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Résumé 
 
 
 
 
 

L’objectif de ce travail est de calculer les sections efficaces triplement 

différentielles de l’ionisation de la molécule d’eau (H2o) par impact électronique dans 

le cadre des approximations Born-1 et Born-2 comme approche classique et le 

principe variationnel de Schwinger comme approche semi-classique en introduisant 

le facteur de Gamow pour considérer l’interaction post-collision entre les deux 

électrons diffusé et éjecté. 

Le bon accord entre les résultats obtenus et les mesures expérimentales montre que le 

formalisme présenté est bien adapté à l’étude de l’ionisation simple des cibles 

moléculaires avec des structures chimiques de la forme XHn. 

L’approche donnée peut être étendue par la suite pour décrire l’ionisation 

simple des atomes et des molécules biologiques (eau, méthane, Ammoniac, Cytosine, 

Adénine, guanine…) par d’autres particules chargées comme le proton, le positron, 

et les ions nus. 
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Introduction Générale 

 

'étude des processus d'ionisation simple de cible atomique ou 

moléculaire par impact de particules chargées, et plus particulièrement 

par impact électronique est l'un des domaines les plus importants dans la 

physique des collisions atomiques. Ce processus intervient dans différents domaines 

comme la physique des plasmas (transfert d'énergie au sein de plasmas chauds), 

l’astrophysique (la formation d'objets cosmologiques) et radiobiologie. L’analyse des 

informations qu’apportent ces études joue un rôle essentiel aussi bien pour à la 

compréhension de la structure de la matière que de la dynamique de la collision. 

Cependant, et durant plusieurs années, la majorité des travaux théoriques et expérimentaux 

antérieurs dédiés aux collisions électroniques ne concerne que des molécules diatomiques 

simples (H2,O2 ,…), les molécules polyatomiques plus complexes ayant été moins 

étudiées.   

La réaction (e,2e) dite d’ionisation  simple réfère spécifiquement à une expérience 

dans laquelle un électron projectile provoque une ionisation simple en arrachant un 

électron à la cible. Les deux électrons sortants sont analysés en énergie et en direction et 

sont détectés en coïncidence pour garantir qu’ils proviennent du même événement ionisant. 

La grandeur physique ainsi mesurée est la section efficace triplement différentielle, qui 

contient l’information la plus complète et la plus détaillée sur le processus d’ionisation. 

L’étude du processus d’ionisation par impact électronique s’est notamment 

développée avec l’évolution des techniques expérimentales. En effet, les expériences de 

simple ionisation ont a débuté par les expériences de J.J Thomson en 1912 [1] puis par  

Langmuir et Jones en 1928 [2] qui ont étudié la collision d’électrons avec les molécules N2 

et H2 et Rudberg (1930) [3] qui a mesuré l’énergie perdue lors de l’ionisation de la 

L 
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molécule N2 par impact d’électrons. Ces auteurs se sont intéressés plus particulièrement à 

l’analyse de la dépendance en énergie incidente des sections efficaces totales d’ionisation. 

Les premières expériences dites (e,2e) dans lesquelles on détecte en coïncidence les 

électrons diffusé et éjecté résultant de l'ionisation simple par impact électroniques sont 

réalisées simultanément en 1969, Ehrhardt et al.  [4] et Amaldi et al. [5]. Elles visaient à 

étudier la distribution angulaire des électrons éjectés respectivement au cours de 

l'ionisation de l'atome d'hélium et d’un film mince de carbone dans le cadre d'une 

géométrie coplanaire et dans des conditions cinématiques asymétriques pour Ehrhardt et 

symétriques pour Amaldi 

Parallèlement à ces développements expérimentaux, une série de travaux théoriques 

a développé le formalisme quantique de ces processus. Les premiers calculs quantiques de 

sections efficaces ont été effectués par Bethe (1930) [6] et  par Massey et Mohr  (1933) [7]. 

Ils ont réussi à établir la base de la description de l’ionisation en utilisant l’approximation 

de Born. Peterkop en 1960 [8], puis Rudge et Seaton (1964,1965) [9,10] ont développé une 

théorie générale de l’ionisation permettant d’obtenir une représentation intégrale de 

l’amplitude de diffusion à partir des solutions asymptotiques de l’équation de Schrödinger 

décrivant les deux électrons émergeants et l’ion résiduel en interactions mutuelles dans la 

voie finale. 

L’objectif principal de ce travail théorique consiste à l’application du Formalisme 

Variationnel à l’Ionisation de la Molécule d’Eau H2O par impact électronique. L’eau qui 

constitue la composante principale de la matière biologique, ce qui fait de cette molécule 

une cible très intéressante pour étudier les processus d’interaction des radiations avec les 

tissus vivants. 

 Plusieurs simulations numériques de ces processus ont besoins d’ensembles précis 

de sections efficaces d’ionisation de la molécule d’eau. Pour cette raison, plusieurs 

activités théoriques et expérimentales sont focalisées sur l’évaluation des sections efficaces 

de l’ionisation de la molécule d’eau par impact de particules chargées. Notre participation 

à ces activités est le développement d’un formalisme variationnel pour étudier l’ionisation 

simple de cette molécule. Le modèle utilisé dans ce travail est connu par le formalisme 

variationnel de Schwinger. Ce formalisme a été utilisé pour étudier les processus 

d’excitation où il a fait preuve de sa précision et sa puissance. 
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Le principe variationnel de Schwinger a été originalement proposé pour calculer le 

déphasage de diffusion mais il a été modifié pour calculer les éléments de la matrice de 

transition qui est liée aux sections efficaces de diffusion. 

 La puissance du principe variationnel de Schwinger réside dans le fait qu'avec un 

seul élément des deux premiers termes du développement de Born et avec une bonne 

approximation des états initial et final on peut obtenir une valeur de l'amplitude de 

transition proche de la valeur exacte. 

 Le formalisme variationnel de Schwinger a été appliqué pour la première fois par 

Lucchese et McKoy [11] à la diffusion d'électrons par l'atome d'hélium. Cette méthode a 

été appliquée par Brendlé et al. [12] à l'étude des processus avec des noyaux nus aux 

énergies intermédiaires. 

 Afin d’étudier l'excitation électronique d'ions d'hydrogenoïdes très chargés par 

impact d'ions aux énergies intermédiaires, Bouamoud et Gayet [13] et Lasri et al. 

[14,15,16] ont développé une nouvelle approche basée sur la forme fractionnaire du 

principe variationnel de Schwinger en utilisant l'approximation iconale (eikonale 

approximation). Ces procédures prédisent également et avec succès la saturation des 

sections efficaces totales lorsque la charge du projectile augmente. Ces diverses 

caractéristiques sont bien illustrées par un bon accord entre les résultats théoriques quand 

la fonction d’onde est assez bien représentée (5, 10 et 14 états de base) et les résultats 

expérimentaux comme ceux de l’excitation de l’atome d’hydrogène et des ions 

hydrogénoïdes Li2+, Be3+ par impact de protons ainsi que ceux des ions Ar16+, Fe24+,  Kr34+,  

Xe52+  par impact de divers noyaux de charge ZP. 

 L'étude de l'ionisation simple d'une cible moléculaire est plus compliquée que 

l'étude d'une cible atomique. En plus, il est indispensable de vérifier la précision d'un 

nouveau formalisme en considérant d'abord des cibles atomiques de structure atomique 

simple comme l'atome d'hydrogène ou l'hélium avant de l'utiliser dans l'étude de cibles 

atomiques ou moléculaires de structures électronique plus compliquées. C'est le cas du 

formalisme variationnel de Schwinger qui malgré sa puissance on ne trouve que les 

travaux de Das et al. [17,18] et de Chakrabarti [19] qui ont utilisé ce formalisme pour 

étudier l'ionisation simple de l'atome d'hydrogène par impact d'électron et de positron et 

ceux publiés récemment par Sahlaoui et al. pour l’ionisation de l'atome d'hydrogène et 
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d’helium ainsi que les molécule de structure chimiques XHn par impact électronique [20-

22]. 

  

Ce travail est organisé de la manière suivante : 

Après une brève introduction, nous exposons dans un premier chapitre les 

principales approches théoriques et des divers travaux effectués jusqu’à présent sur les 

processus de collisions atomiques et principalement l’ionisation des molécules par impact 

électronique. Nous donnons une définition détaillée de la théorie de la réaction (e,2e) dans 

laquelle un électron incident avec une grande énergie entre en réaction avec une cible 

atomique, ou moléculaire, et sort rapidement tout en arrachant un électron de la cible et en 

l’emportant avec lui dans son mouvement de diffusion. On présente également les notions 

de sections triplement, doublement et simplement différentielles et la matrice de transition. 

Dans le deuxième chapitre, on traite avec détail l’ionisation d’une cible atomique 

puis moléculaire de type XHn par impact électronique dans le cadre de la première, la 

deuxième approximation de Born et dans le cadre du principe variationnel de Schwinger.  

Le dernier chapitre (III) , représentant le vif du sujet, a été consacrée à 

l’application de ces formalismes (Born-I, Born-II et Schwinger) afin de calculer les 

sections efficaces triplement différentielles de l’ionisation par impact électronique de la 

molécule d’eau (H2O).  

Ce mémoire est clôturé par une conclusion générale et des perspectives pour de 

futurs travaux dans cette thématique. 
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Chapitre I 

 

Généralités sur la théorie des collisions 

atomiques et moléculaires 
 

I-1. Introduction  

Dans plusieurs domaines de la physique, l’étude de la collision entre un atome cible et un 

projectile constitue une source d’information très importante et originale de la structure 

atomique et moléculaire. Cela présente de plus un grand intérêt aussi bien fondamental que 

pratique pour la compréhension de nombreux phénomènes naturels notamment pour la 

physique des plasmas et la fusion thermonucléaire. 

En astrophysique par exemple, 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 [1][2].  

L’ionisation des atomes ou des ions par impact d’électrons, est un processus 

fondamental en physique atomique. On le retrouve  dans différents champs disciplinaires 

comme l’astrophysique,  la  physique  des  plasmas  ou  bien  la  physique  des  matériaux  

irradiés,  ces derniers pouvant être amorphes, cristallins et même organiques 

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 
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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 [3][4]. Grâce à des méthodes 

performantes 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 [5], et par conséquent la notion de section efficace 

totale est fondamentale. 

Les sections efficaces de collisions atomiques ont été largement étudiées en 

fonction des énergies d’impact. Récemment, les expériences de physique nucléaire et 

biologiques avec des ions fortement chargés dans des accélérateurs de particules ont 

montré une nouvelle direction des études pour la physique des collisions atomiques. 

