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1 Introduction

La physigue tente de connaitre un objet parécutelui de la Nature. Son étymologie
grecque rappelle cette vocation. Sans faire dealoxtantiques civilisations de I'Egypte, de
Babylone ou d'autres illustres contrées, fondatritene astronomie millénaire, la "science de
la nature" garde son sens originel de I'époqué&mistique jusqu'a I'avenement de la physique
moderne de Galilée. Sa dénomination antique dédmrmnnaissance de toute la nature
matérielle.

Alors que I'Europe s'ouvre au monde et sorttoiggeurs médiévales, le principe d'inertie de
Galilée sacre symboliquement, et arbitrairement,pkysique moderne et restreint sa
signification. Le cartésianisme puis la physiquassique newtonienne développent ses
concepts. Aujourdhui, la physique décrit quantiahent et conceptuellement les
composants fondamentaux de I'univers, les forces'ygjexercent et leurs effets.

Quatre champs composent la physique contemposdigtudient chacun un obijet distinct.
L'astrophysique a pour objet la connaissance dedngrhénes et des constituants
astronomiques tels que les galaxies. La physiquia adeatiere condensée étudie des objets
macroscopiques au travers, par exemple, de lagueysiu solide ou des matériaux. Ensuite,
un troisieme champ regroupe la physique atomigaephysique moléculaire et l'optique
fondamentale. Enfin, la physique nucléaire et lgspjue des particules s'intéressent aux
constituants subatomiques.

La physique contemporaine s'appuie sur une rdétbgie éprouvée pour approcher la
connaissance de ses objets, en s'affranchissgpiuse possible des limites des capacités
cognitives de ses utilisateurs. Ses deux axes métbgiques sont la théorie et I'expérience.
L'expérience n'accepte que les résultats mesuraleseproductibles, puis infirme ou
confirme les hypothéses formulées par la théones dan cadre cohérent. L'expérience essaie
de mettre en évidence le fait, d'amener le phénendams le champ cognitif de I'homme,
tandis que la théorie essaie d'interpréter le thtle maitriser, de le classer, et de prédire
d'autres faits consécutifs ou causaux. La prégictsume toute la puissance de la physique.

Le travail transcrit dans cette thése est umattaexpérimental de physique atomique. Il
s'inscrit dans une collaboration avec des théericiont les résultats sont aussi mentionnés.
Cependant, la raison d'étre de cette expériencedrdes motivations en physique atomique
et aussi en physique des particules.

La physique atomique décrypte les phénomeénastinpar les atomes et leurs constituants,
mais aussi les ions, les électrons, et les photels.s'apparente intimement a la physique
moléculaire et a I'optique fondamentale. Des tlesoaxtrémement précises et des données
expérimentales a haute résolution décrivent lagira électronique des particules atomiques.

Cependant, une compréhension approfondie desegsos dynamiques lors de collisions
atomiques fait largement défaut. Une collision wstchoc entre deux corps, dont I'un, au
moins, est en mouvement. En physique, deux pagscehtrent en collision lorsqu’elles
interagissent via un potentiel. De ce potentielvé#éune force qui modifie conséquemment la
trajectoire d’au moins l'une des deux particule®tlide des trajectoires peut aboutir a la
connaissance du potentiel et ainsi intéresserfaramauté des physiciens.

Cette connaissance incomplete des processusmiynmes provient, d'une part, des
problemes théoriques pour décrire les réactionlssiqurs particules quantiques dépendantes
du temps, et, d'autre part, des difficultés expénitales a élaborer des expériences completes
ou tous les parametres sont accessibles. D'un peintue théorique, ceci peut paraitre
surprenant dans la mesure ou le potentiel d'inierad'un systéme atomique est exactement
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connu. Le manque de compréhension des processamyures pour des systemes atomiques
a plusieurs particules contraste, de maniére temtie] avec le monde quotidien, dont ces
processus sont a la base, comme, par exemplegédesions chimiques et les systemes
biologiques.

Le retrait d'un électron suite a la collisiortrerune cible atomique ou moléculaire et un ion
peut illustrer un probléeme dynamique a plusieurpg@uantiques. Au moins trois particules
participent a la collision, a savoir un ou plusgeélectrons, le coeur de la cible et le projectile.
Les processus inhérents sont la capture électrerggliionisation. La capture électronique,
aussi appelée échange de charge, transfert deecbartyansfert électronique, signifie qu'un
projectile ionique capture un ou plusieurs élecrdapuis une cible neutre vers des états liés
du projectile. Lors d'un processus d'ionisationpiejectile ionique expulse un ou plusieurs
électrons du cortége électronique de la cible damsscapturer, et les électrons expulsés
deviennent des électrons libres dans le continulim. photon peut aussi induire un
mécanisme d'ionisation lors d'un phénomeéne apetop- ionisation.

Depuis trente ans, les efforts se concentrentl'syploration de systémes dynamiques
simples n'impliqguant que trois corps quantiqued,adle d'expériences cinématiquement
completes. Tous les vecteurs d'impulsion des émtaix y sont déterminés. Les corps
impliqués peuvent étre des particules élémentawasme les photons ou les électrons, ou des
particules plus complexes comme les ions. De nounsese études de simple ionisation de
I'atome d'hydrogene induite par un impact électro@j notéed, 2e), réalisées depuis 1979
[Weigold 1979], ou de double ionisation de I'hélismite a un impact photonique, notége (
2¢), réalisées depuis 1993 et revues par Briggs é@midit [Briggs 2000], avanceérent
profondément la compréhension des problemes dyngsig trois corps. Dans certains cas,
les simulations résolurent exactement le problecoeame, par exemple, pour un photon
incident a de faibles énergies d'impact [Rescigd@d). Cependant, de troublants désaccords
entre des résultats expérimentaux et des prédéctiennotables théories apparurent dans les
systemes a quatre corps, avec essentiellement geosiscules actives, comme la simple
ionisation de I'hélium par limpact d'un ion rapifiechulz 2003]. Cette remarque vaut
eégalement pour les premieres expériences cinéneatigt complétes de double ionisation de
I'hélium par impact électronique [Taouil 1998, Ddri99, Dorn 2001], qui exhibérent les
impressionnantes difficultés de compréhension poeraction coulombienne mutuelle de
quatre particules quantiques. Ainsi, les étudeseties axées sur les problemes dynamiques a
trois corps, impliquant, par exemple, des projestibniques et des cibles plus lourdes que
I'nydrogéne ou [I'hélium, renforcent et peaufinees Iconnaissances des problemes
dynamiques. En revanche, les études portant sysrddémes dynamiques a quatre corps
quantiques, aux avant-gardes, jouent aussi un dél@sif dans la compréhension des
probléemes dynamiques.

Les enjeux fondamentaux de physique des pag8cuintroduits ici de maniére non
exhaustive, sont autres. La physique nucléaire eetoranche de la physique des particules,
déchiffre et traduit les phénomeénes induits pardgau atomique, constitué de protons et de
neutrons. Les mesures de précision sur la structupdéaire sont essentielles pour une
meilleure compréhension des noyaux et des interatintrinseques entre protons et
neutrons. Par ailleurs, I'un des enjeux majeurtadehysique des particules est de tester le
Modéle Standard. Ce modele décrit les particulémeéntaires et inclut dans un méme cadre
formel trois des quatre interactions fondamentaled'interaction électromagnétique,
I'interaction nucléaire forte et l'interaction némire faible. Toute interaction s'effectue par
I'échange d'un ou plusieurs bosons. L'interactient®magnétique, par exemple, s'effectue
par I'échange du photon. Malgré le consensus nimbancadre théorique et les belles
prédictions avérées par des expériences ultérieledglodele Standard présente quelques
défaillances, avec pour exemple notoire I'échesediescription quantique de la gravitation.
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De nouvelles extensions et de nouvelles théoridgipent a la physique "au-dela du Modele
Standard", selon I'expression consacrée. Deux typespériences viennent épauler et
contraindre la théorie. Le premier type impliqus égpériences a hautes énergies, avec pour
but la recherche du boson de Higgs, tandis quesdensl type implique des mesures de
précision en physique nucléaire.

1.1 Contexte scientifique et motivations en physique atnigque

Le processus de capture électronique joue un siginificatif lors de collisions avec une
cible solide. Etudier ce phénoméne donne accesgramd nombre d'investigations comme,
par exemple, I'étude de I'endommagement des matésiaus irradiation. Outre son aspect
fondamental, cette étude ouvre la voie a la congm&bn des mécanismes conduisant au
vieillissement prématuré des enceintes de confinemhe combustible nucléaire. L'industrie
des semi-conducteurs demande également une protomiha@issance des surfaces isolantes
ou métalliques. Les ions représentent un outil sbiglué pour diagnostiquer ou pour
modifier |'état des surfaces. L'éventail des phées, comprenant notamment I'implantation
ionique, la pulvérisation [Aumayr 2004] et la ciéatde structures nanométriques [Aumayr
2008, El-Said 2008], est large. Le projectile ds#fua aussi fait I'objet d'études approfondies
en physique fondamentale [Rousseau 2007, Schi@f]2Ce faisant, la cible solide sert de
réservoir d'électrons pouvant étre capturés dasshdats états de Rydberg du projectile et
laissant ses couches internes vides. La notioord&atreux [Briand 1990] apparait alors. Ce
dernier se stabilise énergétiquement de maniéreerdusive soit par déclin radiatif, soit par
auto ionisation. La mesure de la longueur d'ondepti@tons émis au cours du déclin radiatif
par spectroscopie de photon, ou la mesure de giiendes électrons émis au cours de l'auto
ionisation par spectroscopie d'électron, permet cdenaitre la population des états
multiplement excités du projectile. Il en découlibiention d'informations sur la structure
atomique du projectile et sur les mécanismes dellsion.

Le processus de transfert électronique intehaessi lors de collisions avec des cibles plus
simples, des cibles gazeuses. Ces cibles décermsmsencore utilisées pour étudier les
interactions entre des ions et des atomes. La qiysatomique fondamentale trouve
indéniablement son souffle depuis quelques décerga@s ces études, qui consistent non
seulement a obtenir des données sur la structgresfgces multiplement chargées, comme,
par exemple, les niveaux d'énergie et les prohébilde transition, a vérifier les effets
relativistes, et a tester la théorie de I'électnaalgique quantique. Mais ces études consistent
aussi a connaitre les mécanismes gouvernant lesion|l a tester les différents modeéles
théoriques de collisions, et a fournir des donre@eactéristiques de la collision telles que les
sections efficaces. Ces études ont pour ambitiomameprendre les objets mesurés et de
fournir des modeles simplifiés de situations comede L'aval applicatif débouche notamment
sur le développement de lasers X et UV.

Le processus de capture électronique joue ausgidle non négligeable dans tous les
environnements constitués de particules neutrahatgées, voire hautement chargées. La
recherche scientifigue fondamentale, théoriquexpeementale, cherche a comprendre ces
environnements, appelés plasmas. La population étatss électroniques excités, qui
décroissent par un canal radiatif, représente pacasmportant de la capture électronique. Le
spectre d'émission photonique, qui résulte du détdi cette excitation, peut symboliser le
processus primaire de capture et étre utilisé ponder les propriétés des plasmas.

Un exemple de ces environnements, dont la caglectronique est la clef de volte, est les
plasmas créés au sein des tokamaks, dont le d@estgmt actuel vise a contrdler la fusion
thermonucléaire comme source d'énergie civile. Batds températures, de I'ordre d& 40
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10° K, sont utilisées pour obtenir la fusion du deut@r’H et du tritium>H. Les hautes
températures provoquent la présence d'ions hauteomamgés, issus d'especes atomiques
parasites dans le plasma. Ces impuretés aux caarseEgpl néfastes diluent le combustible
nucléaire et refroidissent le plasma. Ce phénonten@erte radiative, di aux photons de
déclin radiatif qui suivent la capture et ne soas péabsorbés par le plasma, a initialement
motivé les études de collisions d’'ions multiplemehargés. Dans la mesure ou I'émission
photonique induite par la capture informe des dtwasits du plasma, elle peut servir de
diagnostic de facon passive, ou active par l'igactle faisceaux neutres rapides [Isler 1978,
Rice 1986, von Hellermann 1991, Wolfrum 1993, 1604, O'Mullane 1999] pour obtenir
des profils de densité du plasma, les concentmtitimpuretés, leurs profils de vitesses, et
des profils de température. Une autre voie imptetast le devenir des particulesées de la
fusion, leur caractérisation, la mesure de lelent@sement, leur transport et leur distribution
d'états de charge. Ceci requiert la connaissanaetexles processus de capture électronique
impliquant ces particules [von Hellermann 1993, Hoekstra 2007].

Par ailleurs, les processus de transfert éleicpe interviennent aussi dans les plasmas
astrophysiques. lls jouent un role déterminant dansilyse des raies d'excitation observées
sur les nébuleuses planétaires ou dans les nuagestellaires froids. L'échange de charge est
aussi déterminant pour analyser des espéces mggés, impliquées dans linterprétation de
spectres observés sur des plasmas plus chaudgiéelss plasmas coronaux [Pequinot 1988,
Fuselier 1991, Kallman 1994]. De récents effortg/étent la compréhension de l'interaction
entre les ions hautement chargés des vents solaireles constituants atomiques et
moléculaires des atmosphéres cométaires qui émdtiaayonnement X. Peu de temps aprés
la premiere observation de cette émission cométiregayons X [Lisse 1996], Cravens
[Cravens 1997] réalisa que cette émission résuliaitransfert électronique entre les ions
hautement chargés des vents solaires et les pasgtineutres du gaz caudal des cometes. La
raie d'émission du rayonnement X peut étre relide @opriétés du vent solaire et de la
comete, par exemple la vitesse du vent stellaiegg8dorfer 2001, Bodewits 2004].

Le phénomeéne d'échange de charge intervient dass le développement des lasers X et
UV. De nombreuses méthodes l'utilisent pour peupdsr états trés excités d'especes
hautement ionisées, provoquant ainsi l'inversionpdpulation nécessaire a I'amplification
laser [Matthews 1995].

Une autre manifestation des processus de capiectronique et d'ionisation se trouve dans
les dommages causés aux tissus humains par datiagasiiou de lourdes particules. Tout au
long du chemin parcouru par la radiation primaippaaissent des particules secondaires
telles que des électrons et des ions. C'est Hati@n entre ces particules secondaires et les
structures biologiques comme les brins d'ADN quiveat causer des dommages biologiques
majeurs [de Vries 2003, Schlatholter 2004].

C'est dans ce contexte que le dispositif expantal décrit dans la suite de ce manuscrit a
été réalisé afin d'étudier le processus d'échaagharge.

1.2 Contexte scientifique et motivations en physique raleaire

Deux axes majeurs constituent les études detsteunucléaire. Le premier axe englobe les
mesures de rayons de charge dans les noyaux athatbs que le second s'intéresse aux
mesures de corrélations dans la décroissance

Les isotopes & faible durée de vie comiHe et®He présentent un halo de neutrons
faiblement liés autour d'un cceur ée [Tanihata 1992], encore nommé particuleCette
vérification expérimentale differe du modele ifitde la goutte d'eau, ou les neutrons et
protons se répartissent de fagon homogéne darsysinLa déviation des rayons de charge
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par rapport a celui diHe donne acceés a l'interaction entre le halo deefalensité et le cceur.
Les mesures de rayons de charge constituent daamdelie opportunité pour sonder cette
interaction. De récentes expériences déterminéesniayons de charge Gde [Wang 2004]
et®He [Mueller 2007].

Ensuite, la compréhension du processus de déartiex passe par I'étude des distributions
angulaires dans I'émissiande noyaux déformés. Delicgt al. [Delion 1994] proposeérent
gu'une anisotropie de I'émissiarpourrait résulter du passage par effet tunnetaets d'une
barriere de potentiel variant avec I'angle par oap@ I'axe de symétrie du noyau.

Les tests du Modele Standard se divisent en geowpes. Le premier groupe étudie les
effets de non conservation de parité et de violati® symétrie par renversement du temps. Le
second mesure les corrélations dans la décroisgance

Les effets de non conservation de parité se festant notamment lors de I'échange de
bosons 2 entre les électrons et le noyau de I'atome, ajusidans la présence d'un moment
anapolaire du noyau. Les phénomenes révélés larexjgeriences menées [Bennett 1999,
Wood 1997] favorisent les atomes lourds comme $&ucg Par ailleurs, depuis la découverte
de violation de charge et de parité dans les mésples sources de violation de symétrie par
renversement du temps préoccupent les cherchearsrésence d'un moment dipolaire
électrique (EDM) du neutron ou de I'électron emaisemne manifestation indiscutable. Si
divers facteurs autorisent un EDM atomique intripnge Sandars [Sandars 1967] montra
qu'avec certains atomes I'EDM de I'électron peduire un EDM atomique global bien
supérieur. Sa valeur est conditionnée par le nura@mique et favorise donc les atomes
lourds. La limite actuelle d'un EDM atomique, ohtersur le mercure, est en accord avec une
valeur nulle [Jacobs 1993].

Enfin, la décroissangeconstitue un objet unique et facile d'accés ptudiér I'interaction
nucléaire faible et un pan de la physique au-delavibdele Standard. Des expériences
prometteuses [Gorelov 2005] ont ouvert la voie & esures de précision pour mesurer le
parametre de corrélation angulaire béta — neutrino.

Pour lI'ensemble de ces sujets de recherche gsigplke nucléaire qui nécessitent des
mesures de précision, le piégeage magnéto — optieggi@oyaux d'intérét constitue I'une des
meilleures pistes expérimentales. A l'avenir, Ispdsitif décrit dans ce manuscrit pourra
participer a de telles expériences.

1.3 Spectroscopie d'impulsion d'ions de recul

La rigueur méthodologique de la recherche ersiplg impose de constants échanges entre
la théorie et I'expérience. Alors que I'expérieméwele les phénomenes de la Nature, la
théorie tente, d’'une part, d’interpréter les fatgpérimentaux, et, d’autre part, de prédire
d’autres faits causaux ou consécutifs. Des modéesriques permettent de décrire
qualitativement et semi — quantitativement le cortggnent de systemes complexes, et leurs
prédictions sont comparées aux expériences.

Certaines applications de physique atomique ssitemt la connaissance de sections
efficaces de transfert électronique et des étatdésxpeuplés aprés le transfert. De plus, la
compréhension des mécanismes d'échange de changatal les modéles théoriques et leur
donne une limite réaliste plus claire a interpréter

Lors d'une collision entre un ion simplementauitiplement chargé et une cible atomique,
trois processus physiques différents peuvent ietery nommément l'ionisation de la cible,
I'excitation de la cible, ou I'échange de chargdadeible vers le projectile. L'importance
relative de ces processus dépend de la granddaruitesse de l'ion projectilep devant la
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vitessev0 des électrons actifs de l'atome cible. L'excitatdbmine dans le domaine des
hautes vitessesvgJ >>V,), et, dans le domaine des vitesses intermédiaﬁr,%szvo),

concurrence les deux autres processus. Dans leimmrdas basses énergies de projectile
(Vp <<V), le processus majeur est I'échange de chargealail décrit dans ce manuscrit se

place dans ce dernier régime de vitesses.

Dans le cas plus général d'un projectile ioniqudtiplement chargé entrant en collision
avec un atome, l'expression de la collision, dagsidlle les états de charge de toutes les
particules sont spécifiés, peut se résumer de taamasuivante :

At +B  Al0=9* LB 4 (r —g)e” (1-1)

Cette expression signifie que le projectileudi#f d'un anglé a capturés électrons orbitant
autour de la cible atomique, tandis ques électrons ont été expulsés vers le continuum lors
de l'impact. La cible a perduélectrons. Il est a noter que le projectile etilde peuvent
avoir des états de peuplement électronique exafigss la collision. Lors d'une collision non
résonante, I'énergie interne du systeme subit anation appelé€ de réaction.

Plus spécifiqguement, en se restreignant auxegsus n'impliquant qu'un seul électron actif
lors de la collision, les expressions menant amaitetu a I'excitation d'un électron de la cible
peuvent se résumer de la sorte :

AT +B(ny,lg.Mmy) —» AT +BT +e” (1-2)
A9 +B(ng,lg,my) — A% +BN(n,I,m) (1-3)
AT +B(ng,lg,mg) — AT (n,l,m)+B* (1-4)

pour les processus de simple ionisation, d'exoitatie la cible, et de simple capture

électronique, respectivement. La principale diffée concernant I'excitation est que la cible
reste neutre. Pour les deux autres processudyl&aionisée s'appelle désormais ion de recul.
Dans le cas de la simple capture, le projectiltuséf ne peut se désexciter que par transition
radiative en émettant des photons caractéristigieed'état de capture. Le travail de ce

manuscrit concerne la simple capture électronique.

