et ) soit plus de 5 fois plus probable que le 

processus direct (transitions 1  et ). Nos calculs de probabilités shake, 

effectués à partir du recouvrement de fonctions d'ondes à deux électrons (déterminants de 

Slater), confirment la forte prédominance du processus d'échange. Ils prédisent que le 

mécanisme d'échange est pratiquement 15 fois plus probable que le mécanisme direct (tableau 

2). Par conséquent, le processus shake lors de la production de l'état 2  est 

essentiellement un processus en trois étapes faisant intervenir une interaction 

projectile-électron (ionisation) suivie de deux interactions électron-électron (excitations du 

type 1  et ).  

Sss 332

2

ss 21 0 →

s0

Ss 12

s2→

Sss 33

s2 0 →

s2→

Sss 3
00 2

s2 s2 0

ss 30 →

ss 30 →

Ss 33

s2 ss 30 →

s0 →

s3

s3→

s2 0

s

s2 0 →

 

Contrairement à l'état , le terme croisé relatif à l'état  donne naissance 

à des interférences constructives (tableau 2), favorisant d'autant la production de cet état. Les 

interférences constructives lors de la formation de l'état  peuvent être interprétées 

comme étant la manifestation de l'interaction d'échange de Pauli. Rappelons que l'état triplet 

 ne peut provenir que de l'état intermédiaire 1 . Or, à partir de cet état, le 

principe de Pauli interdit le fait que la transition  accompagne la transition 

 (l'état  ne peut évidemment pas exister). La probabilité relative à la 

transition  est alors réduite à zéro. Afin de conserver le flux de probabilité totale de 

transition, l'interdiction de la transition 2  conduit à l'augmentation des probabilités 

associées aux autres transitions, telles que 2  ( n ). Par conséquent, l'interaction 

d'échange de Pauli favorise la transition de l'électron 2  vers le niveau supérieur 3 . Ce 

Sss 132 Sss 332

Sss 332

Ss 3
02

s20 →

3≥

0

Sss 332

ss 21 0 →

s0

s2

s

Ss 322

s2s2 0 →

ss 20 →

s →0 ns

s
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résultat est cohérent avec l'existence d'interférences constructives lors de la formation de l'état 

 Sss 332 .

ps ε→

 

III.1.2. Les états P 

 

Considérons l'état 2  situé à une énergie Auger de 78 eV environ. Cet état peut 

être produit par la combinaison de processus d'ionisation et d'excitation où interviennent les 

interactions projectile-électron et électron-électron. Cet état peut être également peuplé par 

interaction de configurations, après peuplement de . Une interaction particulièrement 

forte existe, en effet, entre les configurations 2  et [Tanis et al. 2000]. Un calcul [Tanis 

et al. 2000] basé sur le code de Fischer [Fischer 1991] prédit que la composante de la 

configuration  est à hauteur de 33 % de celle de . 

Sp 12

Ss 122
22s

22s

2p

22 p

 

La production directe de l'état  par processus collisionnel requiert un mécanisme  

en au moins trois étapes (plus complexe que les processus TS1 et TS2). Un tel mécanisme est 

susceptible d'être beaucoup moins probable que les processus en deux étapes TS1 et TS2. 

Ainsi, la section efficace de production de l'état 2  par ce mécanisme est 

vraisemblablement très faible aux sections efficaces d'ionisation-excitation par processus en 

deux étapes. Dans la suite, nous nous limiterons donc au cas des états P créés par processus 

en deux étapes. 

22 p

Sp 12

 

Examinons maintenant les mécanismes de production des états . Les états P 

sont susceptibles d'être peuplés par le processus TS2 puisque les interactions 

projectile-électron donnent lieu principalement à des transitions dipolaires, c'est-à-dire 

Psnp 3,12

t 1 . Dans ce cas, l'excitation peut avoir lieu aussi bien avant qu'après 

l'ionisation. La contribution du processus TS2, proportionnelle à 

nps →

( )4v/ ppZ  (chapitre I), 

risque d'être significative pour des perturbations relativement fortes ( 5,0v/ ≥ppZ  u.a.) et 

devenir négligeable pour des perturbations plus petites ( 5,0v/ ≤ppZ  u.a.). 

1  e



 110

Outre le processus TS2, l'interaction électron-électron (TS1) est susceptible de peupler 

les états P. La nature diélectronique de l'interaction électron-électron peut produire des états P 

si l'électron pε , quittant l'atome, excite l'autre électron 1s vers une orbitale np. Dans ce cas, 

le premier électron actif perd son moment orbital 1=l  pour devenir un électron sε ′  du 

continuum de la cible, c'est-à-dire ( npssp +′→+ εε 1 ). 

 

En ce qui concerne le processus shake, rappelons qu'il s'agit d'un réarrangement 

interne de l'atome (ou ion) cible résiduel ne donnant lieu qu'à des transitions de type 0=∆l  

(et ). Par conséquent, dans le cas où l'ionisation a lieu avant l'excitation, le processus 

shake-up ne peut se manifester que par une transition de type monopolaire 1  et l'état 

final ainsi produit ne peut être qu'un état S du type . Le peuplement des états P n'est 

donc pas possible par processus shake-up. Par contre, si l'excitation a lieu avant l'ionisation, 

l'excitation s'effectue principalement par transition dipolaire 1  et l'ionisation du 

deuxième électron 1s par processus shake-off est alors envisageable, conduisant ainsi au 

peuplement d'un état P du type . Cependant, même si le processus shake-off est 

susceptible de contribuer au peuplement des états P, on montre, en comparant d'un côté les 

probabilités de transition shake-off [Skogvall et al. 1995] et shake-up (tableau 2) et d'un autre 

côté les sections efficaces de simple excitation et de simple ionisation en couche K, que le 

processus shake-off ne peut expliquer les intensités observées (Annexe 3) et qu'en fait, il ne 

contribue que de façon négligeable au peuplement des états P. Il en résulte que, lors de la 

formation des états P, la contribution du processus TS1 ne peut être significative que sous la 

forme d'un processus diélectronique. L'investigation du rôle de l'interaction électron-électron, 

lors de la production des états P, offre donc une opportunité unique d'étudier 

expérimentalement l'aspect diélectronique de l'interaction électron-électron. 

0=∆L

nss →

Ssns 3,12

nps →

Psnp 3,12
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III.2. Recherche des mécanismes prépondérants: 

 

Dans ce paragraphe, nous faisons une première tentative d'identification des 

mécanismes de peuplement des états S et P produits lors de l'ionisation + excitation en couche 

K du lithium. Il s'agit dans un premier temps de repérer les mécanismes prépondérants. 

 

Dans le cadre de l'approximation de Born, valable pour de faible paramètre de 
perturbation ( 1v/ <ppZ

ppZ v/

n
pv/ ≥

 u.a.), la section efficace totale peut pratiquement s'exprimer suivant 

un polynôme en  [chapitre I, relation (I.47)]. Dans ce paragraphe nous négligerons le 

facteur  car sa variation en vitesse de projectile  est faible par rapport à celle des 

fonctions en 1  ( n ). Rappelons que la contribution proportionnelle à  

correspond à un processus mettant en jeu une interaction projectile-électron suivie d'une 
interaction électron-électron (TS1), alors que la contribution proportionnelle à ( )  est 

associée à un processus faisant intervenir deux interactions projectile-électron (TS2). Nous 
négligeons dans ce paragraphe le terme en 

pvln pv

2 ( ) 2v/ ppZ

4v/ ppZ

( )3v/ ppZ  dû aux éventuelles interférences entre 

les processus TS1 et TS2.  

 

Sur les figures 7 et 8, nous avons respectivement représenté les sections efficaces 

totales de production des états t , en fonction du paramètre Pps 3,122  e Sss 332 ppZ v/ . Les 

points expérimentaux correspondent aux valeurs données dans le tableau 1. Sur ces figures, 

nous avons aussi tracé des fonctions proportionnelles à ( )2v/ ppZ  en petits pointillés et à 

 en grands pointillés. Lorsque ( 4v/ ppZ ) 1v/ <<ppZ  u.a., la contribution en  

domine vraisemblablement la contribution en 

( )2v/ ppZ

( )4v/ ppZ . C'est ce que l'on attend en 

particulier dans le cas des électrons projectiles de 5 keV, dont le paramètre de perturbation 

ppZ v/  vaut 0,05 u.a. Nous avons donc normalisé la fonction proportionnelle à  au 

point correspondant à la section efficace obtenue avec les électrons de 5 keV. Par contre, 

lorsque le paramètre de perturbation 

( )2v/ ppZ

ppZ v/  tend vers 1 u.a. (Kr34+ à 60 MeV/uma), la 
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section efficace associée au processus TS2 est susceptible de devenir comparable, voire 

supérieure, à celle correspondant au processus TS1. La fonction proportionnelle à  

est donc, quant à elle, normalisée au point expérimental correspondant au plus grand 

paramètre de perturbation, obtenu avec les ions Kr

( )4v/ ppZ

ps22

( )4v/ ppZ

34+ à 60 MeV/uma. 