I-2. élément théorique de la collision : 

 Le développement de différents champs de la physique, ces dernières années, 

relancé l'intérêt d'obtenir une description aussi précise que possible de tous les processus 

collisionnels (ionisation, excitation capture) (figure 1-1). 

 

 

 

 

 

 

Figure I- 1 : Les processus atomiques mono électroniques élémentaires 

� l'ionisation :  si l'interaction est assez intense, le transfert d'énergie peut être suffisant 

pour arracher un électron de l'atome cible, c'est le phénomène d'ionisation. 

� l'excitation :  si l'interaction est insuffisante pour créer une ionisation, il y a seulement 

excitation, processus par lequel un atome passe d'un niveau d'énergie à un niveau plus 

élevé. 

�  la capture électronique : une troisième type de processus consiste en la capture d'un 

électron de l'atome cible par le projectile. Ce processus intervient surtout lors 

d'irradiation en ions lourds. 

E
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Notons, que durant très longtemps, l’étude expérimentale et théorique de la réaction 

(e, 2e) s’est largement limitée aux cas des atomes. L’atome qui a fait l’objet du plus grand 

nombre d’études est l’atome d’hélium. Celui-ci est l’atome multiélectronique le plus 

simple. Les méthodes les  plus sophistiquées ont été utilisées pour essayer d’explorer la  

structure électronique des systèmes à deux électrons. Il s’est avéré que les prédictions 

théoriques sont très sensibles aux fonctions d’onde qui représentent les états liés de la cible 

ainsi qu’aux modèles collisionnels utilisés. 

L’ionisation d’atomes ou de molécules par impact électronique est un processus dont 

l’étude théorique n’est pas simple. En effet, il fait intervenir des interactions 

coulombiennes (aux portées infinies) entre trois particules chargées (c’est un problème 

quantique à trois corps en interaction  mutuelle), nécessitant des approximations pour son 

traitement. Les méthodes numériques utilisées pour la description de ce processus se 

scindent en deux catégories, à savoir les développements perturbatifs basés sur la série de 

Born ou l’approche « close-coupling » non perturbative basée sur le développement de la 

fonction d’essai en un ensemble de base de fonctions le  plus complet possible.  Les 

modèles utilisant les développements en série de Born ont été utilisés avec succès dans le  

cas  des  collisions à hautes énergies où l’interaction projectile-cible est relativement faible 

comparée à l’énergie cinétique du projectile incident. D’autre part les développements du 

type « close-coupling » ont été utilisés dans le cas des collisions de basse énergie où 

l’énergie est telle que seulement une diffusion élastique ou au moins une excitation des 

premiers états excités de la cible sont possibles.   

 

I-3.  L’approximation de Born   

L’approche développée par Born [6] pour le calcul des sections efficaces joue un 

rôle dominant dans l’étude des collisions atomiques et moléculaires. Au début, il faut noter 

que l’approximation de Born est essentiellement un développement perturbatif de la 

fonction d’onde ou de l’amplitude de diffusion, en puissance du potentiel d’interaction. 

Dans cette approximation, on suppose que le potentiel diffuseur décrivant 

l’interaction coulombienne du projectile avec les différentes particules chargées de la cible 

est petit devant l’énergie totale de la cible et celle de l’électron incident (rapide) ou, en 

d’autres termes, l’électron incident d’une part, et la molécule cible d’autre part peuvent 

être considérés comme deux sous systèmes indépendant avant et après la collision. En fait, 
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cette séparation est justifiée à haute énergie où la vitesse de l’électron incident est 

supérieure par rapport à celles des électrons de la cible qui subissent le choc. La collision 

est alors considérée comme un problème stationnaire où chaque sous système passe de l’un 

de ses états propres à d’autres, et/ou la fonction d’onde du système projectile-cible se 

réduit au simple produit de deux fonctions d’onde du projectile et de la cible, que ce soit 

avant ou après la collision.  

L’amplitude de diffusion est la quantité fondamentale que la série de Born va 

permettre de développer sous la forme  

� = � + ���� + ������� +⋯                                      (I.1) 

Ou sur une autre forme : 

� = � + �	
�����
��

� �																																																							
�. 2� 
V étant le potentiel d’interaction entre les deux sous systèmes qui pourra être considéré 

comme une perturbation à haute énergie. G  représente l’opérateur ou le propagateur de 

Green pour l’électron libre. La première approximation de Born, utilisée dans cette thèse, 

consiste à retenir que le premier terme de ce développement, en négligeant lescontributions  

des termes qui contiennent des puissances supérieure à celle de V donc :  

� = � = −	 ���|�� − ������|��
+	 1

��� − ������
� 

!�
																																							
�. 3� 

où ��� − ������	est la distance entre l’électron incident et l’électron j de la cible, |�� − ������| la 

distance entre l’électron incident et les différents noyaux constituants la cible, ��� 	est  la 

charge du noyau (a) et Ne désigne le nombre des électrons de la cible. La validité et les 

limitations de l’approximation (I.3) peuvent être déterminées en interprétant les différents 

termes du développement (I.2). Le terme du premier ordre représente l’interaction simple 

de l’électron incident avec chacune des particules composant la cible. Les termes du nième 

ordre, nième interactions successives du projectile avec ces mêmes particules, avec entre 

chaque interaction une phase de propagation du projectile (opérateur G0). Ainsi la première 

approximation de Born (FBA) n’est valable que dans la mesure où l’on se considère 

qu’une seule interaction du projectile avec la cible. C’est en général le cas pour les 

collisions ionisantes de cibles atomiques et moléculaires par des électrons quand les 
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vitesses de ces derniers sont très grandes par rapport à celles des électrons liés à la cible [7-

9]. Dans le cas particulier des cibles moléculaires, la validité de la FBA a été vérifiée, dans 

un large domaine de variation du moment de transfert, dans le cas de l’ionisation de H2 par 

impact d’électrons rapides ayant des énergies voisines de 4 keV [10]. 

I-3.1. Commentaires sur la validité de l’approximation de Born: 

Pour que l’approximation de Born soit valable, il faut impérativement que le 

mouvement relatif de la particule incidente soit décrit par une fonction d’onde plane. De 

plus, le potentiel responsable de la transition entre les deux états initial et final peut être 

traité comme une petite perturbation. En effet, au départ, le système est décrit par la forme 

asymptotique à grande distance de la fonction d’onde, appelée parfois état libre; et par 

conséquent l’approximation de Born est seulement valable quand l’énergie cinétique de 

l’ion incident est très grande par rapport au potentiel d’interaction.  

Quoique l’inclusion des termes d’ordre supérieurs du développement donne une 

meilleure représentation de la fonction d’onde, elle augmente considérablement la 

difficulté de calculs numériques sur ordinateurs. 

En général, l’approximation de Born donne un bon résultat pour des hautes énergies 

d’incidence. Le domaine de validité de cette approximation dépend aussi de la charge 

nucléaire effective exercée par des électrons particuliers dans leur orbitale initiale. Ainsi 

dans n’importe quelle collision donnée, la PWBA (l’approximation de Bron utilisant 

l’onde plane) peut être valide pour l’interaction d’électrons dans certains noyaux, mais pas 

dans d’autres. La vitesse de collision doit être plus grande que les vitesses électroniques 

orbitales. 

I-4.  L’approximation iconale: 

L’approximation de Born et l’approximation iconale sont toutes les deux basées sur 

l’expression intégrale exacte de l’amplitude de collision de l’expression (I.1).  

L’approximation de Born au premier ordre (Born-I) est basée sur le fait que la 

collision s’effectue à faible interaction, par conséquent la fonction d’onde de diffusion 

+
αψ  diffère très peu de la fonction d’onde plane incidente. Si nous considérons une 

meilleure approximation de la fonction d’onde, celle-ci sera réalisée pour l’amplitude de 

transition. Une possible amélioration est alors l’approximation iconale, qui est valable 

aussi à haute énergie et aux petits angles de collision. Elle consiste à supposer que le 
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projectile se déplace en ligne droite et que le transfert d’impulsion de la cible est 

perpendiculaire à la trajectoire du projectile. L’idée de base dans cette méthode consiste en 

ce que la fonction d’onde incidente subisse un changement de phase sous l’influence du 

potentiel sur une trajectoire en ligne droite. 

Pour déduire l’approximation iconale, on peut modifier ψ  comme suit : 

( ) ( )rer rki rr r

φψ .′=       (I.4) 

Quand les critères de validité de l’approximation de Born ne sont pas vérifiés, la 

généralisation de l’approximation Born dite DWBA (Distorted Wave Born 

Approximation) peut être employée. Par exemple, l’excitation ou l’ionisation d’ions 

positifs où la contribution du potentiel à longue portée est dominante, nécessite que l’état 

initial soit le produit d’une fonction d’onde de la particule incidente choisie dans un 

modèle de potentiel et la fonction d’onde de la cible obtenue avec certaines 

approximations. 

I-5.  Approximation de Born aux ondes distordues 

Comme l’interaction entre les électrons a une longue portée, alors la trace de l’effet des 

électrons de la cible sur les électrons incident (diffusé) et actif (éjecté) doit se trouver dans 

les fonctions d’ondes. L’approximation de Born aux ondes distordues (Distorted wave 

Born approximation DWBA) est basée sur cette idée. Dans ce cas l’électron incident est 

représenté par une onde distordue calculée par la résolution de l’équation de Schrödinger 

qui contient le potentiel de la cible, tandis que les électrons diffusé et éjecté sont 

représentés par des ondes distordues calculées par la résolution de l’équation de 

Schrödinger qui contient le potentiel de l’ion. Cependant, bien que cette approximation 

tienne compte de l’interaction des électrons libres avec les électrons de la cible elle reste 

une approximation de premier ordre puisque elle considère que le projectile n’interagit 

qu’une seule fois avec la cible. Quant l’énergie du projectile est basse, l’interaction avec 

les électrons de la cible n’est plus négligeable comme dans le cas de l’approximation de 

Born. La fonction d’onde du projectile subie alors l’effet d’un potentiel de distorsion avant 

et après la collision avec la cible. Ce potentiel est de courte portée et devient pratiquement 

nul au delà d’une certaine distance, et les électrons incident, diffusé et éjecté peuvent être 

représentés par des ondes distordues. Quant les énergies d’incidence et de diffusion sont 

très grandes, les effets de distorsion et d’échange deviennent faibles. 
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I-6.  Modèle Convergent Close Coupling (CCC) 

Le modèle CCC a été proposé par Massey et Mohr [11] qui on donnés un formalisme 

général pour traiter les processus d’excitation vers les états atomiques discrets. 