Cependant, le cas de la double capture élequenigui met en jeu deux électrons actifs de
la cible, présente l'intérét de l'originalité deses de déclin du projectile excité. Les deux
électrons transférés peuplent des états excitétespojectile. Cet état doublement excité
emprunte soit la voie du déclin radiatif accompaded'émission de photons, aboutissant a
une double capture stabilisée, soit la voie ded'auionisation ou I'un des deux électrons
capturés est émis dans le continuum par effet Augf@utissant ainsi a une double capture
auto — ionisante. L'évocation de cette situatioysfgiue ne vise qu'a clarifier le contexte de ce
travail.

Les expériences pionniéres sur I'échange degehaduit par une collision avec des ions
multiplement chargés consistérent en des mesuresect®ns efficaces totales de capture
multiple [Klinger 1975]. Lors de ces expériences éxpérimentateurs ne détectérent que le
projectile diffusé sans tenir compte de la pere@ectrons capturés par I'auto — ionisation du
projectile, alors que ce processus n'est pas mllg dans le cas de la capture multiple.
D'autres équipes réaliserent par la suite de nmsvekpériences plus sophistiquées [Cocke
1981, Muller 1983, Liljieby 1986], qui consistaienmesurer en coincidence I'état de charge
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des projectiles diffusés et des ions de recul.ftadions relatives des états de charge créés
durant la collision ou les sections efficaces als®lpurent étre déterminées en fonction du
nombre d'électrons capturés a la cible et du nomtétectrons stabilisés sur le projectile. Ces
résultats expérimentaux permirent de tester eemtiéé le modeéle classique de la barriere
coulombienne [Bohr 1954, Ryufuku 1980, Niehaus 1986

Les expériences suivantes analysérent plus &neres collisions. Plusieurs techniques
bourgeonnantes collecterent des informations suétiats peuplés par la capture électronique
ainsi que sur les mécanismes physiques impliqués différentes techniques sont la
spectroscopie de gain d'énergie, la spectroscogiecttons Auger, la spectroscopie de
photons, et la spectroscopie d'impulsion d'ionsedal.

Othaniet al. [Othani 1982] inaugurerent I'étude de la captleetBonique par spectroscopie
de gain d'énergie. lls déterminérent le peuplendestétats excités sur le projectile apres la
simple capture intervenant pour les systémés+(He et @" + He. Cependant, la technique
de spectroscopie de gain d'énergie nécessite deedax d'ions projectiles bien définis en
énergie. De plus, la double capture auto — ionesspndvoque un élargissement des raies da a
un effet cinématique lié a I'éjection de I'électdsms le continuum, rendant ainsi difficile
I'identification des états peuplés et des mécarisiReur s'affranchir de ce probleme, une
équipe francaise monta un dispositif permettanhdsurer simultanément le gain d'énergie et
l'angle de diffusion du projectile en coincidenoee@ l'ion de recul [Barat 1987]. Les
contributions de la simple capture, de la doubfgwe stabilisée et de la double capture auto
— ionisante furent bien séparées. Grace aux medearegctions efficaces différentielles, ce
groupe contribua beaucoup a la compréhension deamsénes de capture pour un grand
nombre de systemes de collisions [Barat 1990, B&82, Gaboriaud 1993, Guillemot 1990,
Laurent 1987, Roncin 1986-1997]. Une équipe suédaiflisa aussi cette technique pour
étudier la simple et la double capture par deseptibgs trés chargés Ry avec15<< q<<18

[Cederquist 1995]. Enfin, il faut noter que cegehnique fut utilisée lors d’expériences de
diffusion anisotropique du projectile sur des abldignées et orientées a l'aide de lasers
[Aumayr 1992, Dowek 1990, Houver 1992].

Plusieurs équipes développérent parallelemensplectroscopie d'électron Auger pour
étudier les processus de capture multiple. Ce dgpeapture aboutit effectivement a des états
multiplement excités qui se désexcitent préférdatient par auto — ionisation. Depuis les
premiers travaux de Bordenave-Montesqweeal. [Bordenave-Montesquieu 1984], plusieurs
groupes utiliserent la spectroscopie d'électronr geiudier la double capture [Stolterfoht
1986, Mann 1987a, Mann 1987b, Mann 1987c, Mack 198Kaue 1990, Sakaue 1991]. Leur
attention se focalisa sur les processus ayantdpmes la collision [van der Straten 1986,
Morgenstern 1990, Bordenave-Montesquieu 1987, Barde-Montesquieu 1994], sur le rble
joué par linteraction diélectronique [Stolterfol®86-1993, Winter 1987, Frémont 1992-
1994, Chesnel 1996-1998] et sur la dépendance angulle I'électron éjecté [Moretto-
Capelle 1990, Holt 1991, Frémont 1992, Frémont 1984 permet de déterminer les sections
efficaces différentielles [Khemliche 1995]. Cepemildes effets ayant lieu apres la collision,
qui dégradent la résolution, limitent la méthodienl est de méme pour 'analyse de la voie de
double capture auto — ionisante, sans connexion lagevoies de simple capture et de double
capture stabilisée. Benoit-Catiith al. [Benoit-Cattin 1988] tentérent une étude de lawap
multiple, mais devant la complexité des spectre® a@u grand nombre de voies ouvertes,
d'autres expérimentateurs utilisérent une techniffueoincidence entre les électrons et I'ion
de recul [Posthumus 1992a, Posthumus 1992b, MeGetpelle 1998].

D'autres équipes expérimentales développerest ttmisieme technique fondée sur la
détection des photons créés par la désexcitatian éliats apres la collision. Certaines
l'utilisérent pour étudier les processus de simpfgure [Dijkkamp 1984-1985, Boduch 1989-
1992, Martin 1989-1990, Suraud 1991, Druetta 198851 Bliman 1992, Jacquet 1993], dont
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les états excités induits déclinent par transitamhative. Grace a la grande résolution de cette
méthode, ces expériences permirent de complétatdiesées de structure atomique sur les
ions multiplement chargés, et de déterminer lesmecefficaces de simple capture pour un
grand nombre de systémes de collisions. Les effetseur du projectile sur la distribution en

| des états de capture furent mis en évidence [Ri&g85, Jacquet 1995, Lauhlé 1997a,
Lauhlé 1997c], et Hoekstrat al. [Hoekstra 1993a] observérent également I'excitatie la
cible. De plus, la mesure de la polarisation dessrémises lors du processus de simple
capture permit de déterminer le degré d'alignentm# états produits et de sonder les
mécanismes mis en jeu [Schippers 1995, Lauhlé 128&hlé 1997b]. Néanmoins, les
expérimentateurs se penchérent moins sur le prageks double capture, a cause des états
doublement excités et auto — ionisants, nés deraeegsus. Généralement, la présence de
nombreuses raies de simple capture handicapeapiatation des spectres de double capture
obtenus par cette technique. Un groupe franca@u@principalement ce probleme [Martin
1993-1995, Chen 1996]. L'utilisation d'une techeigie coincidence entre les photons et les
ions de recul leur permit de montrer que pour aestaystemes de collision, la population
d'états de Rydberg était responsable des fortsdaistabilisation observés. La spectroscopie
de photons montra également que, pour des capaupbss de deux électrons, une fraction
non négligeable des électrons capturés pouvatabdiser sur le projectile.

Enfin, Ullrich et Schmidt-Bécking [Ullrich 1987aJllrich 1987b, Ullrich 1988a, Ullrich
1988b] développérent la derniere technique, la tepsaopie d'impulsion d'ions de recul.
Cette technique permet de réaliser des expérieacEsnatiquement completes, tout en
procurant dans une grande gamme d'énergie une bésoleition sur les angles de diffusion
et sur lexQ de réaction. Certains expérimentateurs l'utiliseevec succes lors de I'étude de
l'ionisation [Wu 1995a, Jardin 1993-1996, Cocke 119®n groupe américain commenca a
étudier la capture électronique et détermina Qede réaction et des angles de diffusion
moyens [Ali 1992]. En revanche, I'apport de cilités froides comme les jets supersoniques
développa considérablement cette technique [Wu 4,98%ergel 1995a, Mergel 1995b,
Ullrich 1994, Duponchel 1997, Cassimi 1996, Flédhd®©97] et donna naissance a la
technique COLTRIMS ("COLd Target Recoil lon MomemtuSpectroscopy” en anglais).
Plusieurs revues successives [Ullrich 1997, Do6r@é00, Ullrich 2003] dépeignent
excellemment cette technique.

1.4 Latechnique MOTRIMS

1.4.1 Préambule

Malgré ses succes experimentaux, les ciblegtibadelles des jets supersoniques limiterent
la technique COLTRIMS. Cette derniére fournit ddses froides de I'ordre de 0.1 K, voire
au-dela, et limite ainsi la résolution des expé@n de collisions. De plus, pour des
expériences a haute résolution, la palette dexespte cibles atomiques est limitée aux gaz
rares (He, Ne et Ar). Pour s'affranchir de cesthtions, certains expérimentateurs étendirent
la méthode COLTRIMS en combinant un piége magnétoptique et un spectrométre
d'impulsion d'ions de recul. Cette réunion de deskruments fut nommée MOTRIMS, pour
"Magneto Optical Trap Recoil lon Momentum SpectopsC. Les cibles atomiques obtenues
par cette nouvelle technique atteignent des tertyrésaen deca de 1 mK, i. e. de deux a trois
ordres de grandeur inférieurs a celles de la tegclenCOLTRIMS. La dispersion en impulsion
due a la température des cibles tombe @01u.a. de maniere équivalente dans toutes les
directions de l'espace. De plus, la technique MOIRIélargit I'éventail des cibles
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atomiques. Les espéces piégées couvrent les fardéke alcalins, alcalinoterreux et gaz rares.
Néanmoins, les especes les plus faciles a piegartignnent a la famille des alcalins. Enfin,
comme des lasers réalisent le piégeage optiqugélienentateur utilisant la technique
MOTRIMS posséde I'option d'étudier des collisionecades cibles excitées.

Wolf et Helm [Wolf 1997, Wolf 2000] monterent ¢éspositif pionnier associant un piege
magnéto — optique et un spectrometre d'impulsioimesurant les énergies des ions de recul,
issus d'atomes de rubidium ionisés par des pholoos groupes développerent réellement la
technique MOTRIMS. Le groupe danois [van der P@l12a-b] utilisa un piége de sodium
Na pour étudier la diffraction de Fraunhofer loes simples captures électroniques par des
ions Li". Le groupe américain [Fléchard 2001] utilisa uégei de rubidium Rb pour mesurer
principalement le spectre d@ de réaction lors du simple transfert électroniguoer les
collisions C$ + Rb. Enfin, le groupe hollandais [Turkstra 20®iastilisa aussi un piége de
sodium et étudia la capture multiple lors des sighis 3" + Na. Ces trois équipes couvérent
de nombreuses autres études de collisions et femhkr berceau de la technigue MOTRIMS,
excellemment dépeinte par DePaelal. [DePaola 2008].

1.4.2 Dynamique électronique

Cette partie a pour ambition de donner une vaeeseémble sur les expériences utilisant la
technique MOTRIMS et étudiant des collisions emtes ions simplement ou multiplement
chargés et des cibles atomiques froides de sodiargroupe de physique atomique de KVI a
Groningen réalisa la majeure partie des travauxtiommés.

1.4.2.1 Capture et ionisation d'électrons de couches integs et externes du sodium
par impact protonique

Le premier sujet traite de collisions entre gesjectiles protoniques Het des cibles de
sodium, dans leur état fondamental, refroidiesai@d' d'un piege magnéto — optique. Ces
collisions provoquent des captures électroniquparéir de couches internes ou externes du
sodium, ou des transferts électroniques de la gilg le continuum d'ionisation.

En premiére approximation, le systeme protomiatde sodium peut étre considéré comme
un systéme a un seul électron ; c'est donc unmgsi@éal pour tester les modéles a un seul
électron. C'est aussi la raison pour laguelle stesye fut intensément étudié dans le passeé,
aussi bien expérimentalement [Aumayr 1987a, Aumi®a7b, Dowek 1990, Dubois 1985,
Ebel 1987] que théoriguement [Fritsch 1991, Jai®5]19.undy 1996], par différentes
méthodes, aboutissant méme a la détermination diorse efficaces totales de capture
électronique. Ces études révélerent, qu'a bassgi€éne'est presque exclusivement l'orbitale
3sde l'état fondamental du sodium qui participe dyaamique de l'interaction, tandis qu'a
énergie de collision croissante les orbitépst 2s des couches internes sont de plus en plus
impliquées. Ces découvertes invalidérent donc leixcll'utiliser des modeles a un seul
électron. Néanmoins, les expérimentateurs suseettdéja les couches internes d'intervenir
dans la dynamique de l'interaction, car, au-dedaatgies de collisions a 20 keV, la section
efficace totale de capture électronique ne diminpes comme le prédisaient les modeles a un
seul électron, mais restait élevée. Cependantelg®riences passées ne pouvaient pas
distinguer les contributions des couches interhee éa couche externe.

Knoopet al. [Knoop 2004] investirent le sujet en utilisanttéechnique MOTRIMS. Leurs
mesures ne distinguérent pas seulement ces difé&reontributions grace a la résolution de
son spectre el de réaction et a des mesures avec un faible deuifond, mais elles
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révélerent aussi le role actif de I'électron dedache externe dans les processus de capture a
partir des couches internes. Ce dernier reste Harstale 3s ou il est promu de fagon
équiprobable dans l'orbitalgp, ce qui prouve qu'il n'est pas un simple spectaligns du
transfert de charge. Il faut remarquer que dessffedeux électrons actifs prennent aussi de
'importance a faible énergie de collision, comres processus de « transfer excitation », et
ne sont pas uniquement limités au domaine des $i@ntergies de collision.

Knoopet al.[Knoop 2004] déterminérent aussi les sectionsaffs absolues des processus
évoqués pour un éventail d'énergies de collisidlesEmontrent qu'a énergie croissante la
capture d'électrons de couches internes devienplaw® en plus importante. Les résultats
théoriques de ces mémes processus [Zapukhlyak 2@d&§6t comparés avec succes,
prédisent méme que la capture d'électrons de ceuttiernes supplante la capture de
I'électron périphérique au-dela d'énergies de siotii a 40 keV avec des projectiles
protoniques.

Knoop et al. [Knoop 2006a] poursuivirent leurs investigatiorisegplorerent la gamme
énergétique comprise entre 6 et 25 keV pour letopsoincidents. lls ne regardérent que les
captures électroniques a partir de la couche iatéMa@p). A haute énergie, I'électron
périphériqgue3s se comporte comme un électron spectateur, tandispgur des énergies
inférieures a 16 keV il semble étre impliqué damslynamique de la collision, étant promu
dans l'orbital8p avec une forte probabilité.

La résolution des mesures expérimentales de fKabal. [Knoop 2006a] permit méme de
distinguer les différentes couches électroniquesplées sur l'atome d'hydrogene. Les
sections efficaces de ces différents peuplememngnfunesurées pour une gamme d'énergies
de collisions, et comparées avec succes aux réstit@oriques inspirés de la méthode TC-
BGM ("Two-Center Basis Generator Method") [Fritskd84, Shingal 1986, Shingal 1987].

De plus, ces dernieres mesures donnerent lémrseefficaces absolues d'ionisation du
Na@9 pour un panel d'énergies d'impacts protoniques2da 100 keV. La encore, la
technique MOTRIMS se démarqua des mesures pas€ddar¢ 1975, Dubois 1986] en
distinguant l'ionisation a partir des couches imtsr négligeable, et de la couche externe du
sodium. Elle facilita I'étude de trois processuffédents d'ionisation qui décrivent plus
finement la dynamique de I'électron périphériquexct vers le continuum : ce dernier reste
proche de la cible (a haute énergie) ou du prdge@i basse énergie), soit il se balance entre
les deux sur le point selle du potentiel coulombf&addle point mechanism” en anglais)
[Olson 1986, Pieksma 1994, Pieksma 1997]. Pourganeme d'énergie entre 4 et 25 keV des
projectiles protoniques, les expériences utilisanechnigue MOTRIMS montrerent qu'aucun
de ces trois processus d'ionisation ne domineectant.

1.4.2.2 Transfert électronique lors de collisions &" + Na(39)

Le deuxiéme suijet traite de collisions entreidas projectiles multiplement chargé&*@t
des cibles atomiques froides de sodium. D'abordtetdnique MOTRIMS présente les
avantages ataviques de la spectroscopie d'imputBions de recul pour étudier ce type de
collisions, et elle ne pétit donc pas d'éventuffiteinhérents a I'état multiplement excité du
projectile aprés la collision, comme ['effet Augar I'autoionisation. Par ailleurs, la bonne
résolution en énergie de la technigue MOTRIMS estiqulierement souhaitable pour étudier
les collisions mettant en jeu des ions projectihestiplement chargés. Dans la mesure ou les
électrons capturés lors de telles collisions peupties états excités voisins, les différents
processus impliqués nécessitent une bonne résolaticénergie pour étre distingués les uns
des autres.
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Les collisions entre ions multiplement chargésa®mes alcalins furent, par le passé,
principalement étudiées du point de vue expérinhepta la spectroscopie de photons
[Schlatmann 1993, Schippers 1994, Schippers 19&&pfers 1996, Lembo 1985, Hoekstra
1993, Jacquet 2000, Bazin 2002], exploitant le faitun électron capturé lors de ces
collisions peuple souvent des états excités. Laribégui s'attela a ces systemes se basa
principalement sur des calculs Monte-Carlo de ttajee classique (CTMC) [Pascale 1990,
Schippers 1994, Schippers 1996, Hoekstra 1993,udac2p00, Bazin 2002, Olson 1992,
Cornelius 2000].

Turkstraet al. [Turkstra 2001b] utilisérent les premiers la tegme MOTRIMS pour
étudier le systtme ©+ Na. Knoopet al. [Knoop 2005a] complétérent cette étude de facon
plus détaillée et confronta ses résultats aux ptiédis théoriques.

A une énergie de collision de 7.5 keV/uma, lmpde capture électronique domine
largement tandis que les processus provoquant ajgsires de plus de quatre électrons ne
semblent pas exister. Le dispositif hollandais,cgr& sa bonne résolution en énergie,
discrimina les états ¥(nl) peuplés aprés une simple capture pour une éndegimllision
comprise entre 1 et 9 keV/uma. Les états telsmue< sorfl facilement discernables, et
I'état G*(7I) est le canal le plus emprunté. Des résultatslaiies avec des projectilesC
indiquent que le caeur électroniques)? de O* voile une partie de la charge nucléaire, et que
ces deux électrons n'influent pas sur le mécanseneapture électronique. Grace a la bonne
résolution en énergie de son dispositif, Knagtpal. déterminérent les sections efficaces
relatives de chaque étaf’@nl). Alors que la section efficace de simple capgleztronique
du canal dominant T(7I) décroit avec une énergie croissante de colligielies des autres
canaux augmentent, de fagcon trés prononcée notanpoenles orbitalesi= ®tn> 9. Des
éléments d'explication sont donnés par les digidha d'impulsion transverse des ions de
recul N&. L'électron capturé peuple le nivear Id&s de collisions a grands angles de
diffusion, indiquant que le transfert électronique lieu pour de petites distances
internucléaires. Ceci est donc cohérent avec tegta ce niveau est de plus en plus peuplé a
énergie de collision croissante. Pour I'électromuptent les niveauxn= 9 le transfert
électronique a lieu pour de petits angles de dfugt de grandes distances internucléaires.
Ceci est remarquable et pourrait s'expliquer pacroisement des énergies potentielles et un
couplage de type couplage de Demkov [Demkov 196a)r pde grandes distances de
séparation entre les noyaux. Par ailleurs, I'olzgemr de populations significatives dans les
niveaux trés excités Hgl), avecn= 4 lors de collisions Hé + Na@s), vient soutenir cette
interprétation [Knoop 2005b]. Le lecteur voit ainteute l'importance des distributions en
impulsion transverse des ions de recul pour lifleation des mécanismes de transfert
électronique.

1.4.2.3 Capture électronique a partir d'atomes de sodium ecités

Ce troisieme sujet met en exergue la facultg digpositif MOTRIMS a préparer les cibles
atomiques froides dans deux états distincts. Dmaed dans I'état fondamental composent en
grande partie le nuage d'atomes froids, tandisnguftaction d'atomes excités, typiqguement
comprise entre 15 et 30%, forme le reste. Les dmmnélatives au niveau fondamental sont
disponibles, sur une courte période de temps, apast les lasers de piégeage. Les données
relatives au niveau excité sont conséquemment wiislgs en soustrayant celles de I'état
fondamental.