 

Sur la figure 7, on constate que, pour le peuplement de la configuration , la 

dépendance en (  (en petits pointillés) correspond exactement à la dépendance 

expérimentale des sections efficaces obtenues avec les électrons projectiles. Ce résultat 

suggère que les états  sont principalement peuplés par le processus TS1 faisant 

intervenir l'interaction électron-électron. Au contraire, dans le cas des ions projectiles Ar

)

)

) )

2v/ ppZ

s22 Pp 3,1

( v/pZ

18+ et 
Kr34+, la dépendance en  est en désaccord avec celle donnée par les valeurs 

expérimentales. En revanche, les valeurs expérimentales obtenues avec les ions projectiles ont 
une dépendance, en fonction du paramètre de perturbation, quasiment identique à  

(grands pointillés). Il semble donc qu'aux plus grands paramètres de perturbation obtenus 

avec les ions, le rôle du processus TS2 lors du peuplement des états P devient significatif. 

2
p

 

Sur la figure 8, dans le cas de l'état , on constate que tous les points 

expérimentaux, quelque soit le projectile utilisé, suivent une dépendance plus proche de 
 que de . La dépendance en 

Sss 332

( 2v/ ppZ ( 4v/ ppZ ( )4v/ ppZ  est , en effet, en net désaccord avec 

les valeurs expérimentales. Il est donc vraisemblable que le processus TS2 joue un rôle 

négligeable pour tous les projectiles utilisés et que, par conséquent, le processus TS1 soit 

pratiquement le seul mécanisme responsable du peuplement des états S. 
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Figure 7. : Sections efficaces de production des états . L'incertitude relative 

sur les points expérimentaux est de 20 % pour les électrons projectiles et de 25 % pour 
les ions projectiles. Le trait en petits pointillés correspond à une fonction en ( )   

et le trait en grands pointillés à une fonction en 

Pps 3,122

2v/ ppZ

( )4v/ ppZ . 
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Figure 8. : Sections efficaces de production des états . L'incertitude relative sur 

les points expérimentaux est de 20 % pour les électrons projectiles et de 25 % pour les 
ions projectiles. Le trait en petits pointillés correspond à une fonction en ( )   

et le trait en grands pointillés à une fonction en 
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III.3. Séparation des contributions des différents mécanismes : 

 

Dans ce paragraphe, nous allons tenter de déterminer quantitativement les 

contributions des divers mécanismes responsables de la création de deux lacunes en couche K 

du lithium, que ces mécanismes soient prépondérants ou non. On recherchera également le 

rôle des éventuelles interférences entre les différents mécanismes. 

 

III.3.1. Méthode adoptée pour la séparation des contributions des mécanismes 

 

En reprenant la relation (I.45), on comprend que pour séparer les contributions 

relatives aux différents mécanismes et aux éventuelles interférences entre TS1 et TS2, il est 
commode de diviser la section efficace totale totσ  par ( )2vln p  et d'introduire un nouveau 

paramètre de perturbation : 
pp

pZ
p

vln
1

v
=  ( v  en u.a.). De cette manière, on a une 

expression polynomiale simple pour la section efficace 

p

rédσ  "réduite en vitesse" : 

 

 ( )
3

int
4

2
2

12vln
pcpcpc TSTS

p

tot
réd ++==

σ
σ . (IV.1) 

On peut noter que le paramètre p  est très analogue au paramètre de perturbation habituel 

 puisque le terme en  varie très lentement avec la vitesse . Les quantités 

,  et  correspondent aux paramètres d'ajustement respectivement associés aux 

processus TS1, TS2 et aux interférences entre TS1 et TS2. 

ppZ v/

1TSc c

( ) 2/1vln −
p pv

2TS intc

 

Sur les figures 9 et 10, nous avons tracé la section efficace réduite en vitesse en 

fonction du paramètre de projectile p . Les points correspondent aux sections efficaces 

expérimentales listées dans le tableau 1, divisées par ( )2vln p . La courbe en trait plein 
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correspond à l'ajustement, des points expérimentaux, par la fonction rédσ  donnée par la 

relation (IV.1). Cette procédure d'ajustement permet de séparer, aussi bien les contributions 

des processus TS1 (en petits pointillés) et TS2 (en grands pointillés) que celle des 

interférences entre ces deux mécanismes. Les valeurs obtenues pour les paramètres 

d'ajustement sont données dans le tableau 3. 

 

III.3.2. Séparation des mécanismes dans le cas des états P 

 

Pour les états P (Fig. 9), des contributions importantes dues aux processus TS1 et TS2 

sont mises en évidence. Par contre, l'ajustement prévoit que le phénomène d'interférences 

entre les processus TS1 et TS2 est négligeable lors du peuplement des états P. Aussi pour 

établir la figure 9, nous avons recommencé l'ajustement en imposant la condition 0int =c  

[relation (IV.1)]. La somme des contributions TS1 et TS2 s'ajuste de façon "quasi-parfaite" 

sur les points expérimentaux. La déviation standard sur les paramètres d'ajustement est en 

effet très faible. Notons que le fait que les dépendances en p  des contributions TS1 et TS2 

sont très différentes (respectivement en  et ) facilite grandement la procédure 

d'ajustement et limite ainsi la déviation standard sur les paramètres d'ajustement. Par 

conséquent, les incertitudes sur la détermination des contributions TS1 et TS2 n'excèdent 

pratiquement pas les incertitudes expérimentales et sont d'environ 20-25 %. Dans le prochain 

paragraphe, la contribution TS2 trouvée ici sera comparée avec un calcul PWBA. 

2p 4p
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Figure 9. : Sections efficaces de peuplement des états P, totales divisées par , 

données en fonction de la valeur absolue du paramètre de perturbation p. L'incertitude 

relative sur les points expérimentaux est de 20 % pour les électrons projectiles et de 25 

% pour les ions projectiles. La contribution relative au processus TS1 est représentée en 

petits pointillés et celle associée à TS2, en grands pointillés. L'incertitude relative de ces 

contributions est de 20 %. 

( )2vln p
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Figure 10. : Sections efficaces de peuplement des états S, totales divisées par ( ) , 

données en fonction de la valeur absolue du paramètre de perturbation p. L'incertitude 

relative sur les points expérimentaux est de 20 % pour les électrons projectiles et de 

25 % pour les ions projectiles. La contribution relative au processus TS1 est représentée 

en petits pointillés et celle associée à TS2, en grands pointillés. L'incertitude relative de 

ces contributions est de 20 %. 

2vln p
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États 1TSc  2TSc  

Ss 122  20106,7 −×  19105,4 −×  

Pps 3,122  19100,2 −×  18104,8 −×  

Sss 332  19100,1 −×  19100,5 −×  

Pps 332  20101,7 −×  18106,3 −×  

 

Tableau 3. : Paramètres d'ajustement  et . Les paramètres s'appliquent pour les 

relations (I.43) et (IV.1) lorsque la section efficace d'ionisation-excitation est exprimée 
en cm

1TSc 2TSc

pZ2 et les quantités  et  en u.a. pv

 

En examinant les résultats reportés sur la figure 9 au sujet des états P, il est 

particulièrement intéressant de remarquer que les sections efficaces expérimentales ont 

quasiment la même dépendance en p , qu'il s'agisse des états 2  ou  Il 

s'ensuit que, l'importance relative des processus TS1 et TS2 est pratiquement la même pour 

u 2  (courbes en pointillés). Dans le cas des ions Kr

Pps 3,12 Pps 332 .

Pps 3,122  o Pps 33 34+ à 60 MeV/uma, la 

production des configurations 2s2p et 2s3p est essentiellement gouvernée par des processus 

mettant en jeu deux interactions projectile-électron indépendantes (TS2). Dans le cas des ions 

Ar18+ à 95 MeV/uma, les contributions des processus TS1 diélectronique et TS2 sont du 

même ordre de grandeur. Par contre, lorsque des électrons projectiles sont utilisés, les 

processus faisant intervenir l'interaction électron-électron (TS1) représentent la contribution 

prédominante dans la production des états P. Il est important de rappeler que, seul l'aspect 

diélectronique de l'interaction électron-électron peut contribuer de façon significative au 

peuplement des états P. Ainsi, grâce à ce type d'ajustement sur les sections efficaces de 

production, non seulement nous séparons les contributions des processus TS1 et TS2 lors du 

peuplement des états creux, mais aussi, pour la première fois, nous dégageons la contribution 

du processus diélectronique. 
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Comme déjà mentionné, la contribution des interférences entre les mécanismes TS1 et 

TS2 dans le cas des états P est systématiquement négligeable pour toutes les valeurs du 

paramètre p  explorées dans ce travail. Deux raisons majeures peuvent expliquer la faible 

contribution des interférences: la première concerne le time ordering dans le processus TS2 et 

la deuxième est liée aux états finals peuplés par processus TS1 diélectronique et TS2. 