Successivement développé par différents auteurs [12–27]. Ce modèle est une approche 

complètement numérique qui consiste à développer la fonction d’onde totale sur des états 

de carré sommables. Cette méthode réussie [28] dans le traitement des transitions discrètes 

parce que les équations close-coupling mènent à une amplitude stationnaire pour une 

variation du développement de la fonction d’onde totale. Bray et Fursa [29] ont suggérés 

que l’extension de la méthode convergente close-coupling (CCC) donne également des 

amplitudes d’ionisation précises. Stelbovics [30], Bray et ses collaborateurs. [28,29, 

31,32], Colgan et al. [33] et autres on utilisés le formalisme close-coupling et on réussis 

dans une certaine mesure à résoudre des problèmes à trois corps d’interaction de nature 

coulombienne, comme la collision d’un électron avec l’atome d’hydrogène et l’ionisation 

simple de l’atome d’hélium par impact d’électron. Leurs calculs étaient en bon accord dans 

la plupart des cas avec les valeurs expérimental. 

I-7. ionisation : terminologie et notion : 

 D'une façon générale, les processus de simple et de double ionisation par impact 

électronique peuvent être représentés respectivement comme suite :  

#� + $ → $& + #� + #' 

#� + $ → $&& + #� + #' + #( 
 Ou A représente la cible atomique ou moléculaire, $&	#)	$&& les ions résiduels 

pour chaque processus. Les électrons incidents, diffusé et éjectés sont représentés 

respectivement par #�, #�, #'	#)	#( et ont chacun une énergie +! et une quantité de 

mouvement ,���! (j=0, a, b, c). Du point de vue quantique, les électrons émergeant après la 

collision sont indiscernables, les termes diffusé et éjecté sont donc équivalent. 

 Le processus (e, 2e) la simple ionisation ou (e, 3e) la double ionisation par impact 

électronique dans laquelle un électron projectile provoque une ionisation simple [ou 

double] en arrachant un [ou deux] électrons à la cible. 

 

  



Généralités sur la théorie des collisions atomiques et moléculaires 

13 

 

I-7-1-le processus de simple ionisation (e, 2e) : 

 L'ionisation simple (e, 2e) par impact électronique est l'arrachement d'un électron 

de la cible suite à la collision entre un électron de celle-ci. 

 Ce processus consiste à étudier la collision entre un électron projectile et une cible 

atomique ou moléculaire conformément aux conditions usuelles d'expérimentation la cible 

au repos et orientée de façon quelconque bombardée par un faisceau monocinétique 

d'électrons d'énergie supérieure au premier potentiel d'ionisation (figure 1-2). 

 

 

 

 

 

 

 

Figure I- 2 : Les processus de simple ionisation avec l’éjection d’un électron 

Le processus d'ionisation simple par impact électronique connue par la réaction (e, 2e), 

peut être résumé dans l'équation suivante : 

#-
./, +/� + 0
1/� → 0&2134 + #-
.5, +5� + #-
.6, +6� 
 Ou les indices i, s et e des mouvements k et les énergies + = 78

9  font référence aux 

électrons incidents, diffusé et éjecté respectivement. 

 Va s'éjecté avec un mouvement .6 et une énergie +6 dans une direction définie par 

les angles (:6 , ;6). 
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Figure I- 3 : Schéma de la réaction (e, 2e) 

<.=5	#)	<.=6Sont des éléments d'angles solides centrés sur les directions (:5 , ;5) et (:6 , ;6). 

Une réaction (e, 2e) est symétrique si +5 = +6 et asymétrique si +5 ≠ +6. Si les moments 

de l’électrons incident, éjecté et diffusé se trouvent dans le même plan, le processus est dit 

coplanaire, sinon il est non-coplanaire. 

 

I-8 :sections efficaces d'ionisation : 

 La section efficace de diffusion représente la probabilité indépendante du temps 

pour qu'un processus particulier de collision s'effectue. L'interaction effective entre 

l'électron et la cible dépend fortement de l'énergie de l'électron incident, comme elle 

dépend de l'angle de diffusion et la nature du processus. 

 La section efficace qui mesure la probabilité qu'in type de réaction est réalisé, va 

donc en général dépendre des énergies et des angles sortants et entrants. 

 0
1/� est la cible dans un état initial i l'énergie initial 1/et 0&2134 est l'ion dans 

l'état final f d'énergie finale13. Considérons Q comme le moment de recule de l'ion, la 

conservation des moments exige que :  

./ = .5 + .6 + @																																																																						
�. 5� 
Ainsi la condition de conservation d'énergie donne  

+/ + 1/ = +5 + +6 + 13 + +B																																																								
I. 6� 
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 L'énergie de recule de l'ion +B est très petite comparée aux énergies des autres 

particules, vue que la masse de l'ion est plus grande que l'unité, elle peut être donc négligée 

dans le bilan énergétique. La réaction (e, 2e) peut être schématisée dans la figure (I.3) qui 

montre un électron incident avec un mouvement ./ et une énergie +/ qui rentre en collision 

avec la cible. Au mouvement de la collision une partie du moment du projectile est 

transférée à la cible. Cette quantité est connue par le moment de transfert ou précisément le 

moment perdu par l'électron rapide (diffusé). Après la collision le projectile diffusé avec 

un moment .5 et une énergie +5 dans une direction définie par les angles (:5, ;5). 
Si l'énergie transférée à la cible est supérieure que le potentiel d'ionisation, IP = w i − w f , 

un électron, souvent connue par l’électron actif, va s’éjecté avec un moment k e et une 

énergie +6 dans une direction définie par les angles 
:6 , ;6�. 
 Considérons un flux monochromatique que d'un nombre E/ d'électrons par unité de 

temps et de surface d'énergie +/ et de mouvement	./, qui vient de l'infinie le long de la 

direction de l'axe oz pour entrer en interaction avec un nombre EF de cibles atomiques 

localisées à l'origine du système de coordonnées. 

 Nous supposons que chaque cible est au repos et très massive par rapport aux 

électrons incidents. Lors de la réaction le nombre E5d'électrons avec des énergies entre 

+5	#)	+5 + <+5 diffusés par unité de temps dans l'élément d'angle solide <.=5 centré sur la 

direction (:5, ;5) définie par la direction du moment .5 est donnée par : 

E5<+5<.=5 = <9G
./.5�E/EF																																							
�. 7� 
La section efficace doublement différentielle de diffusion (SEDD) est définie donc par : 

<9G
./.5�<+5<.=5 = E5E/EF 																																																											
�. 8� 
 Considérons le processus de diffusion dans lequel les électrons diffusés sont 

détectés. Le détecteur est localisé dans la direction <.=5 = JKL:5<:5 et détecte les électrons 

avec les énergies dans l'intervalle [+5, +5 + <+5 la section efficace doublement 

différentielle de diffusion par une cible atomique  

<9G
<.=5<+5 =

.5./ |M
./ , .5�|9																																																						
�. 9� 
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 Où l'amplitude M
./, .5� de l'onde diffusée relative à l'onde incidente est 

l'amplitude de transition. 

I-8-1 :section efficace triplement différentielle (SETD): 

 La section efficace triplement différentielle (SETD) est la mesure de la probabilité 

que dans une réaction (e, 2e) un électron incident avec une énergie +/ et un mouvement ./ 
excite un électron de la cible vers un état de continuum d'énergie +6 et un moment .6.  

La section efficace sera  dite triplement différentielle si l’on peut analyser les deux 

électrons de la voie de sortie aussi bien suivant leurs directions que leurs énergies 

respective. 

 L'électron incident diffuse après la collision avec une énergie +5et un moment.5. 
Les électrons diffusé et éjecté sortent dans les directions  .5	#)	.6 respectivement cette 

section efficace peut être définie par la relation  

<OP
<.=6<.=5<+5 =

<OP
<.=5<.=6<+6 =

.5. .6./ |M
./, .5, .6�|9G
+/ − +5 − +6 + �Q�						
I. 10� 
 La section efficace triplement différentielle est la grandeur mesurable dans 

l'expérience de la réaction (e, 2e) si les deux électrons de l'état final sont analysés aussi 

bien suivant leurs directions que leurs énergies respectives. C'est une quantité qui fournit 

une description complète sur la cinématique du processus de l'ionisation puisqu'elle fait 

intervenir tous les paramètres cinématiques entrants en jeu, à savoir les énergies 

+/, +5	#)	+6 ainsi que les angles de diffusion (:5, ;5) et d'éjection (:6 , ;6). La section 

efficace triplement différentielle fournit le teste le plus sensible de la théorie (e, 2e), ainsi 

elle permet de tester les différents modèles théorique proposés. Dans les expériences de la 

simple ionisation, pour s'assurer que les électrons diffusé et éjecté proviennent du même 

évènement ionisant, ces électrons doivent être détectés en coïncidence temporelle. 

I-8-2 :section efficace doublement différentielle (SEDD): 

Si lors d'une expérience d'une réaction (e, 2e), seulement un électron est détecté et 

on peut mesurer son énergie et sa direction d'émission, alors la section efficace doublement 

différentielle est obtenue. Celle-ci est donnée par l'équation  

<9P
<.=5<+5 = S <.=6TU

�
<OP

<.=5<.=6<+5 																																											
I. 11� 
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Si on s'intéresse à l'angle et l'énergie de l'électron diffusé, et  

<9P
<.=6<+6 = S <.=6TU

�
<OP

<.=6<.=5<+6 																																													
I. 12� 
 Si on s'intéresse à l'angle et l'énergie de l'électron éjecté. Cette grandeur est moins 

significative que la section efficace triplement différentielle puisqu'elle ne fournit qu'une 

description cinématique des particules diffusées ou éjectées après la collision. Les théories 

utilisées pour décrire les sections efficaces doublement différentielles doivent inclure tous 

les processus d'ionisation possibles et tous les états pouvant contribuer aux sections 

efficaces. Donc La section efficace doublement différentielle est obtenue à partir de 

l’intégration de la SETD sur l’angle solide de l’électron éjecté 

I-8-3 : Section efficace simplement différentielle : 

 Si lors d'une expérience de la réaction (e, 2e) une des particules diffusée ou éjectée 

est détectée sélectivement dans une certaine direction, on parle de la section efficace 

simplement différentielle en angle 

<P
<.=5 = S <+5VW�X

VWYZ
<9P

<.=5<+5 																																																					
�. 13� 
si on s'intéresse à l'électron diffusé, et  

<P
<.=6 = S <+6VW�X

VWYZ
<9P

<.=6<+6 																																																			
I. 14� 
si on s'intéresse à l'électron éjecté. Cette quantité contient évidemment moins 

d'informations sur le processus d'ionisation comparée à celles donnée par les sections 

efficaces doublement et triplement différentielles, mais elle présente un grand intérêt dans, 

par exemple, l'étude des structures moléculaires. Si on s'intéresse au spectre de déperdition 

d'énergie, on définit une section efficace simplement différentielle en énergie  

<P<+5 = S <.=59U
�

<9P
<.=5<+5 																																																											
I. 15� 

si on s'intéresse au spectre énergétique de l'électron diffusé, et  

<P<+6 = S <.=69U
�

<9P
<.=6<+6 																																																									
I. 16� 

si on s'intéresse à l'électron éjecté 
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Chapitre II 

 

Ionisation de cible atomique                       

et moléculaire par impact électronique 

 
 

II-1. Introduction  

Dans une collision électronique, un faisceau d’électrons entre en collision avec une 

cible atomique ou moléculaire, Notre but dans cette partie est d’établir un formalisme 

théorique dans le cadre de l’approximation de Born et l’approche variationnel de 

Schwinger avec lequel les sections efficaces peuvent êtres déterminées avec une bonne 

précision dans le domaine des énergies hautes et intermédiaires. 