Knoopet al.[Knoop 2006a] se servirent de cette particulaipérimentale pour étudier les
systémes Hé + Na@p) et F* + Na@p), dont les cibles sont des atomes excités de sodiu
lls discriminérent 1& aussi les états’@l) issus de la simple capture électronique. Dartg cet
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situation, les états facilement discernables seistque7<n< 11 le canal ©'(9l) étant le
plus emprunté. Comme conséquence de son énerfiasta plus faible, I'électron excité est
transféré vers des étatsS'@l) plus excités. En ce qui concerne le canal praicitélectron
capturé a partir de cibles excitées peuple le ni@aalors qu'il peuple préférentiellement le
niveau7l quand il est capturé a partir de cibles dang fétedlamental.

1.4.3 Sections efficaces différentielles de capture élechique

Cette partie s'attache a montrer I'avantageniatiée de la méthode MOTRIMS au travers
de l'étude des sections efficaces différentiellegutaires des processus de transfert
électronique. Cette étude a lieu pour des collsiarbasse énergie, de I'ordre du keV, entre
des cibles alcalines froides et des projectilestomiques et ioniques, simplement et
multiplement chargés. L'auteur donne un florilege tesultats obtenus.

1.4.3.1 Cibles de NaBs) et Na@p)

De nombreux groupes explorérent, depuis de neanses années, les mécanismes de
transfert électronique lors de collisions entresiaicalins et atomes alcalins. Une revue
récente [Andersen 2001] inventorie leurs travawxnglets et détaillés. Plus spécifiquement,
un article plus récent [Dowek 2002] référence lemvaux sur des cibles de sodium
bombardées par des protons et des ions alcalissétDdes débouchérent sur un accord trés
satisfaisant entre des recherches expérimentalphistiguées d'un coté, et d'élégantes
théories basées sur l'approche close-couplingsariliune grande base d'orbitales atomiques
et/ou moléculaires. Néanmoins, les oscillationsdesp des sections efficaces différentielles
angulaires prédites par ces théories échappérelat @onfrontation expérimentale, les
techniques conventionnelles étant incapables dridés ces structures. L'auteur propose de
montrer comment la technigue MOTRIMS dépassa cgtiacke, en présentant les résultats de
sections efficaces différentielles angulaires tés®lues.

1.4.3.1.1 Li* + Na(3s, 3p)

Van der Poeét al. [van der Poel 2002] obtinrent la distribution empulsion longitudinale
des ions de reculs Naour des collisions avec des projectile$ &il1 keV/uma. La bonne
résolution du spectre autorisa la distinction dazacix NaBs)—Li(2s) et NaB9)—Li(2p). De
précédentes études montrerent que le cana8Nali(2s), quasi résonant et dominant la
dynamique de l'interaction a cette énergie, estremg par I'électron transféré pour de grands
parameétres d'impact, typiguement de l'ordre deziaire d'unités atomiques.

Van der Poekt al. [van der Poel 2001], auparavant, avaient faitdlagie entre une
collision avec un projectile diffusé apres captélectronique, et la diffraction de Fraunhofer,
trés connue en optique classique. La diffractionFdeunhofer (i. e. en champ lointain) est
'une des manifestations les plus spectaculairda eture ondulatoire de la lumiere. Quand
un faisceau, issu d’'une source de lumiére cohédmtengueur d’'onda , passe a travers un
trou de rayonr, le réseau formé sur un plan distant consisterepic central entouré de

: o A
cercles concentrigues avec un espacement angujamsi équidistant deAe:z—. Par
r

analogie, si une onde de matiere atomique est re@mfpar une ouverture, un réseau de
diffraction du type Fraunhofer devrait apparaitneckamp lointain.
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Dans [van der Poel 2002], les projectfle€ ont une vitesse de 0.2 u.a. correspondant & une
longueur d'onde de de Broglie d'envirbrr 150 fm. Avec un diameétre effectif = 20 u.a.
centré sur la cible N&§), la largeur angulaire prédite pour les anneauxiffeaction en

champ lointain est le rapport entre ces deux palram% =15%10"%rad. Il faut noter que

la technique MOTRIMS est capable de résoudre Uleeléegeur angulaire.

Van der Poeét al. obtinrent, pour cinq vitesses de projectiles alda 0.135 a 0.4 u.a. et
pour le canal N&9—Li(29), de remarquables réseaux de diffusion angulairke® anneaux
de diffraction en champ lointain sont clairemensiies. Par ailleurs, une comparaison
quantitative entre les sections efficaces difféedlies ainsi obtenues et les prédictions
théoriques, fondées sur des calculs d'orbitalanigtees et moléculaires, montra un excellent
accord.

Pour le canal N&§—Li(2p) et la méme gamme de vitesses de projectilesdeafoelet
al. obtinrent aussi des structures de diffraction gesirsections efficaces différentielles, mais
la statistique limitée ne permit pas de conclurelsearactére de ces oscillations rapides. Par
ailleurs, les calculs utilisant des orbitales atumes ne reproduisent pas les mesures
expérimentales, et seuls les calculs utilisant didstales moléculaires parviennent a un
accord avec l'expérience a de basses énergiedlid®no

Les électrons transférés depuis I'état excitBpaorienté de maniere isotrope, peuplent
préférentiellement I'état [2f). Les sections efficaces différentielles angukgirebtenues
avec les expériences de van der Peelal, s'accorderent relativement bien avec les
prédictions théoriques, méme si les calculs utitisdes orbitales moléculaires tendent a
prévoir des angles de diffusion trop petits.

Ainsi, les expériences de van der Retedl. confirmerent, d’'une part, la nature ondulatoire
de la matiere. D’autre part, elles permirent I'acaé rayon de croisement entre les courbes de
potentiel du projectile et de la cible lors d'undlision. En effet, ce rayon de croisement
correspond a la distance a laquelle la capturd@rél@que a lieu, et, par analogie, au rayon de
I'objet diffractant. Il est donc directement dédugAO .

1.4.3.1.2 Na" + Na(3s, 3p)

Van der Poeét al. [van der Poel 2001] explorérent aussi les systéast Na@s, 3p) a
partir d'un nuage d'atomes froids contenant env2&afbh d'atomes excités Neg). La masse
plus grande des projectiles de ce systeme, compacle du lithium précédemment vu,
induit une plus grande résolution de diffusion damge. Pour ce type de collisions, les
principaux canaux empruntés par les électrons dasfert sont les canaux résonants
Na@9—Na(39) et NaBp)—Na(3p), ce dernier ayant une section efficace 1.5 fais grande
que celle du premier canal. Les sections efficadéfgrentielles angulaires, mesurées
expérimentalement, concordent raisonnablement Bgegprédictions théoriques des calculs
utilisant des orbitales atomiques.

1.4.3.1.3 K" + Na(3s, 3p)

Van der Poett al. [van der Poel 2001] firent aussi des mesures descprojectiles K
ayant une vitesse de 0.06 ua. A cette énergie lisi@o et dans les limites expérimentales,
aucun électron n'est transféré a partir de I'é@BH Le canal NeBp)—K(4p) domine le
processus de transfert électronique, mais le cag@p)—K(4s) apporte aussi une faible
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contribution. Les sections efficaces différentiglingulaires du canal principal montrent que,
typiguement, les angles de diffusion sont inféseau.2 mrad.

1.4.3.1.4 H" + Na(3s)

Knoop et al. [Knoop 2006b] s'intéresserent aussi aux difféerende sections efficaces
différentielles angulaires pour les captures ébmitjues a partir de la couche interne 2y (
et de la couche périphérique Rg( utilisant des projectiles protoniques a 14 ke¥s deux
mécanismes, H+ NaBs) — H(n=2) + N&(2p°) et H + Na@s) — H(n=1) + N&(2p°3p),
respectivement a partir de la couche externe eladeouche intern€p, se comportent
differemment, le premier correspondant a de trdgspangles de diffusion, et le second
présentant des structures oscillantes jusqu'a aledgrangles de diffusion. Supposant que le
réseau d'anneaux de la capture électronique, ddpuiouche interne du sodium, est
I'expression de la diffraction en champ lointaixp@sée au paragraphe précédent, et trouvant
la longueur d'onde de de Broglie= 240 fm pour le faisceau de protons, I'espacement
angulaire observdd d'environ 1.2 mrad correspond a un rayon de cej®upour la couche

Na(2p), d'environ 2 u.a., déduit de la relatimﬁ:%.

1.4.3.2 Collisions avec des cibles de Rb¢) et Rb(5p)

Nguyenet al. [Nguyen 2004a] utilisérent différentes espécepmbgectiles (Rb, K*, Li")
lors de collisions a 7 keV avec des cibles de liubiddans I'état fondamentas et dans I'état
excité 5p. Les principaux canaux de transfert électroniqoat des canaux résonants
Rb(G9—Rb(Gs) et Rbfp)—Rb(GBp) dans le cas de projectiles de rubidium. Dansake de
projectiles de potassium, les canaux les plus em@su sont RE9—K(49 et
Rb(Gp)—K(4p), et dans le cas du lithium, ce sont les canauX58bLi(29) et
Rb®Gp)—Li(2p). Hormis le cas de projectiles de rubidium, aucwwteicture oscillante
n‘apparait clairement dans les sections efficad&sahtielles angulaires, et il semble que la
limite de résolution de la technigue MOTRIMS soitemte. Malheureusement, aucune
prédiction théorique n'est pour I'heure disponible.

Lors d'une étape précédente, le méme groupeimgrdal [Lee 2002] étudia le systéeme
Na" + Rb6s 5p) a des énergies de collisions de 2, 5 et 7 ke\¢gtte fois-ci confronta ses
résultats & des prédictions théoriques. Dans céérags les principaux canaux sont
Rb(G9—Na@Bp) et Rbbp)—Na@Bp), mais les canaux RbH)—Na@Bs) et Rbbp)—Na@s
apportent une contribution non négligeable. Lesumessde sections efficaces différentielles
angulaires de ces canaux présentent un accord plhnéavec la théorie.

1.4.3.3 0% + Na@9

Les résultats de sections efficaces différdetiedngulaires, pour le systtmé& @ Na@s),
menent a la compréhension des différents mouvemdatspopulations électroniques
aboutissant a la double capture vers les étdf§3iBlI') [Knoop 2006b]. Les mesures
d'impulsions des ions de recul Ramontrent, dans un premier temps, que les niveaux
O**(313I') et G"*(3Inl',n=6) sont majoritairement peuplés, les étafé(8M4l') et G*(3I5I")
I'étant moins. Les sections efficaces différerg®llangulaires des deux configurations
électroniques les plus peuplées révélent que lplpment de I'état B(3I3I) a lieu & de
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grands angles de diffusion, i. e. de petites degannternucléaires, tandis que celui des états
O*(3InI''n=6) a lieu & de grandes distances entre les noyawxalyse théorique des
courbes d'énergie potentielle corrobore ces rdsuled débouche sur des conclusions
scientifiques. La population de I'état’(BI3I') a en effet lieu & de petits paramétres d'impact,
inférieurs a 5 u.a., lors d'un processus en unke ggape impliquant deux électrons, i. e. par
un couplage direct avec I'état initial. Enfin, tesubles transferts électroniques vers les états
o**(3l6I') et 3"*(317I') ont effectivement lieu & de grands paramétrespdict, supérieurs a 10
u.a., via deux transitions n'impliquant qu'un sdattron a la fois.

1.4.4 Sonde de la dynamique des états excités

La technigue MOTRIMS n'est pas seulement umuinstnt sophistiqué capable de mesurer
des phénomenes subtils lors de processus de cadbateonique, elle ne sert pas non plus
uniguement a décrypter les mouvements de poputatbectroniques lors de collisions a
basse énergie, mais elle sonde aussi la dynamigtetsdexcités, préparés par le piégeage
magnéto — optique, franchissant ainsi les frongiede la communauté des collisions et
poussant timidement les portes des communautéstai®es froids et de I'optique quantique.

La capacité de la techniqgue MOTRIMS a mesurdrdetion excitée d'un nuage d'atomes
froids en fait un puissant outil. Etant donné gee temps de collisions sont extrémement
courts, méme pour des énergies de collision deggaslkeV, I'expérimentateur peut mesurer
la dynamique des populations d'atomes sur desléshid temps beaucoup plus courtes que
les temps de vie de désexcitation radiative dueégyst L'utilisateur de la technique
MOTRIMS accede a cette dynamique en mesurant witrepenQ de réaction en fonction du
temps.

Brédyet al. [Brédy 2003] sondérent la dynamique des populatetomiqueds et 5p d'un
piege d€’Rb. Aprés que Shadt al.[Shah 2005] mesurérent la section efficace redativale
de capture électronique a partir du niveauddplors de collisions avec des ions'Na7 keV,
la dynamique des populations du systemesBb{ Rb6p) — Rb@d) était accessible. Gearba
et al. [Gearba 2007] choisirent de mesurer le transtdrécent de populations de ce systeme a
l'aide du passage adiabatigue Raman stimulé, "Ettedi Raman adiabatic passage" en
anglais (STIRAP), que Bergmarat al. [Bergmann 1998] et Suptitet al. [Stptitz 1997],
parmi d'autres, explorerent théoriquement et erpErtalement sans utiliser la technique
MOTRIMS. La méthodologie de la technigue MOTRIMS ntra clairement I'évolution au
cours du temps des populations des trois niveaag ame résolution temporelle de quelques
nanosecondes, contrairement aux méthodes passées.

1.4.5 Dynamique quantique a plusieurs corps

La dynamique quantique de plusieurs particutasétées ne concerne pas uniguement la
physique pure, mais aussi des domaines variés copane&xemple, la biologie moléculaire
et les réactions de cassure d'un brin d'ADN. Dansantexte, I'exploration de réactions
atomiques fondamentales joue un réle central, tamnsesure ou l'interaction coulombienne
est exactement connue, ou le nombre de particategea peut étre totalement contrélé, et ou
les états quantiques initiaux et finaux peuvene &omplétement déterminés pour des
réactions d'une complexité limitée.

De nombreuses études, récemment revues et @aspjBriggs 2000], avancerent la
compréhension des problemes dynamiques a troiss.cogependant, les premiéres
expériences, cinématiquement complétes, de douiiésation de I'hélium par impact
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électronique [Taouil 1998, Dorn 1999, Dorn 2001]ntmerent les lacunes de savoir de la
communauté scientifique pour les systémes a qupsmicules quantiques subissant
I'interaction coulombienne. C'est pourquoi d'autmegériences du méme type avec des cibles
d'hélium, comme la double excitation [Htwe 1994],|'onisation d'un électron accompagnée
de l'excitation simultanée de l'autre [Sakhelash®@O05], jouent un rdéle important dans
l'avancée des connaissances. Des expériences uaplicdes bombardements ioniques
offriraient des opportunités similaires pour conmghee ces phénomeénes, et la technique
MOTRIMS est aux avant-postes pour ces experiences.

1.4.6 Autres applications de la technique MOTRIMS

Les applications actuelles de la techniqgue MOMRIconcernent la physique nucléaire et
les études de corrélations angulaires béta — neutRlusieurs dispositifs expérimentaux
[Crane 2000, Crane 2001, Scielzo 2004, Gorelov 20@&er 2008] combinent ainsi un piege
magnéto — optique ou est piégée une espéce rasdmatia détection d'ions de recul.

Quant aux applications futures éventuellessatlncernent notamment des expériences de
photo — ionisation et d'ionisation photo — asso@atDans le premier cas, le nuage d'atomes
froids sert de cible a des photons projectilesnsde second, des photons produisent des
molécules photo — associées qui servent de cibleesaprojectiles ioniques. Enfin, la
technique MOTRIMS peut étre aussi employée lorsud&s de capture électronique avec des
cibles orientées.

1.5 Plan de la dissertation

La majeure partie du travail effectué au cowrsette these a concerné la conception puis le
test d'un nouveau dispositif expérimental dédi @¢hnigue MOTRIMS.

La thése transcrite dans ce manuscrit relate axperience de collisions de physique
atomique. Le systéme étudié est la collision edé®ions projectiles Nat des atomes froids
de rubidium, dans le régime des basses énergigsrajectiles. Seule la simple capture
électronique est envisagée. Bien que l'environnénten cette expérience appartienne
entierement a la physique atomique, il ne faut maslier que ce projet naquit grace aux
visions a long terme de physiciens nucléaires.ftat, €eux-ci spéculerent sur les expériences
réalisables dans leur discipline avec un piege mtagn optique. Ces derniéres, foisonnantes,
couvrent les domaines de la structure nucléaire; astamment I'étude des noyaux a halo, et
des tests du Modele Standard, avec notammentd'éled corrélations angulaires lors de
décroissances béta. Ainsi, ce dernier domaine qiié,profite déja des possibilités de la
technique MOTRIMS, constitue le pont reliant la playe nucléaire a la physique atomique.

Dans une optique scientifique et empirique Bugdsi ambitieuse que les domaines énonceés,
cette these se cantonne donc a la physique atonliqueroblématique de ce travail était de
savoir si, d'abord, ce nouveau dispositif MOTRIM&nstruit des fondations mécaniques
jusqu'au systeme d'acquisition des données, poétraitplus performant que ses ainés sur
certains points techniques, et si, ensuite, ilt @apable d'apporter des informations inédites
sur le systeme de collisions étudié.

La premiére partie de ce manuscrit retrace, aeiéne non exhaustive, les modeles nés de la
confrontation constructive entre les nombreusesmampces évoquées et la théorie, pour
aboutir a la présentation de la méthode théoriquaparée aux résultats expérimentaux
obtenus.
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La deuxiéme partie présente la convergence dgepge magnéto — optique et de la
spectroscopie d'impulsion d'ions de recul, qui acha de la technigue MOTRIMS. L'auteur
de ce manuscrit y donne une vue globale, détaitlémplete et concise de cette technique
grace a la revue rassembleuse, clarifiante et pdefale DePaolet al.[DePaola 2008].

La troisieme partie décrit le dispositif expéembal, essentiellement constitué d'un piege
magnéto — optique et d'un spectrométre d'impul<Bmite partie décrit aussi tous les détails
techniques, indispensables a la rigueur empiricagutissant a l'analyse des mesures
réalisées.

La derniere partie s'attache a mettre en foeserdsultats expérimentaux obtenus pour le
simple transfert électroniqgue N& Rb— Na + RB. Ces derniers sont comparés aux calculs
théoriques lors d'une discussion la plus constreigossible.
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2 Méthodes théoriques

2.1 Introduction

La nature se révéle a I'hnomme par des phénormeasialistes. Elle se révéele d'abord a ses
sens, puis a sa raison. Dans un but, souvent in@misdont I'essence est de dominer son
environnement, I'étre pensant cherche a comprdedmonde et la matiere qui I'entourent.
Ses sens constituent son premier instrument de rmealors que la logique et la non
contradiction, seul principe qui ne nécessite aacdémonstration, forment ses outils
primaires de réflexion. Sans dogme préétabli, lafromtation entre la mesure et la réflexion
est a la base de toute explication cohérente. Bami@me, cette confrontation raisonnée
accouche d'une prédiction, preuve impérieuse denapréhension et de la domination d'un
phénomene.

La science moderne s'inspire, le plus souvented mécanismes. Le champ de mesures est
plus vaste, l'instrumentation plus sophistiquéajeehombreux modeles élégants soutiennent
et facilitent l'intellect, mais les fondements @xploration du savoir restent identiques.

Ainsi, la méthodologie scientifique en physidgogose une confrontation constructive entre
I'expérience et les modeles théoriques. Des modédssiques décrivirent les collisions entre
des ions et des atomes et les phénomeénes inhéahiu long du XXsiécle. Ces modeéles,
paralléles aux modéles quantiques et semi — classiqussi introduits au cours du XX
siecle, sont encore employés aujourd'hui et leilisation présente principalement un double
avantage. Non seulement une approche intuitivedeactérise, mais ils possédent aussi un
domaine de validité a haute énergie de projectile.

Thomas [Thomas 1927] construisit un modéle saséa mécanique classique pour décrire
les mécanismes de transition électronique et tmoues dépendances en fonction des
paramétres d'une collision entre un ion projedtl@ne cible atomique. Il décrivit la capture
d'un électron lié par un projectile comme un évésr@na double diffusion. Ce mécanisme de
diffusion fut expérimentalement observé par Horsd&edersemt al. [Horsdal — Pedersen
1983], Vogtet al.[Vogt 1986] et Mergeét al. [Mergel 1997].

Bohr [Bohr 1954] introduisit par la suite I'uesimodeles les plus simples pour décrire la
simple capture électronique lors de collisions erdes ions multiplement chargés et des
atomes : le modéle de la barriere coulombiennesi®lus théoriciens suivirent la méme voie
et complétérent ce modele [Ryufuku 1980, Knudse8@ll®Barany 1985, Niehaus 1986],
notamment en introduisant une description de laucapmultiple. Ce modele, couramment
utilisé, décrit plutét correctement la capture #&tetque et propose une compréhension
intuitive des collisions entre ions et atomes. fA#kcité explique son succes. Par ailleurs,
deux principales hypothéses justifient ce modéddorsla premiére, deux puits de potentiel
caractérisent respectivement le projectile et ldeciséparés par une barriére de potentiel
coulombien. Un électron ne peut transiter d'unspait'autre que classiquement, i. e. si son
énergie est supérieure a la barriere coulombiebaeleuxieme hypothese suppose que les
électrons sont indépendants et qu'ils se déplalier@ment dans le puits de potentiel
moléculaire, formé par l'ion et I'atome, lors delese d'approche du projectile.