 

On rappelle que l'absence de time ordering au sein du processus TS2 peut annuler les 

interférences entre les processus TS1 et TS2 [McGuire and Straton 1991, Stolterfoht 1993] 

(chapitre I). Or, dans le cas des projectiles rapides utilisés dans ce travail, le modèle à 

particules indépendantes dans l'approximation des orbitales gelées (modèle IPM-FO, 

[Stolterfoht 1993, Stolterfoht et al. 1995]) constitue une excellente approche pour le 

traitement de l'ionisation-excitation en couche K par processus TS2. On comprend 

effectivement que, si le projectile est rapide, l'ionisation et l'excitation ont lieu quasi-

simultanément et que, par conséquent, le cortège électronique de la cible n'a pas le temps de 

se réarranger entre les deux interactions projectile-électron. Autrement dit, lors des collisions 

à grande vitesse étudiées ici, le time ordering au sein du processus TS2 est susceptible de 

disparaître; ce qui ne favorise pas les interférences entre les processus TS1 et TS2. 

 

Il y a cependant une raison plus profonde qui permet de comprendre l'absence des 

interférences entre TS1 et TS2. Lors du peuplement des états P, le processus TS1 

diélectronique conduit essentiellement aux états finals du type ( )ssnp ε+2  avec , alors 

que le processus TS2 produit principalement des états creux 

2≥n

( )psnp ε+2  avec . Les 

états finals peuplés par le processus TS1 diélectronique sont alors généralement différents de 

ceux produits par processus TS2. Donc, même s'il existe un time ordering au sein de TS2, les 

processus TS1 et TS2 ne peuvent pas interférer. 

2≥n
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III.3.3. Séparation des mécanismes dans le cas des états S 

 

Sur la figure 10, l'importance de la contribution du processus TS1 lors de la production 

des états S est mise en évidence. L'ajustement estime, au contraire, que la contribution du 

processus TS2 est négligeable lors du peuplement des états S. Il en est de même pour les 

interférences. On remarque, en effet, qu'en imposant 0int =c  et 02 =TSc  [relation (IV.1)], la 

contribution TS1 seule s'ajuste relativement bien sur tous les points expérimentaux, excepté 

pour le Kr34+. En imposant seulement 0int =c , la somme des contributions TS1 et TS2 s'ajuste 

presque parfaitement sur tous les points. Rappelons que le fait que les dépendances en p  des 

contributions TS1 et TS2 soient très différentes (respectivement  et ) facilite la 

procédure d'ajustement. Ainsi, l'incertitude sur la détermination de la contribution 

prédominante (TS1) n'excède quasiment pas les incertitudes expérimentales et est d'environ 

20-25 %. L'incertitude sur TS2 est plus forte et s'élève à environ 30-40 %. Dans le paragraphe 

(III.4), la contribution de TS2 trouvée par la procédure d'ajustement sera comparée avec un 

calcul ab-initio PWBA et la contribution de TS1 (shake et diélectronique) à la contribution 

théorique de TS1 shake. 

2p 4p

 

Après examen de la figure 10, il faut tout d'abord souligner que les sections efficaces 

expérimentales ont la même dépendance en p , aussi bien pour l'état  que pour 

. Il  en résulte que l'importance relative des processus TS1 et TS2 est pratiquement la 

même pour t  (courbes en pointillés). Contrairement aux états P, la 

production des états S est essentiellement gouvernée par des processus mettant en jeu 

l'interaction électron-électron (TS1 shake et diélectronique), et ce, dans tout le domaine de 

paramètre de perturbation exploré dans ce travail. La contribution du processus TS2 est 

généralement largement inférieure à celle associée au processus TS1. En effet, dans le cas des 

électrons projectiles de 5 keV, la contribution de TS2 est plus de deux ordres de grandeur plus 

faible que TS1 et pour le Kr

Ss 122

Sss 332

Ss 122  e Sss 332

34+, il y a presque un facteur 2 entre les deux contributions. On 

peut alors conclure que l'observation des états S (notamment aux petits paramètres de 
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perturbation) constitue une mise en évidence expérimentale directe de la manifestation de 

l'interaction électron-électron dans le processus d'ionisation-excitation en couche interne. 

 

On rappelle que la contribution des interférences entre les mécanismes TS1 et TS2 

dans le cas des états S est systématiquement négligeable pour toutes les valeurs du paramètre 

p  explorées dans ce travail (Fig. 10). Cependant, contrairement aux cas des états P, les 

processus TS1 et TS2 peuvent, lors de la formation des états S, conduire à la production du 

même état final. En considérant d'abord le processus TS2, nous savons qu'une interaction 

projectile-électron donne lieu de façon majoritaire à une transition dipolaire et, par 

conséquent, lors de l'ionisation d'un électron 1s par interaction projectile-électron, la transition 

ps ε→1  est probablement dominante. Ainsi, lors de la création d'état S par processus TS2, 

l'état final creux ( )psns ε+2

p

 avec n  est susceptible d'être majoritairement produit. De la 

même façon, pour le processus TS1 (shake et diélectronique), si l'interaction 

projectile-électron provoque l'ionisation d'un électron 1s, donnant essentiellement naissance à 

une transition 

2≥

s ε→1 , le même état final creux ( )psns ε+2  avec n  est susceptible d'être 

créé. Ainsi, le fait que deux "chemins" différents (TS1 et TS2) peuvent peupler le même état 

creux final 

2≥

( )psns ε+2  avec  implique que des interférences sont possibles entre les 

processus TS1 et TS2. Cependant, étant donné que le processus TS2 joue un rôle négligeable 

dans la production des états S (Fig. 10), on s'attend à ce que la contribution associée au terme 

d'interférence soit faible. De même, l'absence probable de time ordering au sein de TS2 lors 

des collisions à haute vitesse étudiées ici risque de réduire les interférences entre TS1 et TS2. 

2≥n

 

III.4. Mécanismes - Comparaison entre le calcul PWBA et les 

contributions expérimentales  

 

Dans le paragraphe précédent, en ajustant la fonction ( )prédσ  [relation (IV.1)] sur les 

données expérimentales, nous avons séparé quantitativement les contributions des processus 

TS1 et TS2 de peuplement des états   t . Nous nous Pps 3,122 , Pps 332 , Sss 332  e Ss 122
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proposons maintenant de comparer les résultats ainsi obtenus avec des calculs ab-initio 

PWBA. La comparaison portera sur les contributions TS2 et TS1 shake. 

 

III.4.1. Contribution du processus TS2 

 

Intéressons-nous dans un premier temps à la contribution du processus TS2. Étant 

donné que le modèle IPM-FO est susceptible d'être valable dans le domaine de vitesses de 

collision étudié dans ce travail, on peut considérer que, suite à la première interaction 

projectile-électron, les orbitales de la cible sont "gelées" tant que la deuxième interaction 

projectile-électron n'a pas eu lieu. Ainsi, pour déterminer la probabilité d'ionisation-excitation 

en couche K du lithium, il suffit de multiplier la probabilité d'ioniser un électron 1s du lithium 

neutre par la probabilité d'exciter un électron 1s du lithium neutre vers l'orbitale  ( n ) 

considérée. En principe, ces probabilités doivent être également multipliées par la probabilité 

de ne pas ioniser ni exciter l'électron 2s du lithium. Cette dernière probabilité étant très proche 

de un, la probabilité totale d'ionisation-excitation par TS2 s'écrit simplement : 

ln 2≥

 

 ( ) ( ) ( )bPbPbP ei2= . (IV.2) 

Les quantités  et  sont respectivement les probabilités de simple ionisation en 

couche K et de simple excitation 1  du lithium neutre, exprimées en fonction du 

paramètre d'impact b. A partir de la probabilité totale ainsi obtenue, on peut déterminer les 

sections efficaces théoriques d'ionisation-excitation par processus TS2 : 

( )bPi ( )bPe

nps →

 

 . (IV.3) ( )∫
∞

=
0

2 2 bdbbPTS πσ

 

Sur les figures 11 et 12, nous comparons la contribution théorique de TS2 (courbe en 

trait plein) avec les valeurs des sections efficaces expérimentales (points) pour les états P et S 

et avec la contribution de TS2 obtenue précédemment (courbe en pointillés) par ajustement 

des données expérimentales. 
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Pour ce qui est des sections efficaces relatives, on retrouve par la théorie la 

dépendance en  adoptée lors de la procédure d'ajustement. Cette dépendance est conforme 

à la dépendance en (  prévue par la théorie de Born dans le cas du processus TS2.  