Byron et al.[1] et Pathak et Srivastava [2] sont les premiers à avoir appliqué la 

deuxième approximation de Born pour l’ionisation de l’atome d’hydrogène. Leurs résultats 

théoriques ont été comparés aux premières mesures expérimentales de Weigold et al. [3] 

sur la réaction (e,2e). Pathak et Srivastava [2] ont également réalisé  des calculs sur 

l’ionisation de l’atome d’hélium en employant l’approximation de fermeture et ont 

comparé leurs résultats théoriques avec les mesures expérimentales de Ehrhardt et al. [4]. 

Byron et al [5] eux aussi ont calculé la section efficaces e triplement différentielle (SETD) 

de l’ionisation de l’atome d’hélium en employant l’approximation de fermeture et leurs 

résultats ont été en désaccord avec ceux de Pathak et Srivastava [2]. Plus tard Byron et al. 

[6] ont appliqués la deuxième approximation de Born à l’ionisation de l’atome 

d’hydrogène en utilisant un petit nombre d’états discrets en tant qu’états intermédiaires et 

ont prit en compte l’approximation de fermeture pour considéré le reste des états 
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intermédiaires et ont ajoutés la contribution de la troisième approximation de Born calculée 

dans l’approximation de Glauber. 

Comme première étape, et afin de déterminer les sections efficaces triplement 

différentielle (SETD) de l’ionisation d’une cible atomique nous allons présenter le 

formalise théorique de l’approximation ainsi que celle de principe variationnel de 

Schwinger. 

Dans le cas d’une cible atomique à plusieurs électrons, il est souvent difficile de 

traiter le problème de l’ionisation, c’est pour cette raisons des approximations sont 

utilisées. Pour rendre les calculs maniables nous allons travailler dans le cadre de 

l’approximation dite du cœur gelé (frozen- core approximation). Le fait que l’électron 

incident vient avec une grande vitesse, la réaction effectuée entre l’électron et la cible est 

considérée si rapide que l’état de la cible ne change que quant les deux électrons diffusé et 

éjecté sont très loin du centre de diffusion. En effet, la distribution des électrons du cœur 

peut être considérée comme pratiquement inchangée lors de la réaction. La dynamique de 

la réaction (e, 2e) ne dépende donc que du comportement des électrons libres. C’est sur 

cette propriété que se fonde l’approximation dite du cœur gelé qui consiste à considérer la 

réaction entre deux électrons dans le champ d’un ion de charge effective. L’avantage de 

cette approximation est que le nombre d’électrons apparaissant de manière explicite dans 

les calculs s’en trouve fortement réduit; seuls les électrons incident et actifs sont pris en 

compte. En effet, les électrons du cœur apparaissent toujours de manière implicite dans les 

fonctions d’ondes des états initials et finals. Récemment, l’application de la deuxième 

approximation de Born pour étudier l’ionisation simple et double d’une cible atomique a 

été étudiée en détails par Dal Cappello et al. [7]. Cette approximation a été appliquée aux 

systèmes atomiques simples notamment les atomes d’hydrogène et d’hélium, L’atome 

d’hydrogène a seulement un électron dans son orbitale et la fonction d’onde est exactement 

connue et l’atome d’hélium contient seulement deux électrons et la fonction d’onde peut 

être déterminée avec une grande précision en appliquant la méthode variationnelle.  

Pour traiter l’interaction à longue portée entre l’électron éjecté et diffusé connue par 

l’interaction poste-collision (post-collision interaction (PCI)), nous avons introduit dans la 

SETD le facteur de Gamow. Kheifets et al. [8] ont prouvés que la SETD doit être corrigée 

par le facteur de Gamow pour traiter l’interaction poste-collision entre les électrons libres 

quand les énergies de ces particules sont comparables. Cette interaction a été achevée dans 
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le modèle dit de trois ondes de Coulomb (3C) présenté dans le chapitre précédent, connu 

aussi par le modèle BBK, présenté par Brauner et al. [9], où l’état final est décrit 

asymptotiquement par un produit de trois fonctions de Coulomb, deux fonctions d’ondes 

décrivent les deux électrons diffusé et éjecté et la troisième décrie l’interaction entre ces 

deux électrons. Cependant, décrire l’état final par la forme donnée par le modèle 3C 

complique considérablement les calculs analytiques et numériques. Le facteur de Gamow 

est le facteur de normalisation de la troisième fonction de Coulomb qui décrie l’interaction 

poste-collision entre les électrons. Kheifets et al. [8] ont prouvés que le plus grand effet de 

l’interaction poste-collision est contenu dans ce facteur. Le facteur de Gamow a une forme 

simple et souvent inclus dans les sections efficaces quand les particules sortent avec des 

énergies comparables. Ce facteur a été employé par Dal Cappello et al. [7, 10] pour décrire 

l’interaction poste-collision entre les électrons éjectés dans la double ionisation par impact 

d’électrons et de positrons de l’atome d’hélium et de la molécule d’eau, où une bonne 

correction aux sections efficaces a été observée et le grand décalage du pic binaire trouver 

expérimentalement par Lahmam-Bennani et al. [11] a été bien reproduit montrant que la 

deuxième approximation de Born est nécessaire pour décrire le mécanisme two-step 2 

(TS2). Cependant, l’interaction poste collision entre les électrons diffusé et éjectés n’a pas 

été considérée dans l’approximation de Born parce que ces deux particules sont 

considérées diffusent avec des énergies très différentes. 

Dans ce qui va suivre nous allons donner une définition de la section efficace triplement 

différentielle de l’ionisation d’une cible atomique par impact électronique. L’amplitude de 

transition est définie en premier lieu dans la deuxième approximation de Born et corrigée 

par le facteur de Gamow. 
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II.2 Calculs de la section efficace triplement différentielle 

� Cas d’une Cible atomique : 

Lors du processus de l’ionisation d’une cible atomique par impact électronique la SETD 

est donnée par l’équation : 

���
�����	���	 
 =

����

2��2�� �������

2
                                 (II-1) 

Ou �	� ≡(��, ��)  et �	� ≡(�� , ��) sont les angles solides qui donnent les directions de 

diffusion et d’éjection, respectivement, et  �� est l’énergie avec laquelle l’électron actif est 

éjecté. L’équation 
���

�����	���	 
 = 2�� 	���
�� ���"#��$	 a été divisée par 2��%� 

Tfi est un élément  de la matrice qui d’écrit la transition du système projectile-cible de l’état 

initial  |'(#)'  à l’état final�'("*'définie par : 

�"# = 〈(" ,-. + .012�3,(#〉                                (II-2) 

Où 012�  est l’opérateur de Green et V  l’énergie d’interaction entre la particule incidente 

et la cible atomique    

. = − 6
78 + ∑ �

|78:7�|
;#<�                                    (II-3) 

Où =1 est le vecteur position de l’électron incident, =# est le vecteur position do ième électron 

de la cible .Z le nombre atomique. 

N est le nombre des électrons de la cible. 

L’état initial qui correspond à une particule incidente de n électron liés est d’écrit comme 

le produit : 

|'(#)' = ���=1�ɸ#=�, =$, … , =;�                                  (II-4) 

�# est le moment de la particule incidente .L’état finale est caractérisé par : 

�'("*' = ��
=1�ɸ"=�, =$, … , =;�                               (II-5) 

Où �"est le moment de la particule diffusée.  
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Dans l’approximation de Born les fonctions |'��)'  sont approximées par les ondes planes : 

|'��)' = exp��. =�                                         (II-6) 

Nous avons besoin d’inclure dans la section efficace l’interaction poste-collision entre les 

particules diffusées  et éjectée  sans compliquer les calcules .Une solution a été donnée par 

Kheilfats et al .[8] ou ils démontrés que l’effet le plus large de l’interaction poste-collision 

est contenu dans le facteur de normalisation de la fonction de coulomb, dit le facteur de 

Gamow. 

,DE
�:�,
$ = $FE
�

�GHI
�:�                                         (II-7) 

Où J�� = 1 L��⁄  et L�� = �� − ��Ainsi pour prendre en compte l’interaction poste-

collision la SETD donnée dans l’équation (II.1) doit être multipliée par le facteur  de 

Gamow : 

���
�����	���	 
 =

�
$F�

���

��

E
�
�GHI
�:�� ��"#�

$
                        (II-8) 

Il est difficile de traiter le problème de N électrons, pour cette raison nous allons utiliser 

l’approximation dite du cœur gelé (frozen-core approximation) pour réduire le problème à 

un ou deux électrons actifs. 

• Cas d’ un seul électron actif  

Dans le cas ou l’orbitale qui va être ionisées est considérée contenir un seul électron actif. 