Enfin, un autre modéle s'attacha a décrire icjasment les collisions entre des ions et des
atomes. La méthode de la trajectoire Monte Cadssitjue repose sur le calcul classique des
trajectoires de toutes les particules impliquéessda collision. L'avantage de cette méthode
classique est qu'elle prend en compte, de facosistante, les sections efficaces de capture
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électronique et d'ionisation dans les mémes calclle plus, cette méthode est
particulierement utile pour le domaine des viteskesgollision comparables aux vitesses des
électrons actifs des atomes cibles, la ou les ik®guantiques sont difficiles a appliquer. De
nombreux théoriciens employérent, complétérentfateaent cette méthode [Abrines 1966,
Olson 1977, Salop 1977, Salop 1979, Olson 198Inteéd 1986, Hennecart 2005], et Olson
et al. [Olson 1987, Olson 1989, Pascale 1990] développérg&me une méthode a n corps
(nCTMC), dans laquelle tous les électrons actifg stcorporés, pour étudier les processus de
capture multiple et d'ionisation multiple.

Les modeles quantiques, parfois approximés ethadés semi — classiques, naquirent
presque en méme temps que les modeles classiquss développérent parallélement
jusqu'aujourd’hui. Alors que les modeles classiqudgnnent de probants résultats pour des
vitesses de projectiles comparables ou supérieawes vitesses des électrons actifs, les
modeles quantiques sont bien mieux appropriés pondre compte des mécanismes induits
par la collision aux faibles vitesses de projestilBans ce dernier régime de vitesses, cela
résulte en des temps d'interaction longs entredegtile et la cible sur une échelle de temps
électronique. Pendant la collision, les électramgépartissent entre le projectile et la cible,
formant une quasi — molécule pendant une partigntderaction. Ainsi, le domaine des basses
vitesses est également appelé domaine moléculbia@proximation selon laquelle le
projectile et la cible forment une quasi — molécslgpposant aussi que les électrons ont le
temps de s'adapter au mouvement des noyaux, s$&@apapproximation de Born —
Oppenheimer ou approximation adiabatique.

Oppenheimer [Oppenheimer 1928] et Brinkman etners [Brinkman 1930] appliquérent
les premiers la mécanique quantique a I'échangha®e lors de collisions entre des ions et
des atomes au travers d'une théorie avec pertonb&ependant, a des énergies inférieures a
50 keV, les sections efficaces de capture éleatmnisont grandes et les méthodes de
perturbation ne sont pas appropriées. Massey ethSfiassey 1933] présentérent la
premiere théorie sans perturbation, basée sur \elafgement de la fonction d'onde
électronique en une série d'orbitales moléculakesause de la puissance de calcul requise,
I'application de cette méthode ne fut possiblemus tard. Aujourd’hui, ces calculs de "close-
coupling" (couplage de canaux, en francais), forslésune base finie d'orbitales atomiques
ou moléculaires, fournissent la description quarmida plus répandue des processus de
transfert de charge et d'ionisation a basses é@wedgi collisions.

Dans ces calculs, il est éminemment importantldre le plus possible d'états dans la base.
Pour le processus de transfert de charge, de namBtats finaux sont généralement peuplés,
et le choix d'une grande base s'avere donc néoessais de vitesses de collisions proches de
la vitesse orbitale de I'électron actif, le procssd'échange de charge peuple particulierement
une grande distribution d'états finaux. La taillangé base est généralement limitée par le
temps de calcul.

Les théoriciens appliquérent surtout les méthadie close-coupling aux transitions a un
seul électron, i. e. la simple capture électronidfegcitation ou l'ionisation. Bien qu'ils soient
répandus, les calculs sur des collisions entre ébrdcalins, & des énergies de I'ordre du keV,
sont limités a de faibles états de charge du piitged.es études sur des états de charge
multiple sont rares [Schweinzer 1994]. La combioaisl'ions multiplement chargés et de
cibles atomiques alcalines est une tache partremient lourde, car I'échange de charge a lieu
sur des couches du projectiie & grand nombre guantiprincipal n. Cependant,
laugmentation de puissance des calculateurs adingte de moins en moins ces exigeants
calculs. De nombreuses revues détaillées [Brangfea, Fritsch 1991, Ovchinnikov 2004,
Kimura 1989] rapportent les différentes méthodéstigues fondées sur ces calculs.

Néanmoins, au sein des méthodes semi — classigo®ployées dans les modéles
quantiques, la méthode de Landau — Zener [Land®2,12ener 1932] se détache par sa
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simplicité et par son importance historique. Ellegpécifiquement développée pour traiter le
probléeme des croisements de courbes de potentiidtance finieR. De tels croisements
apparaissent pour des systemes de collision ingotiggdies ions fortement chargés a cause des
natures tres différentes des courbes de potentdlal et final. Des ions et des atomes
neutres, par exemple, créent un potentiel attrdetipolarisation dans le canal d'entrée, tandis
que deux ions créent un fort potentiel répulsif lombien dans le canal de capture
électronique de sortie. Les théoriciens appliquédenc surtout le modele de Landau — Zener
lors du transfert de charge entre des ions fortéroleargés et des atomes d'hydrogéne ou
d'hélium [Olson 1976, Kimura 1984, Janev 1985].iA¥likitin [Nikitin 1974] et Jane\et al.
[Janev 1983] déterminérent les limites de validiéda méthode.

Par ailleurs, le travail présenté dans ce maitusst presque exclusivement un travalil
expérimental. Les résultats obtenus sont compardks aalculs de close-coupling lors de la
confrontation scientifique présentée dans la degrpartie du manuscrit. Le but de ce chapitre
est donc d'introduire les principales notions duléle quantique aboutissant & ces calculs de
close-coupling. Pour cela, la présentation de léhate quantique décrivant les collisions
entre des ions projectiles et des cibles atomiguéséde celle de l'approximation semi —
classique de cette méthode confrontée aux réswdiqudrimentaux. B. Pons du CELIA de
Bordeaux réalisa les calculs théoriqgues companésémultats de ce travail.

2.2 Méthode quantique

La partie qui suit expose la méthode quantiqupleyée. Cette méthode est la genese de la
méthode semi — classique présentée dans la ppdigyde. Toutes les expressions utilisent
les unités atomiques.

2.2.1 Préambule

L'Hamiltonien total d'un systéme composé d'umabd'un atome entrant en collision s'écrit:
H=T+V (2-1)

L'opérateui décrit I'énergie cinétique des noyaux et des astdu systeme, tandis que
l'opérateur V' symbolise I'énergie potentielle du systéme, indludes interactions
coulombiennes entre toutes les particules chargémsux et électrons, ainsi que d'autres
corrections comme l'interaction spin — orbite.

L'Hamiltonien totaH vérifie I'équation de Schrodinger :

Hy =Ey (2-2)
Un traitement non relativiste et quantique ddlistsons entre particules ioniques et

atomiques, menant a des processus de transferhalgec et d'ionisation, repose sur la
résolution de I'équation de Schrodinger dépendamé¢mhps pour un état initial donné :

O hye, o) =0 -3
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La probabilité de trouver le systeme apres lagioli dans un étdf représenté par la fonction
d'ondey (t ) peut étre déterminée par la projection de latfona'onde totaley(t )ur cet

état, a un tempisbien apreés la collision quand les particules efagissent plus entre elles :

cr = lim { Ow () (2-0
2
La probabilité est donnée p‘alf ‘ :

2.2.2 Formalisme de la CRC (Common Reaction Coordinate,reanglais)

Le formalisme de la CRC [Errea 1998] est un falreme qui transforme le systeme de
coordonnées d'un systeme ou a lieu une collisitre eme particule chargée et un atome. Il a
plusieurs justifications. Il cherche d'abord a aadiliser le systeme de coordonnées d'un
systéme de particules entrant en collision. Engsiliteherche a favoriser et a faciliter les
simplifications calculatoires. Enfin, il vise a dee compte de toute la collision. En effet,
certaines méthodes quantiques ne tiennent pas eatefdtattachement de I'électron transféré
a tel ou tel noyau du systeme et perdent de Imébion. La description physique ne peut étre
qu'incompléte.

2.2.2.1 Systemes de Jacobi

Une collision entre deux particules A et B (amae constituée d'un noyau et d'un cortége
électronique), échangeant ou non un électron aptifsente trois situations physiques
différentes, aussi appelées systemes de Jacolprdmeier systéme de Jacobi considére la
zone asymptotique pour laquelle I'électron actifliésa la particule A. L'ensemble constitué
de la particule A et de I'électron actif s'approolies'éloigne de la particule B immobile. En
ce sens, la figure 2.1 schématise un ion et unatmant ou apres la collision, et définit les

vecteursr, et sz. Ici I'électron actif est attaché a la particul@dnt le cortége électronique
n'est pas représenté. Aucune masse de l'atomesAnégligée pour calculer le centre de

masses Cl Le vecteurR relie les deux centres nucléaires, et sa norntespond donc & la
distance internucléaire. L'opératdude I'énergie cinétique du systeme s'exprime alors

T=-—1 2 —LDE (2-5)
2uy Ra 2m, A

avec
@+M )M
T > TA’TB (2-6)
Mtot
M
p=—2 (2-7)
1+M 45
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ou M,, Mg et M, représentent la masse de la particule A, celladmrticule B, et la
masse totale du systeme, respectivement.

Figure 2-1 : Schéma de deux particules en phase glaroche ou d'éloignement lors d'une collision, quash
I'électron actif est lié a la particule A. CM, : centre de masses du centre A et de I'électrontidc

Le deuxieme systeme de Jacobi considere I'aaine asymptotique de la collision, celle
pour laquelle I'électron actif est attaché a ldipale B. L'ensemble constitué de la particule B
et de I'électron actif s'approche ou s'éloigneadpdrticule A. La figure 2.2 schématise cette
phase d'approche ou d'éloignement de la colliditopérateurT de I'énergie cinétique du
systeme s'exprime alors :

T=-—1 2 —LDE (2-8)
20y Re 2mg B
avec
@+Mx)M
g=— oA (2-9)
Mtot
(2-10)

A

Figure 2-2 : Schéma de deux particules en phase glaroche ou d'éloignement lors d'une collision, quath
I'électron actif est lié a la particule B. CM; : centre de masses du centre B et de I'électrontdc

Le dernier systeme de Jacobi considére la zaniécumlaire de la collision. Dans cette zone,
I'électron actif n'est ni lié a la particule A, Iié a la particule B. La figure 2.3 présente les
notations vectorielles utilisées pendant la catset la formation de la quasi molécule. Les
nombres scalairgsetq sont définis par :
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Mg
p=———— (2-11)
MA+MB
M

T:—%D%—%D% (2-13)
u m
avec
M M
p=—-=~"8 (2-14)
Mp+Mpg
M,+Mp)1
- (Mp*Mg) (2-15)
MtOt
‘o
B

—

A PR
Figure 2-3 : Schéma d'un électron orbitant dans lauasi molécule. Les grandeurp et q sont des nombres
scalaires. CM : centre de masses nucléaires.

2.2.2.2 Fonction d'onde totale

Dans les zones asymptotiques de la collisiofgriation d'onde totale/ qui décrit tout le
systeme de la collision doit obéir aux conditions :

o ik Ry
ik . .e
WO F%E% _>¢b(rA)e'k' Ra 4 > o (rA)R—Aff (Op:Pp) (2-16)
—— f
@

excitation

@
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ik ..Rg
. .€e
pogod - X @ (fg)——— T (6. ) (2-17)
B flcapture B
©)
avec
k2
—+¢ =E (2-18)
2Up
k?
—+¢, =E (2-19)
2l
k.
——+¢6,. =E (2-20)
2ug
ou ¢, ¢, ete,, représentent les énergies électroniques quaedtréh actif est attaché a la

particule A avant et apres la collision, et a Ietipale B, respectivement.

Quand la collision n'a pas encore eu lieu, quandt —» —oo , I'ensemble constitué de la
particule A et de I'électron actif se meut verpdaticule B immobile. Quand la collision a eu
lieu, i. e. quand - +o, deux états quantiques se superposent : la partcgarde I'électron
actif et est diffusée, et, d'autre part, la paltidd a capturé I'électron actif et est diffusée. Le
terme (1) décrit la particule A en mouvement autbeitaquelle orbite I'électron actif, qui est
donc dans un potentiel atomique. La fonction d'ogldetroniqueg, décrit I'électron dans son

état initial, tandis que le termei'Ra décrit l'onde plane de la particule A en mouvement
Les termes (2) et (3) décrivent le comportementnasgtique du systéeme apres la collision.
Le terme (2) est relatif au processus d'excitatier’électron actif qui reste sur la particule A
incidente. Le terme (2) comprend aussi implicitetrlerprocessus d'ionisation de I'ensemble
constitué de la particule A et de I'électron aatdy l'ionisation peut étre vue comme une
excitation de I'électron actif vers le continuune.terme (3) est relatif au processus de capture
de I'électron actif, qui est transferé vers laipale B. Les fonctions d'onde électroniqugs

et ;. décrivent I'électron actif qui reste sur la paitiecA et I'€lectron actif qui orbite autour

ik .R ik:..R
f A f-hg
, . e L
de la particule B, respectivement. Les termesR— et - décrivent les ondes
A B

sphériques de la particule A excitée qui est diféust la particule B qui a capturé I'électron et
est diffusée, respectivement. Enfin, les termb§, 5.9, g) sont des amplitudes de

diffusion, ou HAB représente les angles de diffusion¢t;1(’B les angles azimutaux. Ces

amplitudes de diffusion contiennent toutes lesrmfations de la collision.
Néanmoins, il est impossible d'introduire, geieljue soit la distance internucléaire, un
développement du type :

ik:.R
e f

f;(6,9) (2-21)

w=gOe R+ Yo 0
f
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sachant queR ne tend pas strictement velf%;\ ou fQB lorsque I'électron actif se localise en A

ou en B.
Le but du formalisme de la CRC est d'exprimefiotection d'onde totale de la collisian

uniquement en fonction d'un vectedr,R qli contiendra toute l'information relative aux
vecteursF?A et ﬁB, et qui respectera les conditions limites. Ce eauwecteur est la CRC.

2.2.2.3 Construction de la CRC en zones asymptotiques
Pour appréhender le formalisme de la CRC ettngires ce nouveau vecte'f(f,R , ) faut

d'abord introduire les vecteurs pondérés
(2-22)

ﬁAzmﬁA' E\;B:\/EQB’ '5=\/E§
r:A:\/”TArA’ FB:JFBrB’ r =+/mr

de fagon a rendre l'opérateur d'énergie cinétiguevariant par rapport au systeme de Jacobi

(2-23)

choisi :
1 0 1n2 (2-24)
2 R

N
>“HI\>

T=-20% -
2 Ry

Pour ce faire, il faut remarquer dans un prenlien que le passage d'un systeme de
coordonnées issues des vecteurs asymptotiques B au systeme moléculaire n'est le

résultat que d'une rotation d'angfg :

R coso, sino, \ R
Rel=| "% xR (2-25)
Fy -sing, coso, ) ¢
ou l'indicex représente I'attachement de I'électron actifaatéicule A ou B.
En effet, d'apres la figure 2-1, il vient en iggant la masse de I'électron devafi, :
. 1 =~ 1
Ry =R- fa=R-——T 2-26
A 1+M A M A A (€8
Comme l'origine des coordonnées électroniquesst prise au centre de masses nucléaires,
(2-27)

il vient :

Fp =7 +pR

Commep :ML , il vient alors :

A
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— —

2 —
R,=R-R-Pr (2-28)
H H
Il vient ensuite :
- 2 ~ _
QA: h(l_p_)ﬁ_ ﬁgr (2-29)
\ 1 H m M
R S —
=a =f

oll a2 +,[>’2 =1. Le lecteur remarque ainsi la notion de rotatmns ldu passage d'un systeme
de coordonnées pondérées a l'autre. En ce setentil:

2
COST , = ﬁ(l_p_)
A
H H (2-30)
g = |HAP
SINOp =7 [——
m u

dont on déduit, apres un développement limité :

3
D -3
tano, =——=+O0(U 2) (2-31)
m
De la méme facon pouT:RB, il vient :
_3
tanog = 9. O(u 2) (2-32)

u

Par ailleurs, la CRC pondéré{%:\/ﬁf s'exprime en fonction des vecteurs du systeme
moléculaire et vérifie aussi :

COso +T sinoc (2-33)

puln]

AL TR

De plus, il faut qué reproduise automatiquement les conditions asyriooies f{A et Isz
données par les équations (2-31) et (2-32). |l daumic que :

f
tano = — (2-34)

i

avec

33



f0000--p
RA—>°°

f 0000 - +q
RB—voo

Commeu est grand, il vient :

. f
Sing =tang =—
I
f2
cosog=1-—
24
Puis il vient, par substitution de (2-37) da2<38) :

?— (1—f—2)F:2+LF
2u Ju
Enfin, comme\/ﬁzl, on obtient la CRC :
F=R+I(fr-112R)
V] 2

qui vérifie les conditions asymptotiques suivantes

lim E(F.R) = |FAR,
RA_>oo

im EF.R)=,FBR,
RB_+m U

2.2.2.4 Construction de la CRC en zone moléculaire

En zone non asymptotique, la CRCest de la forme :

avec

ouf est une fonction qui remplit les conditions suiesn

2.2 Méthode quantique

(2-35)

(2-36)

(2-37)

(2-38)

(2-39)

(2-40)

(2-41)

(2-42)

(2-43)
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lim f(F,R=-p (2-44)
RA_>oo
lim f(F,R)=+q (2-45)
RB_.oo

2.2.2.5 Fonction d'onde totale asymptotique dans le formasime de la CRC

Une fois la CRC construite, il est possible dfécla fonction d'onde totale asymptotique
qui décrit la collision si I'électron actif resterda particule A :

iK', .

~oz k& Lz €
Y=g+ Y g ()= 11 (6. 8) (2-46)
fexcitation
et si I'électron actif est capturé par la partiddile
B eik'f..f
Y= z @5:(1,€) z ff'(9<f|¢{) (2-47)
fI(:apture
ou
ali +e =E 2-48
Tu gi = ( - )
<
2T1+£f = (2-49)
k2.
e E (2-50)
Pour finir, on peut montrer que
ki .Rp =K. (2-51)
k¢ Ry=K's.& (2-52)
k¢.Rg =K'¢.é (2-53)
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2.2.3 Traitement quantique de la collision

2.2.3.1 Equations couplées

Le traitement quantique de la collision cons#tes a résoudre I'équation de Schrédinger :
Hy (7,6) =By’ (7,) (2-54)

ouJ est le moment cinétique total du systéme, qubsserve au cours de la collision.
Dans le formalisme quantique de la CRC, la fonctd'onde totale du systeme de la

collision t,UJ est développée sur une base de fonctions molc'aazsjl{qzik(r”,f)} de valeurs
propresey :

I (7.6 => X2 (©q(F.E) (2-55)
k
Les fonctions nucléaire,\;k] (£ gexpriment en coordonnées sphériques :

H(O=FR @Y 5, 09) @50

| — .
radiale  @ngulaire

et contiennent une partie radiale et une partiellaing décrite par une harmonique sphérique
dépendant de la projection, du moment angulaire orbital sur l'axe internucial est un

facteur de normalisation.
La substitution du développement (2-55) dargubéion de Schrodinger (2-54) méne a un

ensemble d'équations couplées ,qzd (£ en intégrant surr. Ces derniéres ménent, en

remplagant)(lf ( )par son expression (2-56) et en prenant la notatatricielle, a un
ensemble d'équations radiales :

1 d? _ d
1= o)+ 1{2T—+V+B+ }FJ =0 2-57
H Iz () +u d¢ QF(4) (2-57)
ou
d
T :(<¢I<‘d_g‘¢j>+'a‘f}j5/\k’/\j (2-58)
1
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By =

j d 52 ‘WJ > (2-60)

Qg =3 +D-AL (A +1)]y2l<¢1<\L+ '>_5A‘?115Ak"\1+1

—[J(J +1) = A (A —1)]%[<€q<\|-_‘€0j>+5Ak9j]5/\k,/\j_l

ou les termes eﬁ)(u"l), O(uo) et O(v2) sont négligés devant les termes@fu et P(v),
avec la "vitesse" nucléaine= \/2|UE .