4p

)

• 

4v/ ppZ

 

En ce qui concerne les sections efficaces absolues, la contribution théorique du 

processus TS2 est systématiquement plus grande que la contribution obtenue par ajustement 

sur les sections efficaces expérimentales. Dans le cas des états P (Fig. 11), la contribution 

théorique de TS2 est systématiquement 1,5 à 2 fois plus grande que la contribution ajustée. Il 

en est de même pour l'état  (Fig. 12). Par contre, on observe une différence d'un 

facteur 10 pour l'état 2 .  

Sss 332

Ss 12

 

Pour ce qui est des états P (Fig. 11) et de l'état  (Fig. 12), le fait que la 

différence entre les contributions calculées et ajustées pour le processus TS2 n'excède pas un 

facteur 2 est particulièrement satisfaisant, d'autant que la comparaison effectuée ici porte sur 

des sections efficaces absolues. Il est difficile de s'attendre à un meilleur accord dans la 

mesure où le calcul est réalisé dans le cadre de l'approximation de Born au premier ordre et 

que la prise en compte des deux étapes de TS2 repose sur l'approximation du modèle 

IPM-FO. Dans ce calcul, les éventuelles interactions de configurations ne sont pas traitées. En 

plus d'une possible surestimation lors du calcul des sections efficaces absolues, on ne peut 

exclure l'éventualité d'une erreur systématique (sous estimation) sur les données 

expérimentales liée à la procédure de normalisation des sections efficaces (chap. III). En 

particulier, les résultats du calcul PWBA utilisés pour la normalisation sont 1,2 à 1,3 

inférieurs aux résultats obtenus par Nagy dans le cadre d'un calcul multiconfigurationnel 

[Nagy 2002, comm. privée] 

Sss 332

 

Cas des états P 
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Malgré la différence observée, le calcul confirme le fait que, lors du peuplement des 

états P (électrons d'énergie supérieure à 1 keV), le processus TS2 soit d'importance 

négligeable , et que son rôle soit prépondérant pour les paramètres de perturbations plus 

grands (Kr34+). Pour les valeurs intermédiaires de p , c'est-à-dire pour les ions Ar18+ à 

95 MeV/uma et les électrons projectiles de 0,5 keV, il est difficile de conclure de façon aussi 

catégorique. Cependant, on peut considérer que le processus TS2 est, pour ces projectiles, 

d'importance comparable au processus TS1 diélectronique. 

 

• 

• 

Cas de l'état  Ss 122

 

Dans le cas de l'état 2  (Fig. 12), la grande différence entre les résultats du calcul 

et ceux de l'ajustement n'est pas comprise. Notons cependant que, de manière similaire, pour 

la section efficace de peuplement de l'état 2  de l'hélium par impact de protons à 

100 keV, un calcul basée sur la théorie de Born ne reproduit pas le résultat expérimental 

[Godunov et al. 2000]. La section efficace est surestimée par un facteur 2. Pourtant, 

contrairement à notre calcul, le calcul de Godunov et al. est mené jusqu'au second ordre et les 

interactions de configurations sont prises en compte. Dans le cas présent de l'état  du 

lithium, il semble que pour déterminer la contribution du processus TS2 un calcul prenant en 

compte aussi bien les interactions de configurations que les termes d'ordre supérieur (au 

moins jusqu'à l'ordre trois) de la théorie de Born soit nécessaire.  

Ss 12

Ss 12

Ss 122

 

Cas de l'état  Sss 332

 

Le résultat obtenu ici dans le cadre de l'approximation de Born au premier ordre 

montre que, contrairement au cas des états P, la contribution du processus TS2 lors du 

peuplement de l'état  est négligeable aussi bien pour les électrons projectiles que pour 

les ions Ar

Sss 332

18+ et n'excède pas 50 % de la contribution totale dans le cas du Kr34+.  
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Figure 11. : Sections efficaces de peuplement des états P, totales divisées par , 

données en fonction de la valeur absolue du paramètre de perturbation p. L'incertitude 

relative sur les points expérimentaux est de 20 % pour les électrons projectiles et de 

25 % pour les ions projectiles. La contribution TS2 expérimentale obtenue après 

ajustement est représentée en pointillés. Le résultat du calcul ab-initio PWBA 

correspond au trait plein. 

( )2vln p
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Figure 12. : Sections efficaces de peuplement des états S, totales divisées par ( ) , 

données en fonction de la valeur absolue du paramètre de perturbation p. L'incertitude 

relative sur les points expérimentaux est de 20 % pour les électrons projectiles et de 

25 % pour les ions projectiles. La contribution TS2 expérimentale obtenue après 

ajustement est représentée en pointillés. Le résultat du calcul ab-initio PWBA 

correspond au trait plein. 

2vln p
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Notons que, malgré les résultats du calcul, la même conclusion s'applique vraisemblablement 

pour l'état , la dépendance en paramètre de perturbation de la section efficace 

expérimentale correspondante étant la même que celle observée pour  

Ss 122

Sss 332 .

 

III.4.2. Contribution du processus TS1 shake 

 

Comme indiqué dans le paragraphe précédent, le processus shake est susceptible de 

jouer un rôle négligeable lors du peuplement des états P. Par contre, lors de la formation des 

états S, une contribution significative du processus shake-up est envisageable. En première 

approximation, la section efficace de peuplement des états S par processus shake-up s'exprime 

comme suit : 

 ∫
∞

∆
−− =

E

K
ion

usus d
d

dP ε
ε

σσ , (IV.4) 

avec  la section efficace de simple ionisation en couche K, différentielle en énergie 

de l'électron éjecté (cf. calcul PWBA, Annexe 2). La quantité  est la probabilité 

d'excitation du dernier électron 1s par processus shake-up (tableau 2). La limite 

εσ dd K
ion /

usP −

E∆  

correspond à l'énergie cinétique minimale que doit posséder le premier électron éjecté pour 

que la transition shake soit possible. Il s'agit de l'énergie cédée par l'électron ionisé aux 

électrons de la cible lors du réarrangement shake : 

 
( ) ( )2

)2(
2212 sIssIE bbs

−=∆  pour le peuplement de 2s2, 

( ) ( )ssIssIE bbss 3221)32( −=∆  pour le peuplement de 2s3s, 

où  ( )ssIb 21 , ( )22sIb

∆

 et  sont les énergies de liaison totales pour les configurations 

1s2s, 2s

( ssIb 32

)2s

)
2 et 2s3s, respectivement. A partir du code de calcul de structure atomique de Grant 

[Dyall et al. 1989],  est évaluée à 86,4 eV et 
2(

E )32( ssE∆  à 92,8 eV. 

 

Sur la figure 13, nous avons reporté au moyen de losanges la contribution théorique du 

processus TS1 shake-up obtenue pour les états t . Cette contribution est Sss 332  e Ss 122
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comparée aux sections efficaces expérimentales et à la contribution totale du processus TS1 

(courbe en pointillés) déterminée par ajustement sur les données expérimentales.  

 

Comme le montre la figure 13, aussi bien pour l'état  que pour  la 

dépendance, en paramètre de perturbation, obtenue par le calcul pour le processus shake-up 

est en assez bon accord avec la dépendance adoptée pour le processus TS1 global (shake et 

diélectronique) lors de l'ajustement sur les données expérimentales. Cet accord valide la 

procédure d'ajustement pour le processus TS1. D'autre part, les valeurs absolues obtenues par 

le calcul sont en bon accord avec les sections efficaces expérimentales, les déviations étant 

systématiquement inférieures à un facteur 1,5.  

Sss 332 Ss 122 ,

 

L'accord observé va dans le sens d'une contribution shake-up majoritaire. Par ailleurs, 

en effectuant le rapport des probabilités shake-up associées au états t 2 , on 

remarque que ce dernier est quasiment égal au rapport des sections efficaces expérimentales. 

Conformément aux prévisions, ce rapport est indépendant des paramètres de charge et de 

vitesse du projectile. De plus, conformément à l'expérience, le rapport des sections efficaces 

calculées pour les états t  est voisin de 10. Même s'il est difficile de 

l'affirmer de manière catégorique, il semble, d'après l'ensemble de ces résultats, que le 

processus shake-up est pratiquement le seul processus responsable de la production d'états 

ioniques creux S. 