Les fonctions d’ondes données dans les équations (II.4) et (II.5) qui décrivent les états 

initiales et finales du système de collision sont réduites par l’approximation du cœur gelé 

aux formes simples suivantes : 

(#=1, =�� = ��#=1�∅OP=��                                 (II-9) 

("=1, =�� = ���=1�	(��
:�=��                             (II-10) 

Ou ϕAO(=�) est l’orbitale atomique (OA) qui va étre ionisée et r1 est le vecteur position de 

l’électron actif  lequel est d’écrit après éjection par la fonction d’onde	(��
:�=�� avec ��son 

moment .V est aussi réduit à 
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Q = − �
78 +

�
|78:7R|                                            (II-11) 

L’elément de la matrice �"#est donc réduit à la somme des deux térmes suivant : 

�S� = 〈���=1�	(��
:�=��|.|��#=1�∅OP=��〉                         (II-12) 

�S� = 〈���=1�	(��
:�=��,.012�.,��#=1�∅OP=��〉                    (II-13) 

• Cas de deux électrons actifs 

Dans le cas où l’orbitale qui va être ionisée est considérée occupée par deux électron 

actifs,les fonctions d’ondes données dans les équations(II.4) (II.5) qui d’écrives les états 

initial et final du système de collision sont réduites par l’approximation du cœur gelé aux 

formes simples 

(#=1, =�, =$� = ���=1�ɸ#=�, =$�                                   (II-14) 

("=1, =�, =$� = ���=1�ɸ"=�, =$�                                (II-15) 

Où	ɸ#=�, =$� = 	∅OP=��∅OP=$� est l’orbitale atomique qui va étre ionisée .=�	et	=$sont les 

vecteurs position des électrons actifs. Après la collision l’un de ces deux électrons s’éjecter 

avec un moment��et va etre d’écrit par la fonction d’onde	(��
:�=�.L’autre  électron passe 

à un autre état	ӼUV=�dans l’orbitale ionisée(OI).Comme les deux électrons liées sont 

considérés indiscernable .L’échange entre eux doit être pris en compte et l’état final 

ɸ"=�, =$�  prend la forme suivante : 

ɸ"=�, =$� = �
√$ X	(��

:�=��YPZ=$� + 	(��
:�=$�YPZ=��[                   (II-16) 

V est réduit par l’approximation du coeu gelé à 

. = − $
78 +

�
|78:7R|+

�
|78:7G|                                         (II-17) 

L’élément de la matrice T est donc  réduit à la somme des deux térmes suivants : 

�S� = 〈���=1�ɸ"=�, =$�|.|��#=1�ɸ#=�, =$�〉                       (II-18) 

�S$ = 〈���=1�ɸ"=�, =$�|.012.|��#=1�ɸ#=�, =$�〉                     (II-19) 
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� Cas d'une cible moléculaire 

 Si lors d'une expérience la cible moléculaire n'est pas alignée suivant une direction 

définie alors elle sera considérée aléatoirement orientée dans l'espace. Dans ce cas la 

section efficace triplement différentielle donnée théoriquement doit être moyennée sur 

toutes les orientations moléculaires. 

���
�����	���	 
 =

�
$F�G

���

�� \ �]

^F ,DE
�
:��"#,

$
                              (II-20) 

 Où l'orientation de la molécule dans le système de référence liée au laboratoire est 

définie par l'élément d'angle solide _` = a�bc_c_d_e avec d, c, e� les angles d'Euler, 

�	� ≡ ��, ���et �	� ≡ �� , ��� sont les angles solides qui donnent les directions de 

diffusion et d'éjection, respectivement, et �� est l'énergie avec laquelle l'électron actif est 

éjecté, ,DE
�:�,
$
 est le facteur de Gamow et �"# est un élément de matrice de transition du 

système projectile-cible de l'état initial |'(#)' à l'état �'("*', définie par  

�"# = 〈("|. + .012.�|(#〉                                           (II-21) 

 Où 012 est l'opérateur de Green, V est l'énergie d'interaction entre la particule 

incidente et la cible moléculaire 

. = −∑ 6f
�78:gf�

hi<� + ∑ �
|78:7�|

;#<�                                         (II-22) 

 Où =1 est le vecteur position de l'électron incident, =# est le vecteur du �èk�électron 

de la cible, =i est le vecteur position du lèk� noyau de la cible, mi le nombre atomique du 

lèk� noyau et N le nombre des électrons de la cible moléculaire. L'état initial qui 

correspond à une particule incidente et N électrons liés est décrit par le produit 

|'(#)' = ���=1�ɸ#=�, =$, … , =;�                                        (II-23) 

Où �# est le moment de la particule incidente. L'état final est caractérisé par 

�'("*' = ��
=1�ɸ"=�, =$, … , =;�                                       (II-24) 

Où �� est le moment de la particule diffusé. Dans l'approximation de Born, les fonctions 

|'��)' sont des ondes planes |'��)' = exp	��. =�, il est difficile de traiter le problème de 

collision d'un électron avec une cible moléculaire de N électrons et M noyaux. Pour cette 
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raison nous allons utiliser l'approximation dite du cœur gelé (frozen-core approximation) 

pour réduire le problème à deux électrons actifs. Les fonctions d'ondes données dans les 

équations (II.4) et (II.5) qui décrivent les états initial et final du système de collision sont 

réduits donc aux formes simples suivantes  

(#=1, =�� = ��#=1�ɸPh=��                                    (II-25) 

("=1, =�� = ���=1�	(��:�=��                                  (II-26) 

Où ɸPh=�� est l'orbitale moléculaire (OM) qui va être ionisée et =� est levecteur position 

de l'électron actif lequel est décrit après éjection par la fonction d'onde 	(��
:� avec �� le 

moment d'éjection. V est aussi réduite à 

. = − �
78 +

�
|78:7R|                                             (II-27) 

 Ici nous avons considéré aussi que dans la molécule nop, l'atome X est si lourd 

devant les atomes H que l'origine de référence est très proche du noyau de l'atome X. 

l'élément de la matrice T va prendre donc la forme � = �S� + �S$, avec les éléments 

�S� = 〈���=1�	(��:�=��|.|��#=1�ɸPh=��〉                (II-28) 

�S$ = 〈���=1�	(��:�=��|.012.|��#=1�ɸPh=��〉          (II-29) 

II.3 Principe variationnelle de Schwinger : 

 Le principe variationnel de Schwinger a été originalement proposé pour le calcul du 

déphasage de diffusion. Cependant, il peut être modifié pour calculer les éléments de la 

matrice de transition. Considérons une collision élastique ou inélastique du système s'écrit 

sous la forme  

o = o1 + .                                                         (II-30) 

 Où o1 décrit les deux systèmes indépendants qui entrent en collision et V l'énergie 

d'interaction. L'élément de la matrice de transition est définie par 

�"# = 〈ɸ"|.|(#2�〉 = 〈(":�|.|ɸ#〉                                (II-31) 
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 Où |'ɸ#)' et q'ɸ"�' sont les ondes libres initiale et finale tandis que ,'(#2�r' et s'(":�,' 
désignent les deux solutions des équations de Lippmann-Schwinger suivantes 

,'(#2�r' = |'ɸ#)' + 012�. ,'(#2�r'                                  (II-32) 

s'(":�,' = q'ɸ"�' + 01:�. s'(":�,'                                  (II-33) 

 Avec  

012� = limw→1y
�

�:z8±#E                                    (II-34) 

 Les deux opérations de Green associées à l'hamiltonien	o1. Les expressions 

intégrales données dans l'équation (II.31) pour l'amplitude de transition sont exactes pour 

les solutions exactes ,'(#2�r' 	|}	 ,'(":�r' de l'équation de Schrödinger, mais elles ne sont pat 

stationnaires pour des solutions approchées. Plusieurs expressions stationnaires ont été 

proposées pour calculer la matrice de transition, dont le principe variationnel de Schwinger 

définie par l'identité suivante 

�"# = 〈(":�O|.|ɸ#〉 + 〈ɸ"|.|(#2�O〉 − 〈(":�O,. − .012�.,(#2�O〉 + 〈(":�O −
											(":�,. − .012�.,(#2�O −(#2�〉                                                                       (II-35) 

 Où ,'(#2�Or' et s'(":�O,' sont de approximations pour les solutions exactes 

,'(#2�r' 	|}	 s'(":�,', respectivement. L'équation (II.35) est une identité indépendante de 

,'(#2�Or'ets'(":�O,'. Cependant si ,'(#2�Or' et s'(":�O,' sont des bonnes approximations pour 

les fonctions d'onde exactes ,'(#2�r' 	|}	 s'(":�,' le dernier terme dans l'équation (II.35) est de 

second ordre pour l'écart par rapport à la valeur exacte. Gardons seulement les termes de 

premier ordre de l'écart dans l'équation. 

Varions maintenant A et B respectivement, 
~
~O ��� = 0 et 

~
~S ��� = 0 nous obtenons 

� = 〈ɸ�|�|��y�〉
〈����,�:��8y��,��y�〉

                                                (II-36) 
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� = 〈����|�|ɸ�〉
〈����,�:��8y��,��y�〉

                                            (II-37) 

 En remplaçant ces quantités dans l'expression stationnaire (II.35), nous obtenons la forme 

fractionnaire du principe variationnel de Schwinger 

��"#� =
〈����|�|ɸ�〉〈ɸ�|�|��y�〉
〈����,�:��8y��,��y�〉

                                        (II-38) 

 Notons que ce principe variationnel, de même que la forme bilinéaire (II.12), 

n'exige pas des fonctions d'ondes de satisfaire les conditions aux limites, ainsi la forme 

fonctionnelle (II.38) est indépendante de la normalisation adoptée pour les fonctions 

d'ondes initiale et finale. Comme illustration de la forme fonctionnelle du principe 

variationnel de Schwinger donnée dans l'équation (II.38), remplaçons dans cette expression 

les fonctions d'ondes exactes inconnues ,'(#2�r' 	|}	 s'(":�,' par les fonctions d'ondes de 

l'approximation de Born correspondantes,'(#2�r' ≈ |'ɸ#)'	|}	 s'(":�,' ≈ q'ɸ"�'. Avec ce simple 

choix des fonctions d'essai, et en les injectant dans l'équation (IV.19) nous pouvons trouver 

le résultat 

��"#� = �S� -1 − ��G
��R3

:�
                                          (II-39) 

 Avec �S� = 〈ɸ"|.|ɸ#〉 et �S$ = 〈ɸ",.012�.,ɸ#〉 sont, respectivement, le premier 

et le deuxième terme de l'approximation de Born. Si la quantité |�S$ �S�⁄ | est petite, nous 

pouvons développer l'expression (IV.20) et obtenir  

��"#� = �S� + �S$ +⋯                                           (II-40) 

 Qui est en accord avec la série de Born d'ordre 2 si on néglige les termes d'ordres 

supérieurs. Cependant, nous pouvons remarquer que l'expression (IV.39), qui est basée sur 

le principe variationnel, avec seulement deux termes de l'approximation de Born donne un 

résultat plus précis que la deuxième approximation de Born. 
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Chapitre III 

 

Ionisation de la molécule d’eau par 

impact électronique 

 
III-1. Introduction  

 Pour étudier le processus d'ionisation d'une cible ou moléculaire par impact 

d'électron, plusieurs modèles théoriques et méthodes expérimentales ont été développés. 

La compréhension de ce processus est de grande importance pour plusieurs domaines. Tels 

que la physique des plasmas, l'astrophysique ou la radiologie. Il est difficile d'étudier des 

cibles atomiques ou moléculaires avec plus de deux électrons. Donc il est nécessaire 

d'utiliser des méthodes d'approximation qui permettent d'extraire des données précises sans 

compliquer les calculs. Ces approximations doivent être construites pour donner des 

résultats précis et une identification des mécanismes qui se produits pendant la collision. 

La méthode d'approximation de Born est une de ces types d'approximations. Elle permet, 

par exemple, l'identification du processus de collisions multiples dans l'ionisation simple et 

les mécanismes Shake-Off. 