Dans les équations (2-58) et (2-61), il appadais termes correctifAR et A? des
couplages radiaux et rotationnels, respectiventers,a l'introduction de la CRC. En effet, il
est bien connu [Errea 1994] que dans un calcul €&RE ol on assimileraif a R, les

couplages présentent un mauvais comportement asiquet di au fait qu'on ne représente
pas l'effet dynamique d'attachement de I'électrom@yau ; par exemple, le couplage radial
entre deux états de méme symétrie corrélés au rméniee est alors asymptotiguement non

nul. Ici, les termesAR et A? assurent le bon comportement asymptotique [Thot8a@8)].

2.2.3.2 Diabatisation de Smith de la base moléculaire

Des pseudo croisements apparaissent sur lebaoarénergies potentielles adiabatiques
donnees par les énergies propres électronigydg quand I'électron est attaché a la

particule A ou B. La figure 2.4 schématise deuxrbes de niveau énergétique présentant un
pseudo croisement dans la régidr & .

E($) 5

£(8)

@)

Ade

)

& ¢
Figure 2-4 : Schéma des croisements des courbesn#égies potentielles adiabatiques.

Les couplages radiaux peuvent présenter une ¥ariation locale aveé, empéchant une
bonne résolution numérique de I'équation (2-58)ar@ul'élément de matrice du couplage
radial est petit comparativement a I'écart éneqgétide~ entre les deux courbes d'énergie
moléculaire au niveau du pseudo croisement, la&ésgmtation adiabatique est appropriée. La

réaction est quasi élastique et la probabilitérdasfert au pseudo croisement est faible. Il
s'agit alors d'un pseudo croisement adiabatique.
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Cependant, quand I'élément de matrice du coaptadial est grand, i. e. il s'agit d'un
pseudo croisement diabatique, beaucoup d'étatsepewdtre couplés et la résolution des
eéquations couplées devient difficile. Dans ce @agelprésentation adiabatique n'est plus
appropriée, et il faut rechercher une nouvelle éspntation pour laquelle les éléments de
matrice du couplage radial deviennent petits. Qadigvelle base, dont les états ne sont plus
des fonctions propres de I'Hamiltonien électroniquaéculaire, s'appelle base diabatique et
constitue la représentation éponyme.

Il faut alors procéder a une diabatisation detlSuhe la base moléculaire. Cette technique

calculatoire revient a définir une base de fondiancléaires diabatiqu%EkJ’d} reliée a la

base adiabatiqu%FkJ} par :

FJ =cpJd (2-62)

ou C est une matrice (de rotation) unitaire définie par

—TTdR
C=e R (2-63)

Dans la zone asymptotiqué,=1 (ou | est la matrice identité) &) =FJ.9 Dans la base
diabatique, tout couplag¥ s'exprime de la sorte :

x4 =cIxc (2-64)

si bien que I'équation (2-57) devient, en repregent diabatique :

9 Lya +[vOI +Qd]FJ'd =0 (2-65)
dg?
ou
I+ -A3
Vi =| U -———— 2 S~ 2u<¢{3 ‘H el‘¢d> (2-66)
et
Qd=cloc (2-67)

Dans la limite d'une base compléete parfaiterdatiatique ourd =0, on peut montrer que

L'équation (2-65) est résolue numeériquement,omt identifie la solution numérique
asymptotique R - o) au comportement attendu [Johnson 1973] :
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lg zﬂn nk (2-68)

ou jlf et /7# sont les fonctions sphériques de Bessel et NeurdandreJ, respectivement.
Kﬁjk est I'élément correspondant de la matrice de ickaat” . 1l est alors possible de
déterminer les éléments de la matrice de diffuSdndéfinie par :

J
J

| —ik

st = (2-69)

| +ik

Enfin, la section efficace totale de transitid@ I'état initial g, vers I'état finalg; est
donnée par :

2
Oy =k—’£2(23 +1/3; (2-70)
i J

ou Izi représente l'impulsion initiale, et la sectionicefte différentielle en angle solide est
donnée par :

2
dogs 1

(J-M)!
o IF%:(ZJH) 0+ M)'PJ (cos@)[SOf -0t

(2-71)

ou M :‘mo —mf‘ est la différence des nombres quantiques desé&tatsn et représente la

projection du moment cinétique total sur I'axe rinteléaire, etPJ'VI (cosd )est un polynéme
de Legendre.

2.3 Méthode semi — classique

Cette partie expose la méthode semi — classquadoyée dans ce travail. Cette méthode
n'‘est autre qu'une approximation de la méthode tmusn précédemment présentée afin
d'alléger les calculs purement quantiques de atmseing.

2.3.1 Introduction

La partie précédente expose la méthode quantjgudécrit de facon exacte une collision
entre deux particules. Cependant, une apprabhmitio nécessite des calculs complexes en
pratigue, méme pour les systemes les plus simpl&s seul électron, et le théoricien doit
parfois utiliser des méthodes d'approximation.

Lors d'une premiére étape, les dynamiques niveteet électroniques peuvent étre séparées,
comme il a déja été vu dans la méthode quantigedrditement quantique des mouvements
électroniques et le traitement classique des moamgsmucléaires justifient I'appellation de
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méthode semi — classique. La validité de cetteayqpmation peut étre montrée en considérant
la longueur d'onde associée au déplacement ducfitejéourd. La longueur d'onde de de

Broglie 2 d'une particule de massg, et de vitessg est donnée par :
A=— (2-72)

Pour des protons d'énergie cinétigue 1 eV, ceene aA= 0dia, ce qui est petit
comparativement a la distance a laquelle l'inteac lieu, comprise entre 1 et 100 ua. C'est
pourquoi le déplacement du projectile de la calhsipeut étre considéré comme une
trajectoire classique pour des énergies plus geagde 1 eV/uma. De plus, les trajectoires
courbées avec des vitesses de projectile non caastdoivent étre considérées a des énergies

bien plus petites que 1 keV/uma. Au-deld, le déptent nucléairg/(t peut étre assimilé a
une trajectoire classique rectiligne telle que :

(t)=b +t (2-73)

ol b représente le paramétre d'impact da vitesse du projectile.

2.3.2 Formalisme CTF (Common Translation Factor, en angles)

Le traitement semi — classique de la collisimammence par I'approximation eikonale
standard [Bransden 1992] des fonctions d'onde aineli’a)(lf (€ ), qui sont de la forme :

X2 (&) =¢, (1:p)e k) (2-74)

ou la trajectoire/ de parametre d'impadi est introduite, et olll, , qui est la solution de
I'équation classique d'Hamilton — Jacobi, est derpar l'intégrale de l'impulsion locajev,
le long de la trajectoire :

0, (&) = j Ky, de (2-75)

Ensuite, il est sensé d'approximgg en supposant que le module de la vitesse estartinst
le long de la trajectoire, et qu'il a la méme valgu=v pour tous les canaux. Il vient :

O, =W (2-76)
et en introduisant la forme analytique de la CRCatpiation (2-42) :

)(|f = f;b)eipvmieim(r,ﬁ) (2-77)
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Enfin, en remplacant I'expression gté dans I'équation de Schrédinger, et en conservant

les termes jusqu@(po) , cela méne a I'équation semi — classique, apgejéation eikonale :

0
H_, - S= 2-78
[ el 'Vag}lﬂ (2-78)

ol H, représente I'Hamiltonien électronique moléculategu :
wS(r,6:0) =eVERY ¢ (4:b)g (F,R) (2-79)
k
Par ailleurs, il faut définir la trajectoire néaire. Pour étre consistant avec I'équation (2-

76), une trajectoire rectiligne avecconstante est employée, et I'on définit un "tesgrai —

classique” :f. Pour chaque valeur du parameétre d'imriasti, les équations semi —
v MV

classiques sont de la forme :

. 0
{Hel —|E}zps =0 (2-80)
avec
t
- _ _ -ifgdt
wS(r.R(t) =€Y > aq (f,Re 0 (2-81)
k
t t
~i[ g, dt -if g dt’
avec ¢, (4;b)=a(t)e © , en remarquant que le ternge © est fonction propre de
2
ot

Le CTF &V =¢VB(.R) apparait dans le formalisme comme conséquence de
I'approximation eikonale et de I'hypothese d'uriesge locale constante et indépendante de
I'état quantique pour les caracteéristiques de hatfon ], [Riera 1996]. Il est utile de noter

que la définition de la CRC meéne a la forme uswhll€TF [Errea 1994] :
U=, Ii)V[H’—% £2(7 Rv2 (2-82)
Si I'électron actif est attaché a la particulel &st alors a noter que :

—ipvm—L p2v2t
2 (2-83)

“q 0000~ A

DA
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ou le termeD, traduit 'attachement dynamique de I'électron gddticule A distante de
- pR de l'origine des coordonnées. De méme, si I'éedcattache a la particule B :

iU iqvm—%qzvzt
€ @DQE qDJ%_,gq(e (2-84)

Dg

Dans les mémes limites, les états moléculaigeseviennent des états atomiques attachés a
la particule A ou B.

Ensuite, en insérant le développementudér, R(t)) dans I'équation eikonale, il vient pour
tout coefficientaj :

da; 9 1 N _ auU (e, - )t
- a |- 2la) (o -5 -Butia) il (601 + 2] 6

(2-85)

Ce jeu d'équations différentielles est résolmétquement pour obtenir la section efficace
totale de transition de I'état initig}, vers I'état finalp; :

ys =27 bRy (b)db (2-86)
0

ou la probabilité de transition s'exprime :
_ 2
Py; () :tnmm‘af t - oo;b)‘ (2-87)
De méme, on obtient la section efficace difféetie [McCarroll 1968] en angle solide :

da‘of
dQ

2
: .0
= ki2 ijM (2uvbsm§)[af — Oyt ]d% (2-88)

ou j; est la fonction de Bessel cylindrique d'ordve, qui est la projection du moment
cinétique total sur I'axe internucléaire.

Les couplage%wj ‘—%DZU —iui‘q@ sont les termes correctifs aux couplages radiaux e

. . . ouU
rotationnels (identiques AR et AZ de la CRC), et les couplagégsrj ‘(DU)2 +E‘¢k> sont
des termes correctifs evf, qui ont été négligés dans le traitement quantigaés sont ici

explicitement considérés, sachant que le traitersenti — classique est employévaplus
grand.
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2.3.3 Alternative au traitement semi — classique moléculee

Une alternative existe au traitement semi —sad@® d'une collision avec une base d'états
électroniques moléculaire{z;z{((r*,ﬁ)}. Cependant, cette méthode ne sera pas utiliséeatan
travail et est mentionnée pour une confrontatid@ridure avec celle de ce travail. Il s'agit

d'un traitement semi — classique atomique a denkres (TCAOCC). En ce seng;® peut
étre développée de la sorte :

WS =Y a OpAFD e 1AM £ S h (9B (Fy)Dge TEmEY (289
n m

excitation capture

avec l'ajout éventuel d'un troisieme terme, cowmadpnt a un autre centre C entre les
particules A et B, pour compléter les bases atoesqu.es termesD, et D (et
éventuellemenD ) sont les facteurs d'ondes planes déja explidaés les limites de'V et
traduisent l'attachement de I'électron actif au treenconsidéré. En introduisant le
développement dg/° (limité aux centres A et B) dans I'équation eikenan obtient :

da. dt}n s . ] i e '

j i[(emp—€j )0t | _ i[(emp—€;i A)dt

F"‘ E SJmTe mB “l.A = E H jnan + E ijbme mB “J.A (2-90)
m n# j m

d —da, - - : S — _ :
| 4 +> Sh, B [ Enn=eme)dt | D Hmbn + D Ky [(Eicn=emp )t (2-91)

dt T dt | e ”
ou
Sim = j eipV%jA* (F)e9V Ty B (F)dr, Sim = Sy (2-92)
Hip =] e‘pV%jA*(r){He, —i%}e“w%,ﬁ(r)dr (2-93)
Hpyp = [ Vg5 (F)[Hel —i%}e‘qvmqb,'ﬁ(f)dr” (2-94)
Kim = j eipvm¢ﬁ* (F)[Hd —i%}eiqvm¢,§(r*)df (2-95)
K = eV g 2" (F)[Hd - %}e‘ip‘"’%(\(r)dr (2-96)
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2.4 Application au systeme Na+ + Rb

Les équations (2-90) et (2-91) sont résolues éamigmement. Il est certain que les
développements moléculaires et atomiques sont ftament équivalents dans les zones
asymptotiques. Si I'électron actif est lié a |atipate A, il y a :

4~ 9"
Y - D, (2-97)

€k = &k, A
et s'il est lié a la particule B :

% ~ 48
eV - Dg (2-98)

€k = €k,B

2.3.4 Discussion

Un éventuel inconvénient de la méthode molérilast que celle-ci prend en compte le
canal d'ionisation, alors que la méthode atomiquesite simplement via des pseudo états sur
les deux centres. Cependant; &ible, l'ionisation est négligeable.

Par ailleurs, un éventuel inconvénient de la ho#¢ atomique se trouve dans la
"molécularisation” aR faible. L'ajout d'un troisieme centre entre ledipales A et B pare a
ce probleme. De plus, cette méthode est numériquielmarde, et I'éventuelle incomplétude
de sa base peut conduire a d'irréalistes oscilistéans les sections efficaces [Kuang et Lin
1996, 1997].

2.4 Application au systéme Na + Rb

Cette partie détaille les ingrédients calcuta®i de la méthode semi — classique
précédemment exposée. Cette méthode est appligusdesteme Na+ RbGs 5p) en tant que
ce systeme de collisions constitue l'objet de aeail expérimental : des projectiles ioniques
de sodium bombardent des cibles de rubidium dangidéme des basses énergies de
projectiles. La simple capture électronique ephiénomeéne physique dominant.

Deux sous parties constituent cette partie. teangere sous partie s'attache a décrire les
comportements asymptotiques de I'électron actg e la collision. En d'autres termes, |l
s'agit de la description de I'électron actif quaadiernier est attaché soit a la particule A (ici
lion Rb") soit & la particule B (ici I''on N3 Cette description ne considére donc pas la zone
moléculaire. En revanche, la seconde sous partigstdé comportement de I'électron actif
dans la zone moléculaire (quand R N& sont proches et forment la quasi molécule RpNa
et expose les outils analytiques.
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2 Méthodes théoriques

2.4.1 Potentiel modéle

Le calcul employé n'utilise qu'un seul électemtif, i. e. I'électron de valence, et les autres
électrons de cceur sont considérés comme gelésntieeactions entre ces coeurs ioniques et
I'électron actif sont représentées par l'intermgeldiun potentiel modéle.

Un potentiel modele est une expression analgtigbtenue de maniere semi — empirique,
décrivant la structure électronique de cceur atoamiffn ce sens, dans le cas d'une collision
entre deux particules A et B, il décrit séparéniameraction entre I'électron actif et chacun
des deux cceurs des particules A et B.

La premiére sous partie présente les fondendents méthode employée ici en rapport avec
le choix du potentiel modéle utilisé. La secondesspartie explique I'origine de I'expression
du potentiel modéle employeé.

2.4.1.1 Potentiel modele employé

Aymar et al. [Aymar 2003] inspirerent les fondements de la rmééhemployée dans ce
travail pour déterminer les potentiels modele. Léthnde d'Aymaret al, méthode semi —
classique utilisant I'approximation moléculaireglpnge les travaux antérieurs portés sur de
légers dimeres alcalins [Henriet — Scavennec 1B@&Briet 1984, Magnier 1993a, Magnier
1993Db] et leurs cations [Henriet 1983, Henriet 198&gnier 1996, Magnier 1999].

Dans cette méthode, un électron actif se démlans le champ créé par deux ions alcalins

A et B séparés d'une distanBe Les fonctions d'onde électroniques molécula@ef,lfz )

sont fonctions propres de I'Hamiltonien électromiguoléculaireH (T, R ):

He (F.Rg (F.R) = 5,4 (F.R) (2-99)

He =Tg +V(7a) +V(Tg) +Veo(R) +V 01 (Ta, T, R) (2-100)

ou T, est 'opérateur d'énergie cinétique de I'electratif. Les opérateur¥'(r, @tV (rg)

décrivent l'interaction entre I'électron actif € particules A et B, respectivement.
Le potentiel model®&/(r ye Klapisch [Klapisch 1969], indépendant du moneergulaire

orbital de I'électron, est employé (par Aymar etaldans ce travail) et donné par :

1+(Z-1e ™" + bzre_bi%Ir
r

V(r)=- (2-101)

Dans cette expressiod, représente la charge nucléaire et les paraméiresnt des
parameétres empiriques, ajustés pour connaitrenlegyi@s approximées de spin — orbite des
états de valence des atomes alcalins. Le potevitiel est attractif a courte distanceet
correspond aux valeurs propres des électrons dasalbou de cceur. Cependant, les fonctions
d'onde associées aux états du cceur (de la parficole B) sont orthogonales a celles qui
décrivent les états de valence. La polarisatiorcahur induite par I'électron de valence est

45



2.4 Application au systeme Na+ + Rb

souvent introduite en ajoutan®gr up termevég)l , qui dépend de la polarisabilité dipolaire

ay de l'ion :

a
Vv é%)l = _?OL f (rL) (2-102)
Cc

pY

ou f(—) est une fonction de coupure nécessaire pour étotge divergence a courte
r
C
distancer. Cependant, ce terme ne doit pas étre explicitemaoduit ici, dans la mesure ou
les effets de polarisation du cceur sont effectivenpeis en compte pendant la procédure
d'optimisation de/(r )JHenriet — Scavennec 1983, Henriet 1985].

Négligeant le recouvrement et les effets d'égbadinteraction entre les deux coeurs
s'exprime :

_1 dgatA4e 9qA*d9yB
Ve (R ==- - (2-103)

R 2R4 2R

ol ay et a, représentent respectivement les polarisabilitpsldires et quadrupolaires des

ions A et B. Une interaction répulsive entre lesursea courtes distances pourrait étre
introduite, comme I'appliquent Pavoliei al. [Pavolini 1989] ou Jeung [Jeung 1997]. Aymar
et al. ne le font pas dans le but de comparer leursteésid des calculs de pseudo potentiels.
Il en résulte que la validité de leur méthode séremt a des distances inter atomiques de plus
de 5 unités atomiques.

La littérature relate de nombreuses formulaties effets de polarisation pour des systemes
a trois corps. Aymaet al. suivent la formulation de Bottcher et Dalgarno tBber 1974]
alors que Johanet al. [Johann 1996] ou Patil et Tang [Patil 2000] prombsa'autres
possibilités.

2.4.1.2 Expression du potentiel modéle

Pour comprendre l'expression du potentiel modélisé dans ce travall, il faut considérer
un atome (ou un ion) comme étant "effectivementhmélectronique, i. e. seul un électron
de la couche externe est actif, fesutres électrons des couches internes étant évésid
(avec le noyau de charg§ comme un coeur ionique gelé. L'énergie potenti€lie) de

I'électron actif interagissant avec le cceur ionidai satisfaire aux conditions :

limV(r) = _Z
r-0 Zr— (2-104)
lim v(r)=-5"P
r oo r
La densité volumique de char@4r a)une symétrie sphérique :
D(F) =D, (r)Dg (Q) (2-105)
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2 Méthodes théoriques

Par souci de simplicité, on considére de plus distribution de charges isotrope pour
laquelle DQ(Q)=4i. La densité de charge volumique d'une sous couhenombre
T
quantique orbital comportant) électrons peut alors se mettre sous la forme :

b(r) 4

q 2
-— r 2-106
2R () (2-106)
ol R, (r) est la partie radiale de la fonction d'onde d'igetéon sur la couchsl. Pour un
atome hydrogénoide, celle-ci se met sous la forme :

—rZe

[ ff
_ 32 2 [(n=1 -1l 2 Zef ( n ]2|+1 217 o
Rt (1) = Zets nz"[(n+|)!]3[ . je Loiml —— (2-107)

Les électrons de cceur étant trés liés au nogau rgpport & I'électron de valence), on
suppose que les structures nodales de leurs fosctitonde (trés concentrées autour du
noyau) importent peu. Par conséquent, en ne coasidpas de nceuds£ n— ),lla densité

radiale de charg®, (r prend la forme :
[ ZZeffrJ
2l -
r e (1+1)

@ +2)!

(2-108)

21+3
27 o4
(1+1

D, (r) =-q(

ou Z.4 est la charge effective ressentie par I'électrervalence, soit la charge nucléaire
réelle diminuée par I'écran di aux électrons de cceu

Le lecteur notera que I'on a bi§ﬁ)(r”)dr =-q sachant que{rz‘Rm (r)‘zdr =1.
0

L'équation de Poisson reliant le potentlk chHerché a la densité volumique de charge
s'écrit :

02V(r) =-D(F) (2-109)
soit

62

6r_2(rV(r)) =-D,(r) (2-110)

Etant données les conditions aux limites (2-16d);cherche/(r )ous la forme :

V(r) = —@ —%e_”'r f (a).1) (2-111)
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2.4 Application au systeme Na+ + Rb

27 o

(1+1)
limite a l'infini. En reportant (2-111) dans (2-11@n obtient I'équation différentielle pour
fi(ay,r) :

[\M]

oua = , etou f, (a,r )devra avoir une forme polynomiale afin d'assuaerdndition

d2f (a,,r of (a, ,r ad+3
L@ )—20| 1@ )+a|2f| (@, r)=———r2d* (2-112)
dr? r 2 +2)!