Sss 332  e Ss 12

Sss 332  e Sss 132
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Figure 13. : Sections efficaces réduites en vitesse en fonction du paramètre 

commun p  associées aux configurations  avec sns2 32 −=n . L'incertitude relative sur 

les points expérimentaux est de 20 % pour les électrons projectiles et de 30 % pour les 

ions projectiles. La contribution expérimentale relative au processus TS1 est représentée 

en pointillés. Les résultats du "calcul shake" sont représentés par des losanges. 
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IV. Conclusion : 

 

Nous avons étudié les mécanismes de production de deux lacunes en couche K du 

lithium. Les spectres d'émission Auger, enregistrés lors de collisions ions + Li et électrons + 

Li à grande vitesse, ont permis d'obtenir les distributions angulaires d'émission Auger suite au 

peuplement d'états excités lors du processus d'ionisation-excitation. Contrairement aux états 

ioniques S, les états ioniques P présentent une distribution fortement anisotropes centrée à un 

angle d'émission de 90°. De manière analogue à la simple excitation, lorsque la vitesse du 

projectile est relativement faible, le peuplement de la composante  du sous-état 

magnétique est favorisé et, par conséquent, les états ioniques P produits s'alignent le long du 

faisceau projectile. Dans le cas contraire, les sous-états magnétiques  sont favorisés 

et donc, les états P produits sont orientés selon la perpendiculaire au faisceau projectile. 

0=LM

1±=LM

 

Les sections efficaces totales de production ont été déterminées en intégrant les 

distributions angulaires. Dans le cas des états P, pour les petits paramètres de perturbation 

ppZ v/ , la dépendance de la section efficace totale de production est pratiquement 

proportionnelle à  alors que, lorsque le paramètre de perturbation est supérieur à 

0,5 u.a. environ, une dépendance en 

( 2v/ ppZ )
( )4v/ ppZ

( 2v/ ppZ

 est observée. Dans le cas des états S, la section 

efficace totale est proportionnelle à  pour l'ensemble des projectiles utilisés (sur tout 

le domaine de perturbation). Par conséquent, cette unique dépendance met clairement en 

évidence l'existence d'un mécanisme principal de production des états S. C'est le processus 

TS1 (shake et diélectronique). Dans le cas des états P, comme dans celui des états S, les 

interférences entre les processus TS1 et TS2 sont négligeables.  

)

 

Des calculs ab-initio PWBA ont été effectuées pour vérifier les contributions obtenues 

pour les processus TS1 shake et TS2. Qu'il s'agisse du processus shake ou du processus TS2, 
les résultats du calcul confirment les choix effectués quant à leur dépendance en  et en pZ pv  
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lors de la procédure d'ajustement. En ce qui concerne le processus TS2, la différence entre les 

contributions théoriques et expérimentales n'excède pas un facteur 2 (sauf pour l'état . 

Le léger désaccord observé n'est pas surprenant, compte tenu des incertitudes liées à la 

procédure de normalisation des sections efficaces et aux approximations inhérentes à la 

méthode de calcul. Pour le peuplement des états S ( 2 ), on vérifie grâce au calcul que la 

contribution de TS2 est négligeable. Pour les états P, le calcul PWBA confirme le fait que le 

processus TS2 soit négligeable aux faibles valeurs de paramètres de perturbation. Ainsi, 
l'observation des états P aux faibles valeurs de 

Ss 122 )

Sss 33

pv/

S1

pZ  (électrons projectiles) met clairement 

en évidence la manifestation de la nature diélectronique du processus TS1. 

 

La contribution théorique du processus TS1 shake a été évaluée dans le cas des états S 

et comparée à la contribution obtenue par ajustement avec les valeurs expérimentales. Trois 

constats importants doivent être faits. Premièrement, la section efficace théorique de 

peuplement par shake est supérieure aux sections efficaces totales expérimentales, ce qui 

semble indiquer que le processus shake contribue de façon significative au peuplement des 

états S. Deuxièmement, le résultat du calcul pour le rapport entre les sections efficaces de 

formation des états t 2  par processus shake est, conformément à l'expérience, 

supérieur à 1 et indépendant du projectile. Enfin, le calcul des probabilités shake reproduit de 

façon satisfaisante le rapport expérimental entre les sections efficaces de production des états 

t . En particulier, le calcul montre que le peuplement de la configuration 

 par processus shake implique principalement un mécanisme d'échange qui interfère 

fortement avec le mécanisme direct. Les interférences entre le mécanismes direct et d'échange 

lors du peuplement du triplet  sont de nature constructives alors qu'elles sont 

destructives lors du peuplement du singulet . Ces interférences font que le rapport 

entre les sections efficaces de peuplement du triplet et du singulet par processus shake est très 

supérieur à 3. Ces trois constats vont dans le sens d'une prédominance du processus TS1 

shake lors du peuplement des états S. Des calculs permettant de séparer les contributions 

relatives des processus shake et diélectronique sont cependant nécessaires pour affirmer que 

le processus shake est effectivement le principal mécanisme de production des états S. 

Sss 332  e Ss 12

ss32

Sss 332  e

ss32

Sss 132

S3
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Dans ce mémoire, nous avons présenté, l'étude de la simple excitation et de 

l'ionisation-excitation en couche interne après impact d'ions et d'électrons à haute énergie sur 

une cible atomique de lithium. Nous avons centré nos recherches sur l'influence de l'énergie 

de collision et de la charge du projectile sur les processus de création de lacunes en couche K. 

Nous avons tout particulièrement mis l'accent sur les processus à deux électrons faisant 

intervenir les interactions projectile-électron et électron-électron. 

 

Dans le cas des systèmes électrons + Li, un domaine d'énergie relativement large (0,5 - 

5 keV) a été exploré avec une source d'électrons projectiles conçue au CIRIL. En ce qui 

concerne les systèmes ions + Li, les expériences ont été réalisées avec des ions Kr34+ à 

60 MeV/uma fournis par la ligne LISE du GANIL de Caen. Ainsi, par spectroscopie 

d'électrons Auger, nous avons eu accès à un vaste domaine de paramètre de perturbation 

ppZ v/  ( pZ  et  sont, respectivement, la charge et la vitesse du projectile). pv

 

Après simple excitation ou ionisation-excitation en couche K, la cible de lithium se 

désexcite exclusivement par émission d'électrons Auger. Par conséquent, les variations de 

l'émission Auger traduisent des variations, dans le même sens, des sections efficaces de la 

simple excitation ou l'ionisation-excitation en couche interne. De ce fait, la spectroscopie 

d'électrons Auger constitue une méthode expérimentale particulièrement bien adaptée pour 

étudier les processus de simple excitation et d'ionisation-excitation en couche K du lithium. 

La mise en œuvre de cette méthode est, de surcroît, plus simple que celle d'autres méthodes 

nécessitant, par exemple, des détections en coïncidences. Aussi permet-elle une étude 

systématique plus rapide que la plupart des autres méthodes expérimentales. 

 

Dans le cas des collisions électrons + Li et ions + Li, les résultats présentent un certain 

nombre de similitudes. En ce qui concerne la simple excitation en couche K, les transitions de 

type dipolaire 1  avec  sont largement dominantes par rapport aux transitions 

monopolaires  ( n ). Par conséquent, l'interaction projectile-électron, responsable 

de la simple excitation, donne lieu principalement à des transitions dipolaires. Pour ce qui est 

nps →

nss →1

2≥n

2≥



 135

de l'ionisation-excitation, de fortes intensités sont observées pour les configurations , 

dont la formation requiert au moins une transition de type monopolaire. 

sns2

 

Contrairement aux états S produits lors de la simple excitation en couche interne, la 

distribution angulaire de l'émission Auger associée aux états P (produits par transition 

dipolaire) présente une anisotropie centrée autour de l'angle d'émission de 90°. En particulier, 

pour les plus faibles vitesses de collision explorées, la proportion de sous-états magnétiques 

 est dominante, traduisant alors l'alignement des états P selon de la direction du 

faisceau projectile. Au contraire, aux plus hautes vitesses, la proportion de composantes 

 augmente, révélant ainsi l'alignement des états P selon la perpendiculaire au 

faisceau projectile. Ce résultat s'explique par le fait que, lorsque la vitesse de collision est plus 

élevée, la collision s'effectue sous des conditions de plus grands paramètres d'impact. 