 L'approximation de Born est flexible dans les calculs analytiques et numériques et 

demeure encore un modèle préférable pour étudier les processus de collision. L'application 

de la deuxième approximation de Born a été pour étudier l'ionisation simple et double 
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d'une atomique. Cette approximation a été appliquée aux systèmes atomiques simples 

notamment l'hydrogène atomique et l'atome d'hélium, pour bien vérifier la précision de la 

théorie. Suivant le travail de Dal Cappello et al. [1] l'approximation de fermeture 

fonctionne bien pour des petites énergies d'éjection mais échoue à décrire l'expérience pour 

des énergies d'éjection élevées. 

 Dans ce chapitre nous employons la deuxième approximation de Born pour étudier 

l'ionisation simple de la molécule d'eau par impact d'électrons en utilisant l'approximation 

de fermeture pour prendre en considération tous les états intermédiaires discrets et 

continus. L'eau constitue une masse importante de la matière biologique, ce qui fait de la 

molécule d'eau une cible intéressante pour étudier les processus de structure de voie de 

particules. Plusieurs simulations numériques de ces processus ont besoin d'ensemble précis 

de sections efficaces d'ionisation de la molécule d'eau [2-6]. Pour cette raison, plusieurs 

activités théoriques et expérimentales sont focalisées sur l'évaluation des sections efficaces 

de l'ionisation de la moléculaire d'eau par impact de particules chargées. 

 Les sections efficaces triplement différentielles données dans la première et la 

deuxième approximation de Born sont corrigées par le facteur de Gamow pour traiter 

l'interaction post-collision entre les électrons diffusé et éjectés. Kheifets et al. [7] ont 

prouvé que la section efficace doit être corrigée par ce facteur pour traiter l'interaction 

post-collision entre les électrons sortants quand les énergies de ces particules sont 

comparables. L'interaction post-collision a été achevée dans le modèle trois Coulomb (3C) 

présenté par Brauner et al. [8], dans lequel l'état final est décrit asymptotiquement par le 

produit de trois fonctions de Coulomb. Cependant, l'utilisation de la fonction 3C 

complique considérablement les calculs analytique et numérique. Le facteur de Gamow est 

le facteur de normalisation de la troisième fonction de Coulomb qui décrit l'interaction 

post-collision entre les électrons diffusé et éjecté. Kheifets et al. [7] ont prouvé que le plus 

grand effet de cette interaction est contenu dans ce facteur. Ce facteur est simple et souvent 

inclus dans les sections efficaces quand les particules diffusent avec des énergies 

comparables. Cependant, l'interaction post-collision entre les électrons diffusés et éjectés 

est souvent négligée dans l'approximation de Born parce que ces deux particules sont 

considérées avec des énergies très différentes. 
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III 2- description de la molécule d'eau : 
III 2-1- description physique de la molécule de l'eau : 
 En chimie fondamentale la molécule d'eau est produite par la réaction : 

�� + 12 �� → ��� 

 À l'équilibre thermodynamique, l'expérience montre que la molécule d'eau est de 

géométrie coudée, d'angle de liaison � − � − � = 104.7° avec une longueur de liaison de 

95.8 pm et de moment dipolaire égale à 1.85 debye. 

 

 
  

Figure III-1 : représentation géométrique de la molécule d'eau. 
 
 La configuration électronique de l'état fondamentale est déterminée par la théorie 

des orbitales moléculaires �' − ()�*, basée sur la construction d'orbitales comme 

combinaison linéaire d'orbitales atomiques des atomes qui composent la molécule.  D'après 

cette théorie la meilleure fonction d'onde décrivant la molécule d'eau est obtenue en créant 

une composition d'orbitaux hybrides par des combinaisons linéaires des orbitales 

atomiques 2s (de l'hydrogène) et les trois orbitales 2p (de l'oxygène). Ces orbitales sont 

nommés orbitale hybride 2sp+. En utilisant les propriétés de symétrie de ��� dictées par la 

théorie des groupes les dix électrons de l'état fondamental sont distribués sur cinq orbitales 

moléculaire selon la configuration : 

,1-./�,2-./�,10�/�,3-./�,10./�. 
Les énergies nécessaire pour ioniser chacune de ces orbitales sont données par : 

32.2eV/ 18.55ev /14.73eV/ 16.66 eV. Le processus de simple ionisation peut être réalisé en 

éjectant un électron provenant de la même couche. 

96pm 
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III-2-2- description des états liés de la cible  567: 

 Tableau III-1 : comparaison des valeurs théorique e les valeurs expérimentales 
des paramètres de H2O. 

La contribution d'orbitales moléculaire par la combinaison d'orbitales atomiques 

présente souvent des difficultés selon la molécule à étudier. Le calcul de l'amplitude de 

diffusion dans le cas moléculaire s'est toujours heurté à la difficulté d'intégrales 

multicentriques même pour les petites molécules. Il s'avère que l'évaluation de ces 

intégrales dans le cas de plus de deux centres non aligné, n'est pas simple. Ce problème est 

souvent surmonté suivant deux procédures de calcul : 

� Evaluer les intégrales multicentriques à l'aide de changement de variables. 

� Ramener le problème moléculaire à une situation atomique au moyen d'une 

base mono-centrique. 

 Pour décrie l'état fondamental de la molécule d'eau nous avons choisi la 

représentation de Moccia [9] dans laquelle chaque orbitale moléculaire est décrite par une 

fonction d'onde d'un seul centre développée sur une base de type Slater 89:;:,</ 

89:;:,</ = =:<9:>.?>;:@                                                        ,III − 1/ 

Les calculs donnés dans la section 2 sont effectués pour une partie angulaire des éléments 

de base des états liés décrite par l'harmonique sphérique normalisée. Cependant dans la 

présentation de Moccia [9] la partie angulaire est une harmonique sphérique réelle. 

ABCDC,<̂/ = FGHI,J:/2 KGHI,J:/LBC,J:/,<̂/ + ,−1/DCLBC − ,J:/,<̂/M       ,III − 2/ 

Où ABCN,<̂/ = LBCO,<̂/  , GHI,P/ = Q|Q|Est la fonction en signe avec GHI,0/ = 0 

Cette présentation ne change pas de résultat dans l'équation : 

S+TSUVSWXVSWXY = ,Z[YV,>//�
,2\/� WVWYW] ^ _:�2`: + 1 ^ |a:|�

BC

bc>BC

def
:c.

             ,III − 3/ 

Paramétrés de 567 Valeurs théoriques Valeurs expérimentales g,-. h/ 0.8205 0.728 1V@ij ,h. -/ 0.4954 0.463 � − � ,h. -/ 1.814 1.810 � − � ,h. -/ 2.907 2.873 � − � − � ,h. -/ 106°.53 105°.50 
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Pour l'étude de l'ionisation de la molécule d'eau discutons d'abord la précision de la 

fonction d'onde proposée par Moccia [9] où chaque orbitale moléculaire est développée sur 

des fonctions de type Slater centrés sur l'oxygène. Les calculs de Moccia [9] ont été 

effectués pour la configuration d'équilibre dans la méthode de champ self-consistant (self-

consistent field) (SCF). 

 Dans le tableau III − 1 nous pouvons voir que la représentation choisie donne un 

bon accord avec l'expérience quand on calcule le moment dipolaire électrique	g, le premier 

potentiel d'ionisation	1V@ij, la longueur de la liaison	� − � , la distance � − � en 

équilibre et l'angle moléculaire	� − � − �.  Le tableau suivant (III − 2) donne la liste du 

différent coefficient et nombre quantique proposés par Moccia [9] pour développer chaque 

orbitale moléculaire. 

 III-3 : Formalise théorique : 

	kl ml nl ∝ pqp 6qp rqp ps6 psp 
1 0 0 12.600 0.05167 0.01889 -0.00848   
1 0 0 7.450 0.94656 -0.25592 0.08241   
2 0 0 2.200 -0.01708 0.77745 -0.30752   
2 0 0 3.240 0.02497 0.09939 -0.04132   
2 0 0 1.280 0.00489 0.16359 0.14954   
2 1 0 1.510 0.00107 0.18636 0.79979   
2 1 0 2.440 -0.00244 -0.00835 0.00483   
2 1 0 3.920 0.00275 0.02484 0.24413   
3 2 0 1.600 0.00000 0.00695 0.05935   
3 2 0 2.400 0.00000 0.00215 0.00396   
3 2 2 1.600 -0.00004 -0.06403 -0.09293   
3 2 2 2.400 0.00003 -0.00988 0.01706   
4 3 0 1.950 -0.00004 -0.02628 -0.01929   
4 3 2 1.950 -0.00008 -0.05640 -0.06593   
2 1 -1 1.510    0.88270  
2 1 -1 2440    -0.07083  
2 1 -1 3.920    0.23189  
3 2 -1 1.600    0.25445  
3 2 -1 2.400    -0.01985  
4 3 -1 1.950    0.04526  
4 3 -3 1.950    -0.06381  
2 1 1 1.510     0.72081 
2 1 1 2.440     0.11532 
2 1 1 3.920     0.24859 
3 2 1 1.600     0.05473 
3 2 1 2.400     0.00403 
4 3 1 1.950     0.00935 
4 3 3 1.950     -0.02691 
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 Si lors d'une expérience la moléculaire n'est pas alignée suivant une direction 

définie alors elle sera considérée aléatoirement orientée dans l'espace. Dans ce cas la 

section efficace triplement différentielle donnée théoriquement doit être moyenne sur 

toutes les orientations moléculaires. 

S+T
SUVSWXVSWXY =

1
,2\)�

WVWY
W] t

Su
8\ wZxyz

,>)a{]w
�																								,III − 4) 

 Où l'orientation de la molécule dans le système de référence liée au laboratoire est 

définie par l'élément d'angle solide de Su = G|I}. S}. S~. S� avec ,~, }, �) les angles 

d'Euler. WXY ≡ ,�Y, �Y)etWXV ≡ ,�V , �V) sont les angles solides qui donnent les directions de 

diffusion et d'éjection respectivement, et UV est l'énergie avec laquelle l'électron actif est 

éjecté. wZxyz,>)w
�
 Est le facteur de Gamow et a{] est un élément de matrice de transition du 

système projectile-cible de l'état initiale  ���]�	à	l′état	�inal	���{� , définie par : 

 a{] = 〈�{|,� + ��N��)|�]〉																																			,III − 5) 
 Où �� est l'opérateur de Green. V est l'énergie d'interaction entre les particules 

incidente et la cible moléculaire. 

� = −^ ��
�<N − 8��

f

�c.
+^ 1

|<N − <]|																																												
d

]c.
,III − 6) 

Où <N est le vecteur position de l'électron incident, <] est le vecteur position du 

|èDV	électron de la cible, <� est le vecteur position du �èDV	 noyau de la cible, �� le 

nombreatomique du �èDV	noyau et N le nombre des électrons de la cible moléculaire. 