On cherche une solution a cette équation solmsrize :
21+1

fi(ay,r)= ZCkrk (2-113)
k=0

Soit, en reportant cette forme dans I'équation 12}1afin de trouver I'ensemble des
coefficientsc :

2t k-2 k-1 2 k — aI2|+3 21+1
k(k-Dc,r"~ 20 kaI‘ +afcrt =——r + 2-114
kgo( ) : ! |k (2|+2)! ( )

On trouve finalement, de fagcon générale :

C -(1— K ja—'k (2-115)
K 20+2 ) K

et donc pourf| (a;,r )

21+1 k,k
k \afr
kzzo 2+2) K

et pour le potentieV/(r )

_ 2l +1 Kk
V(r)= (270)_Ggar > [1— K ja' (2-117)
r r koL 2+2) K

aveca;, inconnue a determiner, dépendant explicitementatubre quantique orbitélde la

sous couche considérée.

L'expression (2-117) a été obtenue en consitiénam sous couche fermée comportgnt
électrons autour de laquelle orbite I'électronifacke valence. On peut ensuite peaufiner
I'expression du potentieV/(r ,)toujours dans le cas d'un atome hydrogénoiddaiet
intervenir les différentes couches et sous coutdresees. De maniére équivalente, plutét que
d'utiliser un potentiel par sous couches, on pgliser un potentiel global de la forme :
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1+(Z - ™" +h,re ™"
r

V(r)=- (2-118)
Enfin, pour déterminer les parametmgs(ou b ), il faut résoudre I'équation de Schraodinger

en introduisant l'expression du potenti®l(r (par sous couches ou global) dans

I'Hamiltonien relatif au systeme atomique (noyaucti@argeZ + couches et sous couches
fermées + un électron de valence), qui s'écrit :

Ho=-202-V(r) (2-119)

N

Les parametreg, (ou b ) sont alors déterminés de maniere "variationnell#familtonien

est diagonalisé dans une base d'orbitales de Sgphrsieurs reprises en faisant varier les
parametresa; jusqu'a obtenir une bonne représentation des léatselatifs a I'électron de

valence (dont on connait les énergies expérimestale

Cependant, avant d'aller plus avant, il fauteatt'attention, quitte a insister lourdement, sur
I'importance de la complétude de la base utilikgéeeffet, cette base d'orbitales de Slater doit
étre la plus compléte possible afin que les éngsrglenues ne dépendent pas de la base
utilisée.

Enfin, on jauge de fagon plus fine de la validité potentiel avec les forces d'oscillateur
sensibles directement aux fonctions d'onde. Ent,elféeforce d'oscillateur associée a la
transition électronique depuis un étade fonction d'ondeg, vers un étab de fonction

d'onde% se met sous la forme :

_2AEp-Ey)

f ol (2-120)
ab 3 ab

avec

Mab :<%‘F‘¢a> (2-121)

ou (E, - E,) est I'énergie de la transition.

2.4.1.3 Application aux atomes Na et Rb

Pour trouver les parametres empirigieson utilise une base aussi compléete que possible.
Cette base est constituée d'orbitales de Slaten“ewxempered” (STO), définies par :

s'M(r)=Nr'e™"Y™(6,9) (2-122)

ou N est un facteur de normalisation. Les harmoniqwérﬂnues\('m(e,qo )décrivent la
partie angulaire du vecteur de base. Les parameétréent partie d'une série géometrique
telle que :
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2.4 Application au systeme Na+ + Rb

— i ;
a; =ayf, 0<isn, .. (2-123)

Pour que la base choisie soit considérée conetaivement compléteg,, doit étre petit,
pour la représentation d'états diffy®,proche de 1, pour la complétude gt relativement

grand, pour représenter les états concentrés etmtinu. En pratique, le modéle fonctionne
avecag =0. 000%et n,,, = 50, quelle que soit la symetrig (n).

Les parametred sont optimisés en prenant comme valeurs de référen énergie les

données du NIST (National Institute of Standardsl drechnology) [NIST]. Ainsi,
I'optimisation des modeles de potentiel donne p@sodium ¢ =11) :

b,=281 b,=285 b;=2085 (2-124)

et donne pour le rubidiumZ(= 37
b =3293 b,=5825 by;=1333 (2-125)

Les tableaux 2-1 et 2-2 comparent les énergeelatson expérimentales du NIST et les
énergies de liaison semi — empiriqgues obtenues Ipabase STO pour Na et Rb,
respectivement. L'accord est excellent. Les pan@s&lu potentiel modéle reproduisent donc
correctement l'interaction entre I'électron adti€leaque cceur ionique.

L'autre vérification de la validité des paramétdu potentiel modéle utilisé concerne le
calcul des forces d'oscillateur, présentées datableau 2-3. La comparaison est faite avec
les valeurs de référence de la base de donnéesitPpaoject” (TOPBASE) [TOPBASE].
L'accord est tout a fait satisfaisant. En revand®iles les données relatives a Na sont
tabulées, mais pas celles relatives a Rb.

Ainsi, la description physique des structurescttbniques atomiques par le potentiel
modele de parametrds semble suffisamment précise.

50



2 Méthodes théoriques

Etatnl; NIST (u.a.) STO (u.a.) OEDM (u.a.)
3s -0.188 858 -0.188 645 -0.188 642
4s -0.071 578 -0.071 682 -0.071 680
5s -0.037 584 -0.037 640 -0.037 612
6S -0.023 132 -0.023 162 -0.023 002
7S -0.015 662 -0.015 680
8s -0.011 304 -0.011 315

3pu2 -0.111 600 -0.111 666 -0.111 663
3P -0.111 521
4p2 -0.050 951 -0.051 081 -0.051 063
4ps2 -0.050 926
5p12 -0.029 202 -0.029 273 -0.029 216
5Pz -0.029 191
6p1/2 -0.018 923 -0.018 964 -0.018 779
6312 -0.018 917
P12 -0.013 256 -0.013 281
P32 -0.013 252
8pu2 -0.009 801 -0.009 817
8pz2 -0. 009 801
3d -0.055 936 -0.055 789 -0.055 789
4d -0.031 442 -0.031 385 -0.031 382
5d -0.020 106 -0.020 078 -0.020 028
6d -0.013 952 -0.013 936
7d -0.010 245 -0.010 234
8d -0.007 840 -0.007 830
4f -0.031 268 -0.031251 -0.031 250
5f -0.020 010 -0.020 001 -0.019 953
6f -0.013 895 -0.013 890
7f -0.010 208 -0.010 205
8f -0.007 815 -0.007 813

Tableau 2-1 : Comparaison des énergies de liaisorpgrimentales du NIST et des énergies de liaisonrse
— empiriques obtenues par la base STO et la base OM couplée a des gaussiennes pour Na.
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Etatnl; NIST (u.a.) STO (u.a.) OEDM (u.a.)
5s -0.153 468 -0.153 468 -0.153 395
6S -0.061 776 -0.061 780 -0.061 757
7s -0.033 623 -0.033 647 -0.033 606
8s -0.021 160 -0.021 177 -0.021 079
Os -0.014 543 -0.014 554
10s -0.010 609 -0.010 616

5p2 -0.096 193 -0.095 075 -0.095 047
5Pz -0.095 110

6p1/2 -0.045 453 -0.045 306 -0.045 183
6pz/2 -0.045 100

P12 -0.026 681 -0.026 644 -0.026 292
P32 -0.026 521

8pu2 -0.017 569 -0.017 557
8pz2 -0.017 483

P12 -0.012 447 -0.012 442
9pz2 -0.012 396

10py/2 -0.009 281 -0.009 277
10ps2 -0.009 248

Vile P8 -0.065 316 -0.064 989 -0.064 981
405, -0.065 318

50/, -0.036 406 -0.036 368 -0.036 302
50/, -0.036 393

6ds/2 -0.022 798 -0.022 780 -0.022 487
62 -0.022 788

7032 -0.015 540 -0.015 529
7052 -0.015 533

82 -0.011 251 -0.011 243 ---
80/, -0.011 247

9/, -0.008 516 -0.008 510
9ck,2 -0.008 512

10ak/2 -0.006 667 -0.006 661

10ds/, -0.006 665
4f -0.031 433 -0.031 306 -0.031 297
5f -0.020 107 -0.020 045 -0.019 983
6f -0.013 955 -0.013 920
7f -0.010 248 -0.010 226
8f -0.007 842 -0.007 828

Tableau 2-2 : Comparaison des énergies de liaisorpgrimentales du NIST et des énergies de liaisonrse
— empiriques obtenues par la base STO et la base OM couplée a des gaussiennes pour Rb.
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Transition TOPBASE B. Pons
3s— 3p -0.975 -0.976008
3p— 4s -0.171666 -0.168440
3p— 5s -0.014233 -0.0137918
3s— 4p -0.0132 -0.0135099
4s— 4p -1.455 -1.44402
4p— 5s -0.315 -0.311457
3s— 5p -0.00195 -0.00198805
3p— 3d -0.87 -0.853479
3d— 4p -0.124 -0.112710
3p— 4d -0.0965 -0.101009
4p— 4d -0.973 -0.932745
4d— 5p -0.243 -0.218730

Tableau 2-3 : Comparaison des forces d'oscillateude la base de données TOPBASE et du potentiel
modele employé pour Na.

2.4.2 Calcul moléculaire

2.4.2.1 Choix de la base

La partie électronique de la fonction d'ondealoty> se développe sur une base de
fonctions OEDM ("One Electron Diatomic Molecule'Hdrel 1980]qq<(f,lfz) de charges
Zna =1 et Zg, =1 Ces fonctions OEDM sont des fonctions représerénétats propres

d'un systéeme composé d'un électron actif se daplatans le champ de deux ions, dont
I'espéce atomique est du type hydrogéne avec urékatron de valence. L'introduction de
toutes les fonctions OEDM, représentant asymptetiggnt les énergies,,,(R - « 3vec

n<5, aboutit a la présence de 70 fonctions OEDM.

La base de fonctions OEDM n'étant corrélée de&états liés de I'atome d'hydrogene, cette
méthode ne suffit pas pour obtenir une représemtatonvergée des états moléculaires du
systtme Na+ Rb. L'ajout de gaussiennes sur les deux cemmetéaires remédie a ce
probleme :

n,n —noN N, =12
G 2(r)=Nx"1z"2e i, Osn +n,<I (2-126)

max
our symbolise la distance entre I'électron actifiet es caeurs ioniques, i. e. successivement
Na" et RD, etN est un facteur de normalisation. L'introductiongaeissiennes trés diffuses ne
s'impose pas car les fonctions OEDM les plus easitée sont suffisamment, mais
l'introduction de gaussiennes concentrées s'avéressaire pour compléter la base d'états
liés. En pratique| 2 ag =003 et n.,,, =14, quelle que soit la symetrigy +n, )

considérée.

Enfin, cette base de fonctions OEDM coupléesea daussiennes est effectivement
suffisamment complete apres vérification des éersrgsymptotiques, consistantes avec celles
obtenues avec les vecteurs de base STO. Les talehet 2-2 exposent cette convergence
des énergies propres obtenues avec les fonctionBMOEt les fonctions STO, qui

max —

53



2.4 Application au systeme Na+ + Rb

reproduisaient déja correctement les énergies éups du NIST, pour Na et Rb,
respectivement.

Dans les calculs avec une base de fonctions OEQMNIées a des gaussiennes, les niveaux
avec une énergie supérieure-a QG2 ne sont pas donnés car la base ne contientgtats
assez diffus pour les représenter correctemenerigigmt, dans la dynamique a basse énergie
de projectile, ces états ne sont pas significatargnpeuplés. La base de fonctions OEDM
n'‘est alors pas augmentée et est limitée—a ul2 Dans la dynamique, apres
diagonalisation, on ne garde alors qu'une baseé&ad®, soit 20 étatm= ,(0A3 étatsm= 17
étatsm= 2et 2 étatan= 3

2.4.2.2 Diagrammes de corrélation et couplages

Une fois la base choisie, et aprés vérificatien sa complétude, la diagonalisation de
I'Hamiltonien moléculaireH permet I'obtention des diagrammes de corrélatibrdes
couplages.

Les figures 2-5 et 2-6 présentent respectiverteantiiagrammes de corrélation pau= 0
et m=1 Pourm= Q on constate que I'état Rig) rencontre des pseudo — croisements avec
les états N&s) et Na@p) vers 12 u.a. et 15 u.a., respectivement. L’étabp) rencontre des
pseudo — croisements avec les états3pa¢t Naéds) vers 5 u.a. et 11 u.a., respectivement.
Pourm= 1 I'état Rb6p) rencontre un pseudo — croisement avec I'éta8pjafers 15 u.a..

Les figures 2-7 et 2-8 présentent les principaoMplages pour Na+ RbGs) et Na +
Rb(Gp), respectivement. On notera (figure 2-7) les maxangrancR des couplages radiaux
(dont la magnitude reste cependant assez faiblegsmppndant aux pseudo — croisements
(assez larges) visibles sur le diagramme de ctioglales états RBE)-Na@Bp0) et Rbbs)-
Na@9). On notera aussi le fort couplage rotationnel5Rba@pl) a grandR. De méme, on
peut remarquer les optima des couplages radiaguréfi 2-8) vers 5 u.a. et 11 u.a.
correspondant aux pseudo — croisements des eétdBp@RiNa@p0 et Rbbp0)-Na@s),
respectivement.

Ainsi, la seule inspection des diagrammes deétaiion et des principaux couplages
présentés permet déja de comprendre la dynamiqles a#lision et de prédire quels seront
les canaux de capture les plus empruntés.
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2 Méthodes théoriques
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Figure 2-5 : Diagramme de corrélation pourm=_0.
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Figure 2-6 : Diagramme de corrélation pourm=1.
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2.4 Application au systeme Na+ + Rb

couplages modifiés par le FTC
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Figure 2-7 : Principaux couplages radiaux et rotatinnels pour Na + Rb(59).
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Figure 2-8 : Principaux couplages radiaux et rotatnnels pour N& + Rb(5p).
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3 MOTRIMS

Le concept et les technigues COLTRIMS ("COLd gedas Recoil lon Momentum
Spectroscopy" en anglais, et spectroscopie d'inguldions de recul en francais) furent
introduits a Francfort par I'équipe du ProfesseuiSEhmidt-Bécking juste avant les années
1990, en particulier avec le travail de J. UllrehR. Doérner. La finalité de la spectroscopie
d'impulsion d'ions de recul est de mesurer l'impulgles ions de recul produits par capture
électronique lors de collisions entre des projestibniques et des cibles atomiques. Elle vise
par la a reconstruire I'état final et la distrilbatides angles de déflexion des projectiles de la
collision.

En utilisant des cibles issues d'un gaz stat@j@® K, ces pionniers démontrerent que les
impulsions transverses des ions de recul pouvéieatmesurées pour des angles de déflexion
de projectiles dans le régime du prad. Cependantéélle avancée pour la technique
COLTRIMS survint dans les années 1990 avec l'atiti; des jets de gaz froid supersonique.
Par ailleurs, des techniques plus sophistiquéedraition d'ions de recul utiliserent des
lentilles électrostatiques et la détection des amsecul progressa. En ce sens, la résolution
sur la mesure des impulsions d'ions de recul siaraétonsidérablement, tout en conservant
une efficacité de détection des ions de reculde 4

Avec des spectrometres installés dans de nomlpays, les équipes expérimentales firent
des avancées majeures dans les études des angldsfuséon des projectiles et des
peuplements des états lors de captures électranigjmples ou doubles, mais aussi dans les
études d'autres phénomenes comme l'ionisation.ndapg les températures de 0.1 K et au-
dela des cibles froides de la techniqgue COLTRIM@thient la résolution des expériences de
collisions. De plus, le nombre d'especes atomigildss se restreignait aux gaz rares.

Aussi l'extension de la technigue COLTRIMS serpuivit-elle au travers de la nouvelle
techniqgue MOTRIMS ("Magneto Optical Trap Recoil I&omentum Spectroscopy” en
anglais, et spectroscopie d'impulsion d'ions dellrezec un piege magnéto — optique en
francais), qui consista a associer un piege magaéptique a un spectromeétre d'impulsion
d'ions de recul. Cette association fournit effemtient des cibles extrémement froides en deca
de 1 mK, améliorant ainsi la résolution sur la mesies impulsions d'ions de recul.

Le but de ce chapitre est de présenter la cgenee entre le piege magnéto — optique et la
spectrométrie d'impulsion d'ions de recul, qui donaissance a la technigue MOTRIMS.

3.1 Spectroscopie d’'impulsion d’ions de recul

3.1.1 Introduction

La finalité de I'étude des collisions entre i@tsatomes est de connaitre plus intimement les
mécanismes mis en jeu lors du transfert d’'un osielus électrons périphériques d’'un atome
vers les couches électroniques vides d'un ion. Rmmprendre ce phénomene appelé
échange de charge, I'expérimentateur provoque tal@ment des collisions entre des
projectiles ioniques et des cibles atomiques. l@&ldppements techniques de ces derniéres
décennies permettent aujourd’hui d’obtenir desckasix d’'ions projectiles bien résolus en
énergie. Le nombre d’especes de projectiles ethdesadisponibles et facilement utilisables a
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3.1 Spectroscopie d'impulsion d’ions de recul

également crd. L'expérimentateur actuel dispossi a@ioutils sophistiqués pour mesurer les
observables nécessaires a I'étude compléete desiaodl entre ions et atomes.

Les charges du projectile et de l'ion de recuitsine premiere observable qui donne acces
au nombre d’électrons capturés et au nombre diélestventuellement émis par le projectile
par effet Auger. Une autre observable est l'in&#ét de la collision définie comme la
difféerence d’énergie potentielle du systeme indyi@ la collision. Elle permet aussi
d’identifier les états excités sur l'ion projectil®uant a I'angle de diffusion du projectile
aprées la collision, il est une observable qui ragree sur le rayon de capture, a savoir la
distance la plus probable pour laquelle le trangfiectronique a lieu.