0=LM

1±=LM

 

L'intégration des distributions angulaires d'émission Auger nous a permis de 

déterminer les sections efficaces totales de production des états de la simple excitation en 

couche K du lithium et de connaître leur dépendance en fonction du paramètre de perturbation 

ppZ v/ . Lorsque le paramètre de perturbation augmente, les sections efficaces de la simple 

excitation en couche K augmentent également. Dans le cas des ions Kr34+ à 60 MeV/uma, les 

sections efficaces de simple excitation sont plus de 200 fois plus grandes que celles obtenues 

avec les électrons projectiles de 5 keV. 

 

Les résultats expérimentaux obtenus pour la simple excitation sont comparés avec des 

sections efficaces calculées à partir de la détermination des probabilités d'excitation (méthode 

PWBA) dans le cadre de l'approximation de Born. Le bon accord observé entre la théorie de 

Born et l'expérience illustre la validité de la méthode PWBA lors du traitement des collisions 
étudiées dans ce travail. Une dépendance en ( ) pppZ vlnv/ 2  est obtenue pour les sections 

efficaces de simple excitation en couche K du lithium. 

 



 136

Dans le cas de l'ionisation-excitation en couche K, même si les transitions dipolaires 

restent les transitions dominantes, pour chaque projectile, la proportion de transitions 

monopolaires est plus importante que dans le cas de la simple excitation en couche interne. 

Pour comprendre l'évolution de l'importance relative des transitions dipolaires et 

monopolaires lors de l'ionisation-excitation en couche interne, nous avons déterminé la 

contribution des divers processus à deux électrons entrant en jeu lors du peuplement des états 

P et S. 

 

Dans le cas des états P, le processus dominant à faibles paramètres de perturbation est 

le processus TS1. Sa section efficace varie asymptotiquement (aux grandes vitesses) en 
. Dans ce cas, l'aspect purement diélectronique du processus TS1 est identifié, le 

processus shake n'étant pas attendu lors du peuplement des états P. Le processus à deux 

électrons dominant à plus fortes perturbations, suit une dépendance asymptotique en 
 et correspond au processus TS2. Par une méthode d'ajustement, nous avons séparé 

et évalué la contribution de ces processus dont les évolutions en fonction du paramètres de 

perturbation diffèrent nettement. Par ailleurs, la contribution des effets d'interférences, entre 

ces deux processus, est négligeable lors du peuplement des états P par ionisation-excitation en 

couche K du lithium. 

( 2v/ ppZ

( 4v/ ppZ

)

)

 

Concernant les états S, le mécanisme principal de peuplement est le processus TS1 

(shake et diélectronique). La contribution du processus TS2 est négligeable dans le domaine 

de paramètres de perturbation exploré dans ce travail. Comme pour les états P, les 

interférences entre les processus TS1 et TS2 sont largement négligeables. 

 

Afin de valider les contributions des processus TS1 et TS2 évaluées par ajustement 

des sections efficaces expérimentales, aussi bien pour les états P que pour les états S, la 

contribution théorique du processus TS2 a été déterminée à l'aide d'un calcul ab-initio PWBA. 

Les résultats théoriques ainsi obtenus sont comparés aux données expérimentales. L'accord 

satisfaisant entre le calcul ab-initio PWBA et la contribution expérimentale du processus TS2 
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confirme la dépendance choisie pour le processus TS2 lors de la procédure d'ajustement. En 

effet, mis à part l'état , les sections efficaces théoriques absolues ne diffèrent pas des 

valeurs expérimentales de plus d'un facteur 1,5-2. 

Ss 122

 

Pour les états S, nous avons aussi déterminé la contribution du processus TS1 shake, 

en calculant le recouvrement des fonctions d'ondes à deux électrons initiale et finale. La 

dépendance théorique du processus TS1 shake, ainsi obtenue, est en bon accord avec la 

contribution du processus TS1 global (shake et diélectronique) déterminée par ajustement. 

Également, un accord très satisfaisant est observé lorsque l'on compare les valeurs théoriques 

absolues avec les valeurs obtenues par ajustement. Ces résultats suggèrent que le processus 

shake-up joue un rôle décisif lors du peuplement des états  du LiSsns 3,12 + par impact de 

particules chargées rapides. 

 

Concernant les sections efficaces absolues, des calculs prenant en compte les 

interactions de configurations, donnant des résultats très satisfaisants dans le cas de la simple 

excitation en couche K du lithium [Nagy 2002, communication privée], sont en cours de 

réalisation pour le cas de l'ionisation-excitation en couche K. Les sections efficaces théoriques 

ainsi obtenues pourront être comparées à nos valeurs théoriques et expérimentales. 

 

Du point de vue expérimental, la comparaison entre les photons et les particules 

chargées, en tant que projectiles, devrait apporter des informations essentielles quant à la 

séparation des processus shake et diélectronique. En effet, la contribution du processus 

diélectronique dépend de l'énergie du premier électron émis. Or, lors de la photoionisation, 

l'énergie de cet électron dépend de l'énergie du photon incident. Par conséquent, on s'attend à 

ce que, contrairement au processus shake, le processus diélectronique dépende également de 

l'énergie du photon. La comparaison de la dépendance en énergie de photon des sections 

efficaces avec celle obtenue lorsque des particules chargées sont utilisées comme projectiles 

devrait apporter des informations nouvelles sur l'importance relative des aspects shake et 

diélectronique de l'interaction électron-électron. 
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Dans nos spectres d'électrons Auger, quelques états triplement excités sont visibles. 

Par exemple, la configuration 2  est susceptible d'être essentiellement créée par le 

processus TS1 alors que le peuplement de la configuration  est probablement dominée 

par le processus TS2. Des spectres enregistrés avec une meilleure statistique et à plus haute 

résolution permettraient de fournir des données expérimentales sur la production d'états 

triplement excités, utiles pour vérifier les prédictions quant aux mécanismes impliqués. De 

plus, ces données pourraient servir de point de départ pour de futurs développements 

théoriques. 

ps 22

222 ps
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ANNEXE 1 
 

Excitation électronique dans l’approximation PWBA. 
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I. Introduction 

 

Dans cette annexe, la méthode de calcul des probabilités d'excitation électronique dans 

l'approximation "Plane Wave Born Approximation" (PWBA) est présentée. Dans un premier 

temps, nous décrirons le Hamiltonien du système et les fonctions d'onde utilisées. Ensuite, 

nous déterminerons l'expression de l'élément de matrice de transition. Finalement, l'amplitude 

de probabilité de transition sera calculée. Le module au carré de l'amplitude de probabilités 

est égal à la probabilité d'excitation électronique. Dans cette annexe, les unités atomiques sont 

utilisées. 

 

II. Hamiltonien du système. 

 

On pose mp et ZP  la masse et la charge du projectile et mc la masse de la cible. La 

masse de la cible est supposée très grande devant la masse de l’électron. De cette façon, le 

centre de masse du système cible + électron peut être confondu avec celui de la cible. On 

utilisera par ailleurs les unités atomiques. On posera également V  le potentiel sous 

lequel l’électron actif voit la cible. Dans ce cas le Hamiltonien total du système peut s’écrire : 

( )rcible

 

( )
rR

Z
R

Z
rVH pp

Rciblerrel rrrr

−
−+∇−+∇−= 22

2
1

2
1
µ

 

Ici, µ est mis pour la masse réduite du projectile et de la cible soit : 

 

cp

cp

mm
mm

+
=µ  

 

Ce Hamiltonien se compose de trois parties : 
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• Le Hamiltonien atomique, ( )rVH ciblercible +∇−= 2
2

1 r  qui décrit le mouvement, non 

perturbé par le projectile, de l’électron actif autour de la cible. 

• Le Hamiltonien du mouvement relatif du projectile par rapport à la cible, 
2

2
1

RprojH r∇−=
µ

  

• Le potentiel d’interaction, 
rR

Z
R

Z pp
rr

−
−=intV  

 

Dans l’approximation de Born, on suppose que le potentiel d’interaction est suffisamment 

petit pour être traité comme une perturbation. 

 

III. Fonctions d’onde utilisées. 

 

La fonction d’onde totale se compose d’une fonction d’onde électronique et d’une 

fonction d’onde du projectile. 

La fonction d’onde électronique est fonction propre du Hamiltonien atomique tel que : 

 

φφ EH cible =  

 

La fonction d’onde décrivant le mouvement du projectile est fonction propre du Hamiltonien 

projectile. Comme celui ci se réduit uniquement à un terme d’énergie cinétique, la fonction 

propre est une onde plane en  tel que : RKie
rr

 
RKi

coll
RKi

proj eEeH
rrrr

=  

 

où Ecoll représente l’énergie relative de collision tel que : 

 

collEK µ2=  
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IV. Élément de matrice transition. 