 L'état initiale qui correspond à une particule incidente et N électrons liées est décrit 

par le produit. 

 ���]� = ���,<N)ɸ],<., <�, … , <d)�																																							,III − 7) 
Où W] est le moment de la particule incidente. L'état final est caractérisé par : 

w��{� = ��y,<N)ɸ{,<., <�, … , <d)w																																			,III − 8) 

Où WY est le moment de la particule diffusée. 

 Dans l'approximation de Born, les fonctions  |����� sont des ondes planes|����� =
exp,|W. <). Il est difficile de traiter le problème de collision d'un électron avec une cible 
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moléculaire de N électron et M noyaux pour celle raison nous allons utiliser 

l'approximation dite du cœur gelé (frozen-core approximation).  

III-4 : Résultats et discussion : 

Dans cette partie du chapitre, nous allons présenter les résultats de l’ionisation de la 

molécule d’eau par impact d’électron en utilisant le formalisme décrit précédemment. Les 

résultats théoriques sont obtenus dans la première, la deuxième approximation de Born et 

dans l’approche variationnel de Schwinger. Ces derniers sont comparés avec les données 

expérimentales de Milne-Brownlie et al. [10, 11]. Les données expérimentales des quatre 

orbitales moléculaires externes de la molécule H2O on été mesurées dans la géométrie 

asymétrique coplanaire où les conditions des expériences sont fixées à une énergie 

d’incidence Ei=250eV, une énergie d’éjection Ee =10eV et un angle de diffusion θs =15◦. 

Les énergies d’ionisation des quatre orbitales moléculaires externes sont 32. 2 eV pour 

l’orbitale atomique 2a1 , 18.55 eV, 14.73 eV et 12.63 eV pour les orbitales moléculaires 

3a1, 1b2 et 1b1 , respectivement. Pour décrire l’état fondamental de la molécule d’eau nous 

avons choisi la représentation de Moccia [9] dans laquelle chaque orbitale moléculaire est 

décrite par une fonction d’onde d’un seul centre développée sur une base de type Slater. 

La bonne qualité de la fonction d’onde a été aussi confirmée préalablement par 

Sahlaoui et al. [12,13] par la comparaison des résultats théoriques des sections efficaces 

triplement différentielles de l’ionisation des orbitales 1b1, 1b2 ,3a1 et avec les résultats 

expérimentaux de la spectroscopie de moment électronique (SME) (electron momentum 

spectroscopy, EMS) obtenue par Bawagan et al. [14]. En effet, la technique SME, connue 

aussi sous le nom de la spectroscopie (e,2e) binaire, constitue un outil puissant pour étudier 

les orbitales atomiques et moléculaires. La spectroscopie de moment électronique mesure 

la densité moment-énergie des électrons d’un atome, une molécule ou un solide au moyen 

d’une cinématique complète sur la réaction d’ionisation effectuée par un faisceau 

d’électrons. 

Nos résultats théoriques et les mesures expérimentales de Milne-Brownlie et al.  

[10,11] sont donnés dans les figures qui suivent. L’expérience de Milne-Brownlie et al. 

[10,11] a été réalisée pour une géométrie non-coplanaire pour une énergie d’incidence 

d’environ 1200 eV et un angle de détection des deux électrons ensembles θ = 45° par 

rapport à la direction d’incidence qui correspond à un maximum du moment de transfert. 

Ces mesures expérimentales ont été normalisées avec nos résultats obtenus.   
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Résultats 

1) Cas où le facteur de Gamow est  introduit : 

Orbitale 1b1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

θ (°) Born 1 Born 2 Schwinger 

0 0,22003 0,44498 0,33722 

10 0,48649 0,92965 0,49457 

20 1,07865 1,70181 1,20845 

30 1,85746 2,55832 2,19197 

40 2,39576 3,0134 2,69859 

50 2,19055 2,54749 2,29469 

60 1,27622 1,28266 1,01541 

70 0,54466 0,34456 0,17915 

80 0,89293 0,90018 0,42322 

90 2,05251 2,7615 1,9537 

100 2,89893 4,43548 4,13792 

110 2,77114 4,71083 5,73962 

120 1,936 3,76573 5,32853 

130 1,02166 2,31243 3,50063 

140 0,44621 1,06969 0,35393 

150 0,29736 0,3671 0,21559 

160 0,4682 0,18979 0,21484 

170 0,80422 0,39628 0,46452 

180 1,18012 0,73167 0,76556 

190 1,48372 1,07054 1,06071 

200 1,68012 1,27055 1,252 

210 1,79293 1,33508 1,33299 

220 1,8448 1,28408 1,3215 

230 1,85186 1,18255 1,2652 

240 1,82407 1,03242 1,16623 

250 1,76739 0,89164 1,05786 

260 1,68573 0,77919 0,95745 

270 1,58252 0,70634 0,87183 

280 1,4614 0,64845 0,76961 

290 1,32625 0,63542 0,71397 

300 1,18045 0,61193 0,65573 

310 1,02549 0,55861 0,58314 

320 0,85948 0,46628 0,48843 

330 0,67703 0,33993 0,37053 

340 0,47543 0,20722 0,2446 

350 0,28014 0,2586 0,17374 

360 0,22003 0,44498 0,33722 

θ (°) Res. Exp 
49,5647  5,764  
59,9722  3,65  
69,0234  2,849  
79,6926  2,324  
90,0794  3,322  
99,3169  4,516  
109,916  4,372  
120,053  3,716  
129,828  2,009  
139,392  1,444 
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Figure III.2 –Sections efficaces triplement différentielles avec le facteur de Gamow pour 

l’ionisation par impact d’électron de l’orbitale 1b1  de la molécule d’eau (H2O) tracé en 

fonction de l’angle d’éjection θe relativement à la direction d’incidence. L’énergie 

d’incidence Ei=250 eV, l’énergie d’éjection Ee = 10 eV et l’angle de diffusion θs = 15°.  
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Orbitale 1b2 

 

θ (°) Born 1 Born 2 Schwinger 

0 0,71099 1,08723 0,86921 

10 1,34193 1,96579 1,26964 

20 2,43505 3,21105 2,41764 

30 3,62854 4,36456 3,75721 

40 4,18441 4,70228 4,11035 

50 3,51661 3,65549 3,16871 

60 2,08546 1,80318 1,39945 

70 1,39231 0,9075 0,79068 

80 2,37864 2,31021 1,5129 

90 4,17508 5,20778 4,04617 

100 5,13712 7,36756 6,97023 

110 4,6147 7,47303 8,75393 

120 3,20283 5,78641 7,88768 

130 1,82239 3,63083 4,79776 

140 1,01203 1,82325 1,32707 

150 0,84254 0,84057 1,09088 

160 1,12988 0,68659 0,71839 

170 1,63851 0,96249 1,02834 

180 2,18389 1,59186 1,56517 

190 2,643 2,13578 2,03582 

200 2,92285 2,42013 2,32116 

210 3,06319 2,45737 2,39052 

220 3,10135 2,31117 2,31126 

230 3,06494 2,03944 2,13886 

240 2,9729 1,70964 1,90754 

250 2,83828 1,41014 1,68172 

260 2,67098 1,17539 1,4806 

270 2,4794 1,02907 1,31677 

280 2,27125 0,95811 1,1868 

290 2,05326 0,925 1,0629 

300 1,83012 0,90363 0,97987 

310 1,60259 0,85614 0,88376 

320 1,36576 0,7545 0,76871 

330 1,11048 0,60311 0,62684 

340 0,83716 0,45161 0,48725 

350 0,60899 0,45247 0,44949 

360 0,71099 1,08723 0,86921 

 

  

θ (°) Res. Exp 
50,0567  8,425  
59,6977  4,792  
69,5122  2,713  
79,7688  4,595  
89,8739  5,12  
99,714  8,271  

110,821  7,768  
120,045  5,405  
130,274  2,035  
139,581  0,416  
220,145  7,133  
230,762  7,243  
240,096  5,864  
250,111  5,58  
260,855  6,827  
270,478  8,031  
281,348  5,405 
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Figure III.3 – Sections efficaces triplement différentielles avec le facteur de Gamow pour 

l’ionisation par impact d’électron de l’orbitale 1b2  de la molécule d’eau (H2O) tracé en 

fonction de l’angle d’éjection θe relativement à la direction d’incidence. L’énergie 

d’incidence Ei=250 eV, l’énergie d’éjection Ee = 10 eV et l’angle de diffusion θs = 15° 
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Orbitale 1b1-3a1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Schwinger Born 2 Born 1 θ (°) 
    

0,98995 1,74701 0,96601 5 
1,32359 2,50357 1,45267 10 
3,14059 4,5086 3,05812 20 
5,62742 6,77611 5,18522 30 
7,15726 8,21818 6,85797 40 
6,76805 7,70104 6,93433 50 
4,53864 5,50608 5,45592 60 
3,29547 4,02005 4,27125 70 
4,02078 5,5613 5,13602 80 
7,21234 9,52291 7,33082 90 

11,38539 12,60358 8,51441 100 
14,08632 12,41545 7,5069 110 
12,43657 9,58572 5,09368 120 
7,85542 5,82308 2,71386 130 
0,98427 2,71474 1,2597 140 
0,64109 0,97362 0,87332 150 
0,59344 0,52151 1,27272 160 
1,19198 1,03274 2,08177 170 
1,90356 1,7927 2,99841 180 
2,61455 2,58476 3,76092 190 
3,08976 3,07046 4,27821 200 
3,30372 3,23966 4,59519 210 
3,30716 3,15211 4,75784 220 
3,17429 2,90414 4,79998 230 
2,94171 2,54753 4,74347 240 
2,6782 2,20117 4,60238 250 
2,4232 1,91312 4,38717 260 

2,19433 1,711 4,10781 270 
1,92619 1,54354 3,77531 280 
1,76001 1,48174 3,40177 290 
1,58831 1,4002 2,99868 300 
1,38829 1,26246 2,57397 310 
1,14756 1,05026 2,12884 320 
0,86553 0,78129 1,65838 330 
0,57954 0,52865 1,16752 340 
0,43148 0,67235 0,73323 350 
0,85253 1,22488 0,68463 360 

θ (°) Res. Exp 
60,2791  10,797  
70,3256  6,149  
80,3721  7,422  
90,4186  8,651  
100,465  13,433  
111,07  12,338  