Différentes techniques historiques ont permisrassurer ces observables essentielles a la
compréhension plus profonde de I'échange de chdrdaut cependant remarquer que les
premiéres expériences d’échange de charge entriermest des atomes [Fuls 1957, Ziemba
1959, Smith 1965, Pernot 1967, Baudon 1968] sotdri@ures aux techniques présentées par
la suite.

i) La spectroscopie en temps de vol est l'ureeptemieres techniques a avoir appréhendé
I'étude expérimentale de I'échange de charge. Qimsttechnique qui consiste a mesurer le
temps de vol d’'un ion de recul de la zone de dohisau détecteur. Les ions de recul sont
extraits par un champ électrostatique et typiquentdgnectés par un channeltron [Cocke
1979, Tawara 1989, Tonuma 1989]. Cette techniquegtela séparation des différents états
de charge des ions de recul ainsi qu'une déteetiodes ions de recul. Bien qu’elle soit
adaptée aux mesures de sections efficaces faiblas’emploi de faisceaux peu intenses,
I'inélasticité de la collision et I'angle de diffias du projectile ne sont pas mesurés.

i) La spectroscopie de photons est une teclnigfilisée pour I'étude de I'échange de
charge, dont le concept a été déduit de I'obsenvate I'émission fréquente d’'un spectre
photonique suite a des collisions entre ions ehato Les spectrométres peuvent résoudre des
raies d’émission séparées de quelques angstrdnensgue de nombreux états excités finaux
sur le projectile peuvent étre identifiés. En casdégénérescence des états finaux, ceux-cCi
peuvent étre distingués dans la mesure ou les déstions prennent des canaux différents.
Pour la simple capture, des mesures de sectiomsads partielles sont effectuées [Boduch
1989, Hoekstra 1991], et la polarisation des rgiegt également étre étudiée [Schippers
1995, Laulhé 1995]. Cependant, la capture multgideutit surtout a des désexcitations par
émission d’électrons et non uniguement par émisdmmphotons. La désexcitation radiative
se trouve donc défavorisée au profit de I'autoiatnds, qui est un processus inaccessible pour
la spectroscopie de photons. Par ailleurs, l'affiéade détection des photons peut étre
améliorée en utilisant des miroirs paraboliquesjsnia résolution s’en trouve dégradée
[Martin 1995]. Il est aussi a noter que I'angleideldes spectromeétres est petit et que les états
métastables ne sont pas détectés. Enfin, la speopi@ de photons ne donne aucune
information concernant I'angle de diffusion.

iii) La spectroscopie d’électrons Auger a pout thanalyser I'énergie des électrons issus de
l'autoionisation du projectile [Stolterfoht 1987,0&djema 1991, Bordenave-Montesquieu
1994] ou de la cible [Frémont 1996] apres la cilfis Cette technique spectroscopique est
particulierement adaptée pour I'étude de la doohjgure électronique et permet d’identifier
les états excités originels des électrons AugeesiCune technique dotée d'une grande
résolution (de I'ordre de I'eV voire du dixieme ®equi permet donc d’obtenir des sections
efficaces partielles relatives aux configuratianlg’l’ [Frémont 1992]. La triple capture
électronique est cependant plus difficile a étudierraison des cascades électroniques et
nécessite un dispositif avec détection en coinceeles ions de recul pour y remédier. Cette
technique peut ainsi se révéler étre trés perfolengour la capture multiple et la
compréhension des processus complexes de casdadesréques impliqués [Posthumus
1992].
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3 MOTRIMS

iv) Une autre technique pour mesurer les ob&degapertinentes d’'une collision est la
spectroscopie de gain d’énergie. Elle consisterenmesure précise de la variation d’énergie
(ou d’'impulsion) du projectile due a la collisidin ce sens, une connaissance complete de la
distribution finale des états d’énergie liés sumptejectile et la cible peut étre atteinte. Le
degré de capture (nombre d’électrons capturéspgléade diffusion et |&€) de réaction
('inélasticité de la réaction) en sont directemeléduits. Une revue exhaustive de cette
technique expérimentale a été publiée en 1985 yJ4aA85]. Ses premiers balbutiements
datent des années 1960 [Ziemba 1960, Aberth 1368] spectroscopie y est accomplie par
une méthode de temps de vol. Plusieurs équipegdlSi972, Kamber 1983, Huber 1980,
McCullough 1995] ont ensuite mené des expérienopsiquant des ions doublement chargés
et une analyse électrostatique du changement dgeclda projectile ionique. Une résolution
inférieure a I'eV sur le gain d’énergie a été pblesiHuber 1984, Kobayashi 1983]. Une
impressionnante résolution de 10 meV a méme égnabt[ltoh 1982]. La spectroscopie de
gain d’énergie a aussi été employée avec des ianschargés (références dans [Liljeby
1983]) et pour des expériences de diffusion aropique du projectile sur des cibles alignées
et orientées a l'aide de lasers [Aumayr 1992, Do®@%0, Houver 1992]. Cependant, comme
la résolution sur le gain d’énergie et sur I'andéediffusion (de I'ordre du mrad) dépend de
I'émittance du faisceau, cette méthode expérimenmaktessite I'emploi de faisceaux d’ions
tres bien résolus en énergie et tres peu divergeatgui la limite a des collisions de basse
énergie (inférieure a 30 keV). De plus, en capturdtiple, 'émission d’électrons Auger
altere la vitesse du projectile et le gain d’énengiesuré n’est alors plus directement lié a
I'inélasticité de la collision, ce qui peut entraiirune dégradation de la résolution. Une équipe
francaise monta un dispositif permettant de mesineultanément le gain d'énergie et I'angle
de diffusion du projectile en coincidence aveml'de recul [Barat 1987]. Les contributions
de la simple capture, de la double capture stébilet de la double capture auto — ionisante
furent bien séparées. Grace aux mesures de sedftinaces différentielles, ce groupe
contribua beaucoup a la compréhension des mécamigeneapture pour un grand nombre de
systémes de collisions [Barat 1990, Barat 1992,08abd 1993, Guillemot 1990, Laurent
1987, Roncin 1986-1997].

Ces quatre différentes techniques sont sensible®ffets ayant lieu apres la collision et ne
permettent pas toujours de remonter aux processusipes de la collision. La spectroscopie
d'impulsion d'ions de recul permet de s'affrandkicette limitation.

3.1.2 Spectroscopie d’'impulsion d’ions de recul

3.1.2.1 Concept général

La technique de spectroscopie d'impulsion d’idagecul a été développée dans le cadre de
I'étude de collisions entre atomes et ions afirs@franchir de multiples contraintes, subies
lors de Il'utilisation de techniques précédemmetitks.

La méthode de la spectroscopie d’'impulsion dide recul consiste a mesurer I'impulsion
des ions de recul aprés I'impact entre des iongegtites et des cibles atomiques ionisées.
Cette technique a notamment été motivée par le asoule mesurer avec une grande
résolution I'angle de diffusion de la collision. atlitionnellement, I'angle de diffusion des
projectiles était directement mesuré par la déflacties projectiles. Cependant, cette mesure
directe était limitée par la collimation du faisuede projectiles dont I'émittance limitait la
résolution sur la mesure de lI'angle de diffusian &gait au mieux de 0.1 mrad.
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3.1 Spectroscopie d'impulsion d’ions de recul

La spectroscopie dimpulsion d’ions de recul @end été développée afin d’obtenir la
cinématique compléte d’'une collision entre un at@hen ion lors d’'une simple ionisation.
Hormis quelques mesures passeées [Federenko 1986)dftv1965, Kessel 1966, McConkey
1972], I'impulsion de I'ion de recul est restéedoessible aux expérimentateurs pendant de
nombreuses années, principalement a cause dessfaibérgies transmises au noyau de I'ion
de recul lors de collisions entre ions et atomesn@me lors d’'impacts de photons [Puckett
1976]. Aprés les mesures pionniéres d’Ullrich ehi8idt-Bocking [Ullrich 1987a, Ullrich
1987b, Ullrich 1988a, Ullrich 1988b], il a été néal que de la composante perpendiculaire de
la vitesse de l'ion de recul, I'angle de diffusido projectile pouvait étre déduit. Une plus
grande résolution sur la mesure de I'angle de siffu du projectile a donc pu étre obtenue
étant donné que cette mesure était moins sensibley@alité du faisceau d’ions projectiles.
La spectroscopie d’'ions de recul n’a ensuite eaedse de se développer et d’étre utilisée lors
de nombreuses expériences. L'apport de ciblesfriinedes comme les jets supersoniques
développa considérablement cette technique [Wu 4,98%ergel 1995a, Mergel 1995b,
Ullrich 1994, Duponchel 1997, Cassimi 1996, Flednhi®97] et permit l'accés a une grande
résolution sur I&€) de réaction.

Un historique complet et détaillé de la premidéeennie de la spectroscopie d'impulsion
d'ions de recul a été écrit par Ullrigt al. [Ullrich 1997]. Suivirent d'autres excellentes
revues [Dorner 2000, Ullrich 2003].

Ainsi, la spectroscopie dimpulsion d’ions decuk permet d’accéder a toutes les
informations pertinentes d’une collision, et cequament par le biais de I'impulsion des ions
de recul. Son principe repose sur l'extraction dmss de recul a l'aide d’'une tension
accélératrice. Les ions de recul extraits travdremsuite une région de vol libre de tout
champ électrique, pour enfin atteindre un détecsemsible a la position. L'impulsion des
ions de recul est conséquemment déduite de la oasbin de leur temps de vol et de leur
position sur le détecteur.

3.1.2.2 Cinématique

Cette partie présente la cinématique d'unestmfiientre un projectile ionique et une cible
atomique. Seul le cas de I'échange de chargeadtst ir e. avec transfert d'électrons depuis la
cible vers le projectile. En revanche, le casidaeikation n'est pas traité car il ne concerne pas
ce travail. Par ailleurs, il faut noter que leslasgle diffusion des projectiles sont petits lors
des collisions étudiées, typiquement inférieurs aarad. De plus, le transfert d'impulsion
entre la cible et le projectile est petit. Cecieades conséquences dans la suite de cette partie.

Toute la cinématique d’'une collision entre un & un atome ultérieurement ionisé peut
étre connue grace a I'impulsion de I'ion de recahslle cas de I'échange de charge (mais pas
dans le cas de l'ionisation). Cette affirmationtpte démontrée avec les lois fondamentales
de la conservation de I'énergie et de la quantéénbuvement. De plus, la majorité des
phénomenes observés lors de collisions entre ipammes a lieu a des parametres d’impact
plus grands que l'unité atomique. Il en résulte guehangement d’'impulsion de l'ion de
recul est faible.

Dans la suite du chapitre, toutes les expresdmmt appel aux unités atomiques ou la masse
de I'électron, la charge de I'électron et la conta: sont égales a 'unité. Le repére utilisé
est le repére du laboratoire.

Pour avoir acces a toute la cinématique nortividge d’'une collision entre un ion et un
atome, I'étude d’'un systéme a plusieurs corps LsBp Dans son état initial, le systéme
étudié se compose d’un ion projectile de masswleitn, et d’une cible atomique au repos
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3 MOTRIMS

de masse initialeny dans le référentiel du laboratoire. Dans sonfétat, le systeme altéré
se compose d'un projectile dévié de massg et d'un ion de recul de massg. La
conservation de la quantité de mouvement du sysigipese I'égalité vectorielle suivante :

PL +PL =P) +Py (3-1)

ou P; et P, sont respectivement les vecteurs des quantitésodeement du projectile et de
la cible avanttEi) et apréstéf) la collision (cf. figure 3-1). Comme la cible esitialement

au repos, il en résulte que, est un vecteur nul. La quantité de mouvementaieitdu
systeme se réduit donc ra'P :mpvip, ou viP représente la vitesse initiale du projectile.
Ensuite, on rend compte du transfert de masse (@glmnge de charge) en écrivant que les
masses du projectile et de la cible aprés la camflissont respectivement égales a
mMp=mp+r et mMp=mg—r, ou r est le nombre d'électrons capturés par le prégecti
Ainsi, il vient :

i _ f f
MpVp =(Mp +1)vp +(Mg —r)vg (3-2)

ou v; et v,‘; représentent les vitesses du projectile et deibde @pres la collision,

respectivement.
De méme, la loi de la conservation de I'énengipose :

TFi, +T|iq +Q :TFI +T|-\',c (3-3)

ou T, et T; sont respectivement les énergies cinétiques degtile et de la cible avant=()

et aprestEf) la collision et ol est la différence d’énergie potentielle du systeneefacteur

Q traduit I'inélasticité de la collision. Il est Hifférence entre I'énergie potentielle initiale et
I'énergie potentielle finale du systéme. Qiest strictement positif, cela correspond a une
collision exothermique dans la mesure ou I'étalfest dans un état plus lié que I'état initial,
la différence d’énergie correspondant a un gainetgie cinétique. Dans le cas contraire, cela
correspond a une collision endothermique. Dans$eotiQ est nul, la collision est élastique

et correspond a un processus résonant. Par ajlikdasit noter queTFie = OQcar la cible est

initialement au repos.

Tous les vecteurs de quantité de mouvement pe@ee décomposés en une composante
longitudinale dirigée le long de l'axe des projesj et une composante transverse,
perpendiculaire a l'axe des projectiles. Une cafissans émission d’électrons dans le
continuum est schématisée sur la figure 3-1. lldénoule que I'équation (3-1) peut étre
exprimée suivant ses composantes longitudinalaesverse :

0=Pd +Pd; (3-4)

T f
Pos =Poy +Pry (3-5)
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3.1 Spectroscopie d'impulsion d’ions de recul

ol P., est nul par choix d'orientation de I'axe du faiseencident de projectiles, €. et
P!, sont nuls car la cible est initialement au repassde repére du laboratoire.

Figure 3-1 : Schéma d'illustration dans le plan dda collision des vecteurs de quantité de mouvemedt
projectile et de la cible (au repos avant la collien dans le repére du laboratoire) lors d’une colion sans

. ) . i f s L
émission d’électrons dans le contlnuumP;, et P, : vecteurs de quantité de mouvement du projectile

. < .. f sz . N
respectivement avant et apres la collision Py : vecteur de quantité de mouvement de la cible aps la

collision ; les indices // etl] représentent respectivement les composantes longiinales et transverses des
vecteurs de quantité de mouvementq est I'angle de diffusion du projectile.

3.1.2.3 Composante transverse de I'impulsion de l'ion de @l

Dans le cas d’une collision sans émission dtgdes dans le continuum la relation suivante
est obtenue :

P, =—Pq, (3-6)

Cette relation traduit le fait qu’en cas de poapture électronique, mesurer la composante
transverse de l'impulsion de I'ion de recul reviénmesurer la composante transverse de
'impulsion du projectile. Or la composante transee de I'impulsion du projectile est
directement liée a I'angle de diffusion du projkcpar la relation :

f _pf
Pog =P, tan@) (3-7)
De plus, le transfert d'impulsion entre le pobjle et la cible est petit, ce qui implique :
¢ . .
Pog = Pbj, tan@) = mpvp tan(@) (3-8)
ou vip est le module de la vitesse incidente du progctle méme, puisque l'angle de

diffusion du projectile est petit lors d’'une caidis entre un ion et un atome (typiquemeht,
est plus petit que le mrad), I'approximatitan@) =8 est valide :
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PP'c o= mPviPH (3-9)

Ainsi, l'angle de diffusion du projectile peuhiguement étre exprimé en fonction de la
composante transverse de l'ion de recul :

f
P
6=- RDi (3-10)
mPVP

De l'équation (3-10) la résolution sur l'anglee ddiffusion du projectile peut étre
déterminée :

2

2
2 i 2
po= 2% (APRfD) 291 (v, (3-11)
0P, 0Vp
RO

Puis, des équations (3-10) et (3-11), la rémmiusur I'angle de diffusion du projectile
devient :

(Avip )2 (3-12)

A6 = m(APF;‘D)Z +|—RO_

Afin de mesurer la portée de chaque terme dpiditon (3-12), I'énergie cinétique initiale
du projectileT, peut étre introduite :

Th =5 MV (3-13)

Ainsi, I'équation (3-12) peut finalement étrearisformée a l'aide de termes plus

intelligibles :
apl Y (1aTiY
NG =|6) {%] {E_ipl (3-14)
Pro Tp

L’équation (3-14) montre que la résolution sangle de diffusion du projectile est une

combinaison des résolutions s&, et sur I'énergie cinétique du projectile. Or lente
i

E—ip est typiquement de l'ordre d0™ tandis que la résolution s, est au mieux de
T
P

2x107. Il vient donc que la résolution sur I'angle déudiion du projectile n’est limitée que
par la précision sur la mesure Bg :
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3.1 Spectroscopie d’impulsion d’'ions de recul

AP,

3-15
= (3-15)

A9=‘6

3.1.2.4 Composante longitudinale de I'impulsion de l'ion deecul

L'expression de l'inélasticit@ en fonction de la quantité de mouvement transfaréecible
peut étre établie & partir de la relatibh+Q =Ty +Tq .

Dans le cas des collisions a petits angles ffasain [Jardin 1995], I'inélasticité de la
collision peut alors étre déduite en mesurant lammsante longitudinale de I'impulsion de
I'ion de recul :

__yipf _1 2
Q=-vpPyy 5P (3-16)

La résolution sur la mesure de l'inélasticitéldecollision s’exprime alors sous la forme

suivante :
¢ ] S \2 ) ¢ 2
AQ = P, +rv' )Av' j +(vI AP ) 3-17
Q (( Ry YV AV BRI (3-17)

CIUi peut se mettre sous une autre forme :

2
f

P , , 2
AQ= ||| —RL+ L |aT), +(v' AR ,,) (3-18)
mF,VI Mp P
P

La valeur deErv'P2 etant petite devant celle @& le facteur d’inélasticité s’approxime en

Q=-v,Py,. L'expression approchée de la résolution sur laureede I'inélasticité peut alors
s’écrire :

f 2

2

. AP

AQ = [_&iijL}ATFI’ + Q—fR” (3-19)
2Tp Mp Pris

r . L } . . I
Le terme—— est toujours inférieur 2x10™ pour les collisions présentement étudiées.

Mp
Quant au rapport%, il est toujours inférieur 4x10™. Ces deux précédents termes sont
2T,
P

i AP! . . _ . "
négligeables devant le rappelff—” qui est au mieux de l'ordre d@ 2 avec les dispositifs
R/
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3 MOTRIMS

actuels. Il vient alors que la résolution sur llasdicité de la collision n’est fonction que de la
résolution sur la mesure de la composante longiaidide I'impulsion de l'ion de recul :

A I:)Rf//

(3-20)
I:)I-'\’f//

AQ=‘Q

3.1.2.5 Discussion

Pour une étude expérimentale aboutie des prasekscapture lors de collisions entre ions
et atomes, il est essentiel de déterminer précisehmeelasticité de la collision et I'angle de
diffusion du projectile. L'inélasticité de la calon permet de remonter aux états liés finaux
des électrons, et I'angle de diffusion du projectgénseigne sur le parametre d’impact. Les
équations (3-10) et (3-16) montrent que les pana@séessentiels d’'une collision sont
intimement liés aux composantes du vecteur impald®/l'ion de recul. Ainsi, pour connaitre
le facteur d'inélasticité de la collision, il suffile mesurer la composante longitudinale de
'impulsion de I'ion de recul. De méme, la compasatmmansverse de l'impulsion de I'ion de
recul permet de déterminer I'angle de diffusiorpdojectile.

Cependant, I'étude cinématique de I'ion de rexéirk les mémes informations que celle du
projectile, mais la détection de l'ion de reculgméte des avantages par rapport a la détection
du projectile. Ces avantages conséquents se résemeunatre points :

-Contrairement au projectile, I'ion de recul sulpinéralement des effets négligeables
aprés la collision (comme la possible émission dphoton suite a une désexcitation
radiative) et conserve I'empreinte des processinsges de la collision.

-L’efficacité de détection des ions de recul pdre de 4 stéradians.

-La résolution sur les mesures du facteur d’'inéaétet de I'angle de diffusion ne
dépend que faiblement de la qualité du faiscegurajectiles.

-L'impulsion de l'ion de recul donne acces auxtpetingles de diffusion du projectile.

3.1.3 Le spectrometre d’impulsion d’ions de recul

La technique de spectroscopie d’'impulsion d’iolesrecul s’appuie sur I'élément central
gu’est le spectrométre d’impulsion d’'ions de rediubst I'instrument qui permet d’extraire les
ions de recul vers un détecteur et de détermirsecdenposantes transverses et longitudinales
des ions de recul a partir des temps de vol epdsisions sur le détecteur.

Cette partie a pour but de présenter le cas spectrometre d'impulsion d'ions de recul a
champ d'extraction homogéne avec grille. Un charegtidction homogene est un champ
électriqgue sans courbure de lignes de champ. Arelype de spectrometre, les trajectoires
des ions de recul présentent lI'avantage d'avoiexpeession analytique.

Un spectromeétre d’'impulsion d’'ions de recul pghcipalement composé de deux parties
instrumentales. La premiere partie sert & extiasgons de recul produits lors d'une capture
électronique. Cette région ou les ions de recut satraits est soumise a un faible champ
électrostatique créé par des électrodes. La sequartie consiste en une région de vol libre,
soumise a aucun champ électrique, a travers laquellent les ions de recul jusqu’au
détecteur sensible a la position. Dans le cas dpectrométre a champ d'extraction
homogene, une grille sépare la zone d'extractiten zine de vol libre.

Des champs d’extractions homogénes et transveasefaisceau d’ions projectiles ont
originellement été appliqués [Jardin 1993, Jagut¥k8®5]. Un spectrometre au champ
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3.1 Spectroscopie d’impulsion d’'ions de recul

d'extraction homogéne suivi d'une zone de vol lipessede un plan de focalisation
temporelle. Des ions partant de positions initigiéf@rentes dans la zone de collision mais de
méme vecteur impulsion arrivent sur ce plan avendene temps de vol. Un ion produit & une
distancedz du centre idéal de la zone de collision, et domaryu d’une énergie potentielle
supplémentaire dans le champ d’extraction, arrigerrale détecteur au méme instant qu’un
ion de recul avec une position de départ ze®. Pour une extraction homogene, une
focalisation en temps au premier ordre des iongedel a lieu le long du champ électrique
d’extraction et a une distance de vol libre deus fadus longue que la distance parcourue
dans la zone soumise au champ électrique [Wilep1@6mme le montre la figure 3-2.

Une fois la zone de vol libre parcourue, lesside recul sont collectés sur un détecteur en
position ou trois mesures sont effectuées, a s#éwicoordonnées bidimensionnelles de l'ion
de recul sur le détecteur et son temps de vol ddpuone de collision ou a eu lieu la capture
électronique. La figure 3-2 schématise le prinate spectrometre d’'impulsion d’ions de
recul pour résumer son fonctionnement. Le faisaBmuns projectiles se propage le long de
I'axe x qui constitue donc I'axe des composantegitodinales. Toute composante transverse
est donc une combinaison vectorielle de composasuesant les axes y et z. Le champ
d’extraction est colinéaire a I'axe z. L'axe de gagation des ions de recul (formés dans la
zone de collision) jusqu’au détecteur en positisincenséquemment I'axe z.