 

Dans le cadre de l’approximation de Born au premier ordre, c’est simplement 

l’élément de matrice du potentiel d’interaction V  pris entre l’état initial (avant la collision) 

et l’état final (après la collision) :  

int

 
( )

( )
( ) ( )reVreT i

RKi
f

RKiB
if

if rr rrrr

φφ
π int32
1

=  

 
La conservation de l’impulsion impose que la quantité de mouvement q  soit 

transférée à la cible. C’est pour cela qu’on nomme cette quantité : moment transféré. 

fi KK
rrr

−=

 

Le moment transféré qr  est lui-même décomposé en deux composantes, l’une transverse ηr  

(orthogonale à la vitesse relative initiale) et l’autre longitudinale η′r  (parallèle à la vitesse 

relative initiale). On a donc : 

 

ηη ′+=
rrrq  

 

si on appelle ε l’énergie transférée à l’électron, on a : 

 

if EE −=ε  

 

La conservation de l’énergie impose : 

 

f
f

i
i E

K
E

K
+=+

µµ 22

22

 

 

ce qui peut s’écrire de la façon suivante : 
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ε
µµ

=−=− if
fi EE

KK
22

22

 

 

soit encore : 

( )( ) ε
µ

=+− fifi KKKK
2
1  

or 

 
θη cosfi KK −=′  

si l’angle θ est petit alors : 

 

fi KK −≈′η  

 

 et si l’énergie transférée est petite devant l’énergie cinétique du projectile, alors : 

 

( ) pifi KKK v
2
2

2
1

=≈+
µµ

 

 

il reste donc : 

pv
εη =′ , 

 
où  est la vitesse du projectile. pv

 

L’élément de matrice de transition peut encore se mettre sous la forme suivante : 

 

( )

( )
( ) ( ) ( ) rdRd

rR

Z
R

Z
rreT pp

if
RKKiB

if
fi 33*
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On peut développer cette expression, ce qui donne : 
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On suppose ici que la vitesse du projectile est grande devant la vitesse caractéristique de 

l’électron actif. On fait donc l’hypothèse de l’approximation soudaine. Dans ce cas, on peut 

considérer que les fonctions d’onde électroniques ne dépendent pas de la distance projectile-

cible. On peut alors écrire : 

 

( ) ( ) ifif r
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r δφφ ≈
rr 1  

 

Ce terme se trouve en facteur dans la première partie de l’élément de matrice de transition 

écrit plus haut. Et puisqu’on étudie une collision inélastique, on peut le négliger. En outre, on 

peut remplacer le moment initial et final du projectile par le moment transféré, il reste alors : 
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L’intégration sur R se réalise aisément. En effet, il s’agit de l’intégrale de Bethe  dont le 

résultat est le suivant : 
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L’élément de matrice de transition se simplifie et devient : 
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On a coutume de définir le facteur de forme ( )qFif

r  par le terme intégral de l’élément de 

matrice de transition : 
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ce qui donne pour l’élément de matrice de transition : 
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Décomposons les trois fonctions de l’intégrant en parties radiale et angulaire : 
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où jl (qr) est une fonction de Ricatti-Bessel sphérique d’ordre l et d’argument réel. 

Les deux autres termes sont des harmoniques sphériques dans lesquelles l’argument, noté en 

abrégé u) , représente les angles polaire et azimutal du vecteur ur . 

De même pour les deux états liés on a : 
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La partie radiale de ces fonctions est un réel, tandis que la partie angulaire est un complexe. 
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V. Calcul de l’élément de matrice de transition. 

 

On remplace dans le facteur de forme les fonctions par leur décomposition et on 

obtient : 
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Grâce aux propriétés des harmoniques sphériques on va pouvoir intégrer facilement sur r) . 

En effet, 
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Le facteur de forme devient donc : 
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en posant : 
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ce qui donne pour l’élément de matrice de transition : 
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VI. Amplitude de diffusion. 

 

L’amplitude de diffusion se déduit de l’élément de matrice de transition par 

transformation de Fourrier à deux dimensions : 
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On obtient alors l’amplitude de diffusion suivante : 
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en posant : 
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Avant d’aller plus loin, explicitons les angles. Les quatre vecteurs suivants sont coplanaires. 
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Ils ont donc le même angle azimutal : 

 

qK f
ϕϕϕ η ==  

Le paramètre d’impact ( )ρ
π

ρ ϕθρ ;2=
r  est dans un plan perpendiculaire au moment initial du 

projectile  et contient la composante transverse du moment transféré iK
r

ηr . L’angle azimutal 

entre ρ
r

 et ηr  vaut ρη ϕϕ − . 
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Considérons maintenant l’intégrale ( ) ( )∫=Α qqY
q

ed l
ll

m
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i

fi
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*
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2 . Séparons la en partie 

radiale et angulaire. Il n’y aura pas de dépendance en angle polaire θ puisque le paramètre 

d’impact et la composante transverse du moment transféré sont perpendiculaires. Il ne 

subsistera qu’une dépendance azimutale. 
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Or entre les harmoniques sphériques et les polynômes de Legendre, on a la relation suivante : 
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Ainsi l’intégrale Α devient : 
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L’intégrale sur ϕ est connue : 
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Or pour m entier, on a  et on a de plus : ( )mm ii −=− ( ) ( ) ( )zJzJ mm
m =− −1 . Ici, les  sont 

des fonctions de Bessel régulières d’indice entier. 
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L’intégrale angulaire devient donc : 
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L’intégrale complète Α devient : 
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Finalement l’amplitude de diffusion s’écrit : 
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La symétrie des 3j impose : 

 

if mmm −=  

 



 150

maxmin lll ≤≤  

avec : 
{ }

fi
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lll

mlll
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−=
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min ,sup
 

 

Ces éléments de symétrie rendent la sommation sur les moments angulaires plus facile. On 

peut également noter pour le terme imaginaire que : 

 

( ) ( ) mlmml iii +−=− 1  
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ANNEXE 2 
 

Ionisation électronique dans l’approximation PWBA. 
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I. Introduction 

 

La méthode de calcul des probabilités d'ionisation électronique dans l'approximation 

PWBA est donnée dans cette annexe. Le Hamiltonien du système et la fonction d'onde initiale 

ont été présentés dans l'annexe précédente. On comprend, en effet, que le début du traitement 

est identique au cas de l'excitation (cf. annexe précédente). Nous donnerons d'abord 

l'expression de la fonction d'onde finale qui est, dans le cas de l'ionisation électronique, une 

fonction du continuum. Ensuite, l'expression de l'élément de matrice de transition ainsi que 

celle de l'amplitude de transition seront déterminées.  

 

II. Fonction d'onde de l'état final 

 

Dans le cas de l'ionisation, l'expression de la fonction du continuum est plus complexe. 

On prend une fonction de la forme : 
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où  est l'impulsion de l’électron éjecté. k
La phase 

flσ est choisie de sorte que la partie radiale de cette fonction soit réelle tandis que la 

partie angulaire demeure un complexe. 

L’orthogonalité pour les l, l’ et m, m’ différents est assurée par les fonctions angulaires. Les 

fonctions radiales, elles, doivent être normalisées par la condition : 

 

( )kkdrRRr kllk −′=∫
∞

′
0

2 δ  

 

En normalisant les fonctions d’onde, non pas d’après l’échelle de k, mais d’après l’échelle sur 

l'énergie de l'électron ionisé, à savoir par la condition : 
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on aura la relation suivante entre les deux représentations de la fonction : 
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III. Calcul de l’élément de matrice de transition. 

 

On remplace dans le facteur de forme les fonctions par leur décomposition et on 

obtient : 
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Grâce aux propriétés des harmoniques sphériques on va pouvoir intégrer facilement sur r) . 

En effet, 
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Le facteur de forme devient donc : 
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en posant : 
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ce qui donne pour l’élément de matrice de transition : 
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IV. Amplitude de diffusion. 