120,558  9,971  
130,605  7,516  
140,651  2,298  
221,023  8,623  
231,628  6,607  
240,558  8,056  
249,488  9,197  
260,651  12,356  
270,698  9,814  
280,744  12,14 
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Figure III.4 – Sections efficaces triplement différentielles avec le facteur de Gamow pour 

l’ionisation par impact d’électron de la somme 1b1+3a1  de la molécule d’eau (H2O) tracé 

en fonction de l’angle d’éjection θe relativement à la direction d’incidence. L’énergie 

d’incidence Ei=250 eV, l’énergie d’éjection Ee=10 eV et l’angle de diffusion θs=15°. 
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Orbitale   2a1 

 

 

θ (°) Born 1 Born 2 Schwinger 
0 0,96553 1,81168 0,69653 

10 1,76215 3,03428 1,89411 

20 3,00745 4,67743 3,82757 

30 4,64865 6,6822 6,16087 

40 6,47795 8,86554 8,58786 

50 8,13509 10,80474 10,72573 

60 9,20024 12,49437 12,50651 

70 9,36049 13,2175 13,27889 

80 8,56176 12,87867 12,8649 

90 7,03537 11,41803 11,09764 

100 5,18508 9,26618 8,37552 

110 3,42176 6,86937 5,35318 

120 2,03626 4,52643 2,65587 

130 1,15467 2,63635 1,08827 

140 0,76485 1,33509 0,34247 

150 0,77276 0,61602 0,29046 

160 1,05461 0,36921 0,39517 

170 1,4911 0,44828 0,64524 

180 1,98422 0,70799 0,97326 

190 2,46277 1,02328 1,31465 

200 2,87531 1,30711 1,61405 

210 3,19429 1,51109 1,83352 

220 3,40539 1,61525 1,95808 

230 3,5035 1,61601 1,98669 

240 3,48993 1,52551 1,92617 

250 3,37081 1,36207 1,792 

260 3,15622 1,14769 1,60098 

270 2,85985 0,90708 1,37197 

280 2,49913 0,66423 1,12149 

290 2,09531 0,44139 0,86896 

300 1,67357 0,25874 0,63183 

310 1,26319 0,13902 0,42645 

320 0,89838 0,10723 0,26817 

330 0,62072 0,19802 0,16705 

340 0,48417 0,46051 0,13454 

350 0,56337 0,96508 0,22677 

360 0,96553 1,81168 0,69653 

   

θ (°) Res. Exp 
49,8904  8,9352  
60,0304  12,26125  
69,5299  13,04665  
80,0263  10,2459  
89,473  9,4248  

99,3252  3,97035  
110,074  8,86635  
119,914  3,03875  
129,319  0,94775  
140,61  5,39495  

220,272  4,5067  
230,256  3,08805  
240,396  6,4141  
250,366  4,54665  
260,95  4,43615  

269,895  5,29635  
280,401  2,79395 
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Figure III.5 – Sections efficaces triplement différentielles avec le facteur de Gamow pour 

l’ionisation par impact d’électron de l’orbitale 2a1  de la molécule d’eau (H2O) tracé en 

fonction de l’angle d’éjection θe relativement à la direction d’incidence. L’énergie 

d’incidence Ei=250 eV, l’énergie d’éjection Ee=10 eV et l’angle de diffusion θs=15° 
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1) Cas où le facteur de Gamow est  non introduit 

Nous avons aussi tracés les sections efficaces triplement différentielles TDCS sans la 

correction du facteur de Gamow. Ceci a été représenté dans les figures III-6-8. 
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Figure III.6 – Sections efficaces triplement différentielles sans  le facteur de Gamow pour 

l’ionisation par impact d’électron de l’orbitale 1b1  de la molécule d’eau (H2O) tracé en 

fonction de l’angle d’éjection θe relativement à la direction d’incidence. L’énergie 

d’incidence Ei=250 eV, l’énergie d’éjection Ee=10 eV et l’angle de diffusion θs = 15° 
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Figure III.7 – Sections efficaces triplement différentielles sans  le facteur de Gamow pour 

l’ionisation par impact d’électron de l’orbitale 1b2 de la molécule d’eau (H2O) tracé en 

fonction de l’angle d’éjection θe relativement à la direction d’incidence. L’énergie 

d’incidence Ei=250 eV, l’énergie d’éjection Ee = 10 eV et l’angle de diffusion θs = 15° 
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Figure III.8 – Sections efficaces triplement différentielles sans  le facteur de Gamow pour 

l’ionisation par impact d’électron de l’orbitale 2a1 de la molécule d’eau (H2O) tracé en 

fonction de l’angle d’éjection θe relativement à la direction d’incidence. L’énergie 

d’incidence Ei=250 eV, l’énergie d’éjection Ee=10 eV et l’angle de diffusion θs=15° 

 

Dans les figures III.2-5 nous avons tracé les sections efficaces triplement 

différentielles obtenues dans la première et la deuxième approximation de Born corrigée 

par le facteur de Gamow ainsi que l’approche variationnel de Schwinger. Nos résultats 

théoriques sont comparés aux mesures expérimentales de Milne-Brownlie et al. [18]. Il faut 

rappeler que ces mesures expérimentales ont été normalisé avec nos résultats obtenus. On 

observe à partir des résultats et des tracés des orbitales moléculaires 1b2, 1b1 et la somme 

1b1+3a1 que la seconde approximation de Born, l’expérience dans la région binaire 

(θe<180◦). Cependant, nos résultats sous-estiment l’expérience dans la région de recul     

(θe >180◦) . Nous pouvons voir également, une amélioration significative donnée par le 

facteur de Gamow pour les deux approximations de Born première et deuxième ordre. 
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Nous observons qu’il n’y a pas une grande différence entre la seconde 

approximation de Born et le principe variationnel de Schwinger. Mais nous pouvons aussi 

voir que le principe variationnel de Schwinger donne une petite correction notamment sur 

le déphasage vers la droite. Nous pouvons observer aussi dans ces figures, selon les 

résultats des orbitales moléculaires 1b2, 1b1 et la somme 1b1+ 3a1 , que la seconde 

approximation de Born, le principe variationnel de Schwinger sont en  bon accord avec le 

deuxième pic de l’expérience dans la région binaire ( θe<180◦). Cependant, nos résultats 

sous-estiment l’expérience dans la région de recul ( θe>180◦). Nous rappelons que la même 

remarque à été observée dans l’étude de l’ionisation de l’atome d’hélium ce qui nous 

ramène à penser que l’influence de l’ion moléculaire sur l’électron éjecté est importante et 

doit être considérée dans les calculs de la section efficace. Pour l’orbitale 2a1, notre 

formalisme décrit convenablement les résultats expérimentaux. Une nouvelle est observée 

dans nos résultats, c’est la prédiction de deux pics dans la région de recul des orbitales 

moléculaires 1b2 , 1b1 et la somme 1b1 + 3a1, chose qui n’a pas été décrite précédemment 

d’une telle manière. De l’analyse de la région binaire nous pouvons observer que la 

première approximation de Born n’est pas suffisante pour décrire la dynamique de 

l’ionisation de la molécule d’eau dans les conditions cinématique Ei=250 eV et Ee=10 eV. 

Donc, des effets d’ordres supérieurs sont importants essentiellement dans l’ionisation des 

orbitales moléculaires 1b2 , 1b1 et 3a1. Bien que nos calculs donnent une bonne description 

pour la région binaire ils restent en dessous de l’expérience dans la région de recul des 

orbitales moléculaires 1b2, 1b1 et 3a1, et pour les petits angles dans la région binaire. 

Les figures III.6-8 sont similaires aux figures III.2-5 mais cette fois-ci les sections 

efficaces triplement différentielle sont tracées sans la contribution du facteur de Gamow,  

En général nous avons les mêmes commentaires donnés dans l’analyse précédant quand on 

compare les résultats théoriques avec les mesures expérimentales sauf que l’absence de 

l’influence du facteur de Gamow mène à une sous estimation des résultats expérimentaux 

autour des pic. 

Quand l’énergie d’éjection est grande nous avons remarqué que le formalisme 

variationnel de Schwinger donne des résultats plus précis que les résultats donnés par la 

deuxième approximation de Born. L’analyse des différentes figures montre aussi que plus 

l’énergie d’incidence est petite plus le formalisme variationnel de Schwinger devient 

sensible à la variation du paramètre u� qui représente la moyenne sur les énergies 

d’excitation des états intermédiaires 
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Dans ce mémoire, nous avons présenté un nouveau formalisme pour calculer la 

section efficace triplement différentielle pour l’ionisation simple de la molécule d’eau 

(H20) par impact éléctronique. Dans ce formalisme les calculs de la section efficace sont 

effectués en utilisant le principe variationnel de Schwinger et aussi dans la première et la 

deuxième approximation de Born en introduisant le facteur de Gamow pour considérer 

l’interaction post-collision entre les deux électrons diffusé et éjecté. Dans le second terme 

de l’approximation de Born nous avons utilisé l’approximation de fermeture pour prendre 

en compte tous les états intermédiaires discrets et continus. Le premier terme de 

l’approximation de Born est calculé analytiquement et le deuxième terme est calculé semi-

analytiquement.  

Le bon accord de nos résultats avec les mesures expérimentales montre que le 

formalisme présenté est bien adapté à l’étude de l’ionisation simple des cibles moléculaires 

avec des structures chimiques de la forme XHn. Le facteur de Gamow qui est souvent 

considéré quand les électrons sortants sont émis avec des énergies comparables donne 

aussi une amélioration importante quand les énergies de ces électrons sont très différentes. 

I ; faut rappeler que plus l’énergie d’incidence est grande moins la correction donnée par le 

facteur de Gamow est importante. 

Dans notre étude sur l’ionisation de la molécule d’eau par impact électronique nous 

avons trouvé que l’approximation de Born de premier ordre n’est pas suffisante pour 

décrire la dynamique d’ionisation des orbitales moléculaire 1b2, 1b1 et 3a1 dans les 

conditions cinématiques Ei=250 eV et Ee=10 eV. Nous présumons que le formalisme 

présenté ici va donner des résultats plus précis si nous décrivons la particule diffusée par 

une fonction d’onde qui contient l’effet de l’ion résiduel et si nous décrivons la particule 

éjectée par une fonction d’onde qui contient, d’une façon implicite, l’effet des électrons de 

l’ion résiduel. L’approche donnée peut être étendue par la suite pour décrire l’ionisation 
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simple des atomes et molécules par d’autres particules chargées comme le proton, le 

positron, et les ions nus. 

Quand l’énergie d’éjection est grande nous avons remarqué que le formalisme 

variationnel de Schwinger donne des résultats plus précis que les résultats donnés par la 

deuxième approximation de Born. L’analyse des différentes figures montre aussi que plus 

l’énergie d’incidence est petite plus le formalisme variationnel de Schwinger devient 

sensible à la variation du paramètre 𝜔 qui représente la moyenne sur les énergies 

d’excitation des états intermédiaires 