 

L’amplitude de diffusion se déduit de l’élément de matrice de transition par 

transformation de Fourier à deux dimensions : 
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on obtient alors l’amplitude de diffusion suivante : 
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en posant : 
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On montre (cf. annexe précédente) que A s'écrit comme suit :  
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Finalement l’amplitude de diffusion s’écrit : 
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La symétrie des 3j impose : 
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Ces éléments de symétrie rendent la sommation sur les moments angulaires plus facile. On 

peut également noter pour le terme imaginaire que : 
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Le carré de l’amplitude de probabilité devient : 
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Regardons le cas particulier où l’on intègre sur les angles de k. Dans ce cas, 
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et le carré de l’amplitude de probabilité devient : 
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Revenons au cas général et remplaçons les harmoniques sphériques sur k par les polynômes 

de Legendre : 
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Intégrons sur l’angle azimutal de k. Cela entraîne mf = m’f et par la suite m = m’ puisque  

m=mf – mi. La dépendance en angle azimutal sur ρ disparaît également. D’autre part, on a : 
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Il reste donc : 
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soit encore : 
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ANNEXE 3 
 

Calcul des intégrales de recouvrement 
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I. Généralités 

 

Le processus shake correspond à un réarrangement interne de la cible, après que celle-

ci ait subit une interaction soudaine avec le projectile. En première approximation, pour les 

hautes vitesses de projectile, on considère donc que le processus de réarrangement shake n'est 

pas influencé par le projectile. Par conséquent, l’amplitude de probabilité associée au 
processus shake pour une transition d'un état initial i  vers un état final f , n'est autre, au 

premier ordre, que le recouvrement des fonctions d'ondes initiale et finale [Åberg 1967, 

Carlson 1967] :  

 
 ifashake =  (A-3.1) 

Cette amplitude est une caractéristique de la cible et ne dépend pas des paramètres du 

projectile. 

Dans un premier scénario on considère que l'ionisation est due à l’interaction 

projectile-électron alors que l'excitation correspond à une transition de type shake (ce 

processus est généralement appelé processus shake-up). Un second scénario correspond au 

cas où l'excitation est due à l'interaction projectile-électron alors que l'ionisation s'effectue via 

une transition de type shake-off. La probabilité totale associée à chaque scénario est égale au 

produit de la probabilité de la première transition via l'interaction projectile-électron 

(ionisation ou excitation) par la probabilité de la seconde transition via l'interaction 

électron-électron (shake-up ou shake-off).  

 

Sur la figure 1, nous avons tracé la probabilité d'ioniser un électron 1s du lithium 

neutre (courbe en trait plein) et la probabilité d'exciter un électron 1s vers une orbitale  du 

lithium (courbe en pointillés) en fonction du paramètre d'impact b. Ces probabilités sont 

déterminées dans le cadre de l'approximation de Born pour le système électron+Li à 5 keV. A 

partir de ces probabilités, il apparaît que la section efficace de simple ionisation en couche K 

est systématiquement plus grande que la section efficace de simple excitation en couche K, 

s2
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d'au moins un ordre de grandeur. La section efficace d'ionisation d'un électron 1s est environ 

10 fois (resp. 100 fois) plus grande que la section efficace d'excitation d'un électron 1s vers un 

niveau 2p (resp. 2s). Or, la probabilité de transition shake-off [Skogvall et al. 1995] est au 

plus du même ordre de grandeur que les probabilités de transition shake-up (tableau 2, 

Chap. IV). La probabilité de 4×10-3 donnée par Skogvall et al. correspond au processus 

shake-off après ionisation. Or, le processus shake-off susceptible d'intervenir ici se manifeste 

après une excitation. Contrairement au cas de l'ionisation, après une excitation les fonctions 

d'onde du continuum, tout comme la fonction d'onde 1s, demeurent pratiquement inchangées 

et, par conséquent, sont quasi-orthogonales. La probabilité de transition shake-off après 

excitation est alors beaucoup plus faible que la probabilité de transition shake-off après 

ionisation et, ainsi, très inférieure à 4×10-3. Il en résulte que la section efficace associée au 

processus shake-off est au moins un ordre de grandeur inférieure à celle du processus 

shake-up. Le processus shake-off joue donc un rôle négligeable, aussi bien lors du 

peuplement des états 2sns 1,3S que lors de la production des états 2snp 1,3P du Li+. 
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Figure 1. : Probabilité d'ionisation en couche K (courbe en trait plein) et d'excitation par 

transition 1  (courbe en petits pointillés) et par transition 1  (courbe en 

grands pointillés) dans le système collisionnel électrons + Li à 5 keV. Ces probabilités 

sont déterminées dans le cadre de l'approximation PWBA. 

ss 2→ ps 2→
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Dans la suite, nous déterminerons les probabilités associées au processus shake-up lors de la 

production des états S par ionisation-excitation en couche K du lithium. 

II. Description de l’état initial 00 21 ss  du Li0 

 
La configuration 00 21 ss  correspond à une configuration intermédiaire du processus TS1 

shake-up suite à l'ionisation du premier électron 1s. Lors de l'ionisation soudaine du premier 

électron actif, les orbitales relatives aux autres électrons n'ont pas le temps d'évoluer. Ce sont 

donc les orbitales "gelées" 1  et  du lithium neutre qui définissent l'état initial 0s 02s

00 21 ssi =  à partir duquel la transition shake-up s'effectue (l'indice 0 est relatif au lithium 

neutre dans son état fondamental) 
Les fonctions d’ondes associées à la configuration 00 21 ss  s'écrivent: 
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Remarque: Afin de ne pas alourdir l'écriture des fonctions d'ondes, nous avons retiré les 
symboles de représentation vectorielle . 

Le symbole (1) représente les coordonnées ( 111 ,, ϕθr ) du premier électron et (2) les 

coordonnées du second électron. 

Les fonctions de spin ( )ωα  et ( )ωβ  (« up » and « down ») sont définies de telle sorte que : 
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Les quatre fonctions (A-3.2), qui peuvent être déterminées à l'aide du déterminant de 

Slater, sont antisymétriques par rapport aux coordonnées des deux électrons, de manière à ce 

que le principe de Pauli soit respecté. 
 L'état 00 ss 21  correspond à une combinaison des quatre fonctions listées ci-dessus, à 

savoir :  

 

 ( )0()0(
3

)0(
2

)0(
100 4

121 STTTss +++= ). (A-3.4) 

Remarque : Les fonctions T , T ,  et  sont normalisées et orthogonales entre elles. 

L'état 

)0(
1

)0(
2

)0(
3T )0(S

00 21 ss  est également normalisé. 

III. Description des états de la configuration ss32  du Li+ 

 
La configuration ss32  représente la configuration de l'état final peuplé par processus TS1 

shake. De la même façon que la configuration intermédiaire 00 21 ss , les fonctions d'ondes 

associées à la configuration finale ss32  s'écrivent : 
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L'état triplet Sss 332  peut s'écrire* :  

 

                                                 
* Pour la construction de Sss 332 , on prend l’un des trois triplets listés ci-dessus ou la somme de ces trois 

triplets avec un facteur de normalisation de 
3

1
. On obtient le même résultat. 
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 ( ))(
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3

3
132 +++ ++= TTTSss  (A-3.6) 

L'état singulet Sss 132  s'écrit simplement : 

 
 )(132 += SSss  (A-3.7) 

 Maintenant, nous pouvons calculer les éléments de matrice 00
3 2132 ssSss  et 

ssSss 2132 1 . 

Tenant compte des propriétés des harmoniques sphériques (orthonormées) et des 

fonctions de spin, nous obtenons les probabilités de transitions pour le processus shake : 
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On vérifie que : )0(
3
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2

)0(
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1 TTTTTT +++ == . On obtient alors : 
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En développant l'élément de matrice )0(
1

)(
1 TT +  à l'aide des fonctions d'ondes (A-3.2) et 

(A-3.5), la probabilité shake (A-3.9) s'écrit alors : 
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Dans la relation (A-3.10), le terme 
2

00 2312 ssss  correspond au processus shake échange 

(1  puis 2 ) et le terme ss 20 → ss 30 →
2

00 2213 ssss  est associée au processus shake 

direct (1 ). La quantité s3→s0 0000 221323122 ssssssss  est relative aux interférences 

entre les processus direct et échange. 

De manière analogue, pour l’état singulet : 
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4
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De cette expression, on écrit : 



 167

 

 













+

+
=

+=

0000

2
00

2
00

2
0000

2

00
1

221323122

22132312
4
1

22132312
4
12132

ssssssss

ssssssss

ssssssssssSss

. (A-3.12) 

 

Le code de calcul de structure atomique de Grant [Dyall et al. 1989] permet de déterminer les 

fonctions d'ondes à un électron. Grâce aux relations (A-3.10) et (A-3.12) et à ce code de 

calcul, nous avons évalué les probabilités relatives au processus shake-up lors de la 

production des états t , respectivement. Dans le cas de l'état 2 , le 

terme croisé est négatif et donc les interférences sont constructives. Par contre pour l'état 

, le terme croisé est positif et par conséquent les interférences sont destructives. Dans 

le chapitre IV, le rapport  des sections efficaces est discuté en terme 

d'interférence entre les processus shake échange et direct. 
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2  e Sss 132

sSs 3 32/
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De la même façon, on peut déterminer la probabilité associée au processus shake pour l'état 

 grâce à la relation suivante :  Ss 122
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Les résultats de ces calculs sont listés dans le tableau 2 du chapitre IV. 
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