La mesure du temps de vol de l'ion de reculuest mesure de coincidence déduite de la
différence des temps d’'arrivée de I'ion projeceéede l'ion de recul sur leurs détecteurs
respectifs depuis l'instant de la collision. Le fmrde vol de I'ion de recul dépend de sa
composante de vitesse transverse, du rapport eatneasse et sa charge (le temps de vol de
I'ion de recul est d’autant plus court que sa masstefaible et sa charge élevée), de la
géométrie du spectrometre et des champs électrap@gjués. La charge et la composante
transverse selon l'axe z de la vitesse de l'iomedel sont donc déterminées a partir de son
temps de vol et des équations du mouvement de Hitravers la zone d’extraction puis la
zone de vol libre.

La composante longitudinale de la vitesse denlde recul est déduite de la position de
I'ion de recul sur le détecteur et de son tempsvdedans la mesure ou les champs
d’extraction sont transverses au faisceau d’iogeptiles et n‘'ont donc aucune composante
longitudinale.

Grille
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Figure 3-2 : Schéma de principe de la spectroscopiéimpulsion d’ions de recul.
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3.1.3.1 Temps de vol

L’expression du temps de vblde l'ion de recul de masse a travers la zone d’extraction
puis la zone de vol libre est la suivante :

—Vo, +4[V5,, +2Z. 8
T= RO,z RO,z Zoxt + zZ,
[\,2
a VRD,z + 2Zexta'

ou vy, représente la composante transverse de la vitlesb®on de recul selon I'axe Zex
est la distance entre la zone de collision eti&nte la zone de vol libre, est la distance de

(3-21)

. re . , s -
la zone de vol libre, ea =— représente I'accélération de I'ion de recul aizele champ

R
f

s . : ; P .
électrique d’extraction. L'expression de.,, est donnée pan.,, =—2 ou P!

, , m, :
représente la projection de la composante trans\derd'impulsion de I'ion de recul sur I'axe
z. Le premier terme de I'équation (3-21) correspandemps nécessaire a I'ion de recul pour
sortir de la zone d’extraction tandis que le secomtespond au temps pour parcourir la zone
de vol libre.

Comme la focalisation en temps au premier odéseions de recul imposg, = 2z, et en

ext?

supposant quez—mRvém <<rEz,, étant donné que l'énergie cinétique initiale dasside

recul est faible devant I'énergie acquise lors’eetidaction, I'expression approchée du temps
de vol devient apres un développement limité ampreordre :

/ ( + ) \Y; V,
T= § Zext Zvl _ VROz =-|-0 _ YROz (3_22)
3 a a a

Le termeTy est le temps de vol associé a un ion de recuitdsse initiale nulle. Il dépend
essentiellement de l'accélération de I'ion de restiube ses termes sous-jacents. Le second
terme permet de déterminer la composante transgetsa I'axe z de la vitesse d’'un ion de
temps de volIT a partir de la differencét =T —T,. Cette différence peut étre positive ou

négative selon le signe dg,. L'impulsion d’'un ion de recul dirigée vers le déteur

implique vg,, >0 et a fortiori At<O. Il est aussi important de noter quit est
éi Ceci implique gu'’il est toujours
JE'

. - . My eer
possible de distinguer deux ions de recul de rappér différents en augmentant le champ
r

. 1 . .
proportionnel aE, tandis queTl, est proportionnel

d’extractionE.

3.1.3.2 Calcul de I'impulsion de l'ion de recul

Comme toute la cinématique d’'une collision entneion et un atome est accessible via la
mesure de l'impulsion de l'ion de recul, il estess#el de pouvoir calculer ses composantes a
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3.1 Spectroscopie d’impulsion d’'ions de recul

partir de données expérimentales. Sa composargaudmale est colinéaire a I'axe x, tandis
gue sa composante transverse se décompose s@saxies y et z pour donner :

R =L, S + (L) (3-23)

La composante transverse selon I'axe z de I'lsipn d’'ion de recul est facilement déduite
de I'expression approchée du temps de vol de I'Boué3-22) :

PL,=-rE(T-T,) (3-24)

On remarque que la composante transverse sebo& 2 de I'impulsion d’ion de recul
dépend fortement du champ d’extraction et de larg#oe du systeme de détection. Il vient
ensuite que la résolution sur la composante trassv&lon I'axe z de I'impulsion d’'ion de
recul est fonction de la résolution sur le tempsalale I'ion de recul :

APy, =rEAT (3-25)

L’axe longitudinal, i.e. I'axe X, ainsi que lI'exy sont perpendiculaires au champ électrique
d’extraction, ce qui signifie qu’aucune force emére n’agit dans cette direction. Cette
indépendance vis-a-vis des forces extérieures @@esequences au niveau du détecteur en
position des ions de recul. Il en résulte donclgummposante longitudinale et la composante
transverse selon I'axe y de I'impulsion de I'lonréeul sont directement proportionnelles aux
coordonnées de I'ion de recul sur le détecteurositipn :

Pay =My fanta ) (3-26)
Y~ Yo

3-27
T (3-27)

f —
PRD,y =mg
ou x ety représentent les coordonnées de I'ion de recuesilétecteur en positior, etyp ses

coordonnées initiales dans la zone de coIIisiori?Fjgvg la composante transverse selon I'axe
y de l'impulsion d'ion de recul. Les expressions désolutions sur les mesures Bg, et

AN (Ax ) AT
AP, :mR\/(?j +(T°j +(PRf/, ?j (3-28)

AYY  (by, Y AT
ey ”‘J(?yj %) (T @29

La résolution spatiale des détecteurs sensildeasition utilisés est au mieux proche de 45
um. La zone de collision, quant a elle, aura desedsions de I'ordre du mm. De plus, la

Py, sont:
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résolution temporelle est inférieure5&107°. Ceci conduit donc aux expressions approchées
des résolutions sur les composantes de I'impuldiom de recul :

AP, =m, ) (3-30)
T
APy, =My % (3-31)

Grace a la focalisation en temps de vol des amsecul, les dimensions de la zone de
collision n'ont qu'un faible impact sur la mesueeld composante transverse selon I'axe z de
I'impulsion d’ion de recul. Cependant, les équadigd-30) et (3-31) prouvent que la taille de
la zone de collision a une incidence sur les rémols des composantes longitudinale et
transverse selon I'axe y de I'impulsion d’ion deuke

3.1.3.3 Spectrometre a champ d'extraction inhomogéene

Afin de s'affranchir des effets de la taille e zone de collision, l'astuce consiste a
appliqguer un champ d'extraction inhomogeéne, i. re.ciamp électrique qui présente une
courbure de ses lignes de champ. L'enjeu consistéed une lentille électrostatique qui fera
converger au niveau du détecteur les ions de cecatéme impulsion initiale dans la zone de
collision. Par la suite, pour créer une lentill@afostatique, il faut associer un champ
électrostatique faible suivi d'un champ électrogteg fort. La nouvelle configuration des
lignes de champ autorise la convergence spatialéds de recul.

Cependant, il faut remarquer que la mise enepthgne lentille électrostatique modifie la
condition de focalisation temporelle des ions drikeCe probleme sera discuté plus avant.

3.2 MOT

3.2.1 Introduction

La mesure de faibles transferts d'impulsioneslgs projectiles et les cibles (de l'ordre de 1
u.a. dans le cas de la capture) nécessite une fagiation thermique des atomes cibles. La
distribution de vitesses initiales des atomes silsle doit pas dégrader la résolution sur la
mesure d'impulsion des ions de recul afin de résoddférents canaux de capture lors du
transfert électronique. Pour répondre a cette exig@xpérimentale, il est nécessaire d'avoir
des cibles extrémement froides.

Les cibles froides sont obtenues a l'aide diégepmagnéto — optique. Les principes du
refroidissement laser et du piégeage sont exphaseprésentation du piégeage magnéto —
optique du rubidium suit celle sur les fondemehéotiques de cette technique.

3.2.2 Fondements historiques

Depuis I'avénement du laser, une des plus iraptas avancées en physique atomique fut la
réalisation du refroidissement laser. Cette teamipermit un contréle inoui sur des atomes
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3.2 MOT

libres, jusqu'a pouvoir placer une fraction macopsgue d'atomes dans I'état quantique de
plus basse énergie, avancée considérable qui foglé@pondensat de Bose — Einstein
[Anderson 1995].

Plusieurs groupes introduisirent les conceptseffteidissement laser. Les premiers furent
Letokhov [Letokhov 1968a, Letokhov 1968b] et Ashiishkin 1970a, Ashkin 1970b],
indépendamment suivis de Hansch et Schawlow [Hab8¢h], puis de Wineland et Dehmelt
[Wineland 1975]. Tous ces concepts reposent siaitlgue la lumiere possede une impulsion
[Einstein 1917] et qu'une lumiere résonante petléddir des atomes [Lebedev 1910, Frisch
1933].

Neuhauseket al. [Neuhauser 1978] démontrerent le refroidissemaseérl d'ions confinés
dans un piege de Paul, tandis qu'Andreeal. [Andreev 1981] réalisérent le refroidissement
laser d'atomes neutres en une dimension. SuivieEntdémonstrations expérimentales du
refroidissement laser en deux puis trois dimensim@spectivement établies en 1984 [Balykin
1984] et 1985 [Chu 1985]. Cependant, bien qu'itséumt refroidis, les atomes n'étaient pas
encore piégeés. C'est a Radlal. [Raab 1987] que I'on doit I'addition d'un champymétique
inhomogéne aux faisceaux laser. Ainsi naquit lg@i@agnéto — optique.

Les pieges magnéto — optiques alors en vigutieré chargés a l'aide d'un faisceau
atomigue. Monroeet al. [Monroe 1990] démontrérent qu'il était possibleleg charger a
l'aide d'un gaz diffusif. Un nouveau type de piégggnéeto — optique était né. Une nouvelle
discipline de physique atomique était née. La ctdlale millions d'atomes par seconde de
nombreuses especes (alcalins, alcalino-terreux, rgags et chrome), refroidis a des
températures inférieures au mK, permit a d'autkgerences de se servir de ce nouvel outil
exceptionnel.

Pour ce travail, un piege magnéto — optique rivbudes cibles atomiques de rubidium
extrémement froides pour des projectiles ioniques.

3.2.3 Refroidissement laser et piégeage magnéto — optique

Le principe du refroidissement laser reposdestait qu'une lumiére résonante peut exercer
une force énorme sur un atome, jusqu'a 50000 dogrdvité, et sur le fait que cette force
dépend de la vitesse de I'atome, donnée par solitzaepet sa direction.

Le phénoméne élémentaire est le suivant : umeatge déplacant a I'encontre d'un faisceau
laser, dont la fréquence est |égerement décaléele@eiouge par rapport a la fréquence de
résonance de I'atome, subit une force inverse daande déplacement. L'effet Doppler, di a
la vitesse de I'atome, fait en sorte que I'atommenvement fait face a une lumiére résonante.
L'atome absorbe des photons du laser et les ré&mseite dans toutes les directions. Chaque
photon absorbé transmet une impulsion élémentaliggame dans la direction et le sens de
propagation du faisceau laser, i. e. dans le sgpssg du déplacement de I'atome. Cependant,
les photons réémis transmettent de maniére isottepémpulsions élémentaires a I'atome, de
sorte que pour un grand nombre de cycles absof@tiossion l'impulsion résultante liée a
cette réémission soit nulle. Il en résulte queaisnes se déplacant a I'encontre du faisceau
laser subissent une force de freinage et sont gwogressivement décélérés suivant la
direction du faisceau. L'idée de refroidissemesgrast ainsi introduite. Un atome chaud est
un atome rapide. Un atome décéléré est donc uneatsimidi.

Un piege magnéto — optique utilise un systemerale paires de faisceaux laser contra —
propageant disposées dans les trois directionsedpace et combinées a un gradient de
champ magnétique généré par deux bobines en coafigu anti — Helmholtz (cette
configuration différe de la configuration Helmholpar le fait que les courants des bobines
sont inverseés). Son principe de fonctionnement paetapproché de fagcon simple sur un cas
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unidimensionnel mettant en jeu une transition atp@idu niveau fondamental J = 0 vers
I'état excité J = 1, avec J le nombre quantigue@ésau moment cinétique total.

3.2.3.1 Refroidissement des atomes

Pour introduire le principe de refroidissemeas étomes (cf. figure 3-3), il faut d’abord
considérer un faisceau laser de fréquemgetraversant une vapeur atomique susceptible

d’effectuer une transition de fréqueneg (passage de I'état fondamental d’énerBjea un
état excité d’énergi&, tel queAE=E, -E, =hv,, avec h la constante de Planck).

—_—
laser
— » Oz
Vi Va1
Figure 3-3 : Schéma d’introduction au refroidissemet des atomes avec un laser.

En raison de I'effet Doppler, un atome en dépteent a la vitesse de projectionv

dans la direction et le sens de propagation dudais laser (axe Oz), comme le montre le
schéma de la figure X, voit une fréquence apparepje, inférieure av, :

ol o2

v
1+-2
c

Vatome:

ouc est la vitesse de la lumiére. \8j,..=V,, I'atome absorbera le photon incident et passera
dans I'état excité. Inversement, un atome en déplaat dans le sens opposé au faisceau voit
une fréquence laser augmentée.

Il faut & présent considérer deux faisceauxreontpropageant de fréqueneginférieure a
celle de la transition atomique,, avec 0=v,-v,. Sur la figure 3-4, il est clair que
I'interaction entre le rayonnement et 'atome esftofisée entre le faisceau et I'atome lorsque
leurs directions de propagation et de déplacenuartitasitiparalleles. En effet, la fréquence
du laser, choisie inférieure a celle de la traosit,, sera pergcue comme diminuée dans une

configuration parallele et augmentée (donc favatiganteraction) dans une configuration
antiparallele.

La force exercée sur les atomes permet donesiéréiner d’autant plus que leur vitesse
portée par I'axe des faisceaux augmente. |l rdsts a les localiser au centre du piege.
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Faizceau laser 1 Faizcean laser 2

lL::

Fréquence  Fréquence apparente Fréquence apparente

Faiscean laser 1 / Faiscean laser 2
v Ty

|
)
1
|
|
.

Force

Figure 3-4 : Action de deux faisceaux contra — praggeant sur des atomes en déplacement.

3.2.3.2 Piégeage des atomes

On peut maintenant décrire I'action du champ métigue a l'intérieur du piege en se
limitant a la classe de vitesse nulie{= ). 0

La présence d'un gradient de champ magnétigugédielon I'axe des faisceaux induit un
déplacemenAE des niveaux (J = 1, iy £1) conformément a I'effet Zeeman (figure 3-5).
Comme le montre la figure 3-6, les deux faisceaantra — propageant présentent en réalité
des polarisations circulaires opposeées : le faisdeast polarisér, tandis que le faisceau 2
est polariséo_. Les deux faisceaux sondent alors une transitibérente : (J = 0}~ (J = 1,
m; = +1) pour le faisceau 1, et (J =8)(J =1, ;= -1) pour le faisceau 2.

In = -1 m = 0,+1 AF || mJ:"'l
J=1 - =
mJ—U AE mr 0
m=+1 m=-1
o, G_
J=0
mJ=IJ

z B

Figure 3-5 : Déplacement des sous-niveaux (J = 1m0, £1) sous I'action d’'un champ magnétique (efte
Zeeman).

Le déplacement des sous-niveaux étant propoeicsu champ&E = gu,m,B, oug est le

facteur de Landé, gi; le magnéton de Bohr), le gradient de champ motkBefréquences

de transitions (J = 1, yF +1) sondées par chacune des polarisations co@rmpesente la
figure 3-5.

Il est alors clair que la présence du champ tagune favorisera le rappel vers le centre du
piege en z = 0. Un atome a gauche du centre (zirtérpgira avec un laser de fréquenge

polarisé o, venant de la gauche, et ignorera le laser verad droite dont la polarisation
o_ lui fera sonder une transition de fréquence incatibfe avecv,. La situation est inversee
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pour un atome a droite du centre (z > 0) qui infiesaavec le laser venant de droite sans voir
le laser venant de gauche, non résonant.

Le piége magnéto — optique combine donc uneefde freinage et une force de rappel
grace aux faisceaux contra — propageant polareséagdn a tirer parti de I'effet Zeeman sous
champ magnétique.

73, 3,
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Figure 3-6 : Déplacement des fréquences de trangiti par effet Zeeman.

3.2.3.3 Généralisation a trois dimensions

Le principe tridimensionnel est plus complexeigri conduit a I'obtention d’'un nuage
d’atomes froids localisé dans la zone de recouvnehes trois paires de faisceaux.

— — _>

\

b
->
B

) -
t-
— —

Figure 3-7 : Schéma du piége magnéto — optique imtduit par Raab et al. [Raab 1987] et utilisé dans ce
travail.

—_— 4
»

G+

La description simpliste précédemment préseaestgyénéralisable aux atomes a plusieurs
niveaux énergeétiques et a des situations en thoisrsions.

Pour résumer, I'effet Zeeman, induit par lesitedy rapproche I'atome de la résonance avec
les faisceaux lasers lorsque celui-ci s'écarte ehire du piege de champ magnétique nul.
L'atome se retrouve poussé en arriére vers leecdntpiege par le faisceau laser qui présente
la polarisation appropriée. Aussi I'addition d'lramp magnétique inhomogéne a trois paires
de faisceaux laser, contra — propageant, décalés lgerouge et polarisés de maniere
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appropriée, crée-t-elle le piege magnéto — optigaefigure 3-7 illustre schématiquement le
principe du pieége magnéto — optique introduit paalbet al.[Raab 1987].

3.2.4 Piégeage magnéto — optique du rubidium

Jusqu'ici, seul le cas idéal du piégeage magnéfatique d'un atome a deux niveaux a été
traité. Dans ce paragraphe, le cas plus spécifigygégeage magnéto — optique du rubidium
va étre traité. En effet, 'expérience de colliganilisant la technique MOTRIMS réalisée
dans ce travail nécessite des cibles froides ddituh. Les isotope®Rb et®’Rb peuvent étre
piégés au sein du dispositif expérimental ultégenent présenté, mais seul I'isotdPeb est
utilisé comme cible lors de I'étude des collisions.

Cycle de piégeage Pertes Repompage
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Figure 3-8 : Structure hyperfine du®Rb.

La figure 3-8 détaille la structure hyperfine ¥&®b pour la transition entre le niveau
fondamental 525 et le niveau excité 53p. La transition atomique 52% (F = 2)— 52R;, (F
= 3) autorise un cycle pour les populations d'athoes du piégeage magnéto — optique.
Cette transition est schématisée a l'aide de fiephaines. Cependant, a cause de la largeur
naturelle des transitions et des petits décalagesgétiques conjointement dus aux effets
Doppler et Zeeman impliqués dans un piege magnéiptigue, il arrive accidentellement
gu'une transition atomique depuis le niveau fondaale>2S,, (F = 2) conduise au niveau
excité 52B), (F = 2). Or ce niveau autorise une décroissancelgeniveau 525 (F = 1). Il en
résulte une migration des atomes hors du cyclaé@gage, comme le montrent les fleches en
petits pointillés. Le piege magnéto — optique acdo@soin d'une seconde transition atomique
entre les niveaux 5% (F = 1) et 52B), (F = 2) qui permet aux atomes de réintégrer léecyc
de piégeage. Cette transition est représentéesgands pointillés sur la figure 3-8.
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3.3 MOTRIMS

Le but de cette partie, largement inspirée patravail rassembleur de DePaah al.
[DePaola 2008], est de présenter de maniere comtisEussi complete que possible la
méthodologie de la technigue MOTRIMS, de résumsregpériences engagées dans cette
voie, et enfin de spéculer sur les expériencessageables dans un avenir proche.

3.3.1 Introduction a la technique MOTRIMS

3.3.1.1 La technique MOTRIMS comme extension de la techniget COLTRIMS

La spectroscopie dimpulsion d'ions de recubhévonna la physique des collisions pour
cartographier la dynamique des interactions eni@qgns, ions, atomes et molécules. Son
idée novatrice fut d'exploiter les informations mmues dans l'impulsion des fragments de
cibles, chargés (positivement ou négativement) ttesl'interaction entre une cible et un
projectile. Toute la dynamique de l'interaction tpée reconstruite en mesurant I'impulsion
de ces fragments. Un des paragraphes précédedsisaa démontrer analytiquement les
fondements de cette reconstruction.

Dans la mesure ou l'impulsion transférée a tdecest typiqguement de l'ordre de l'unité
atomique, il est expérimentalement nécessaire @ukstribution initiale des moments de la
cible soit petite devant cette valeur. Cette canteanécessite de refroidir la cible atomique ou
moléculaire a l'aide de jets supersoniques. Cettenique, qui associe systéematiquement des
cibles froides a un spectrométre d'impulsion d'idasrecul, fut appelée, en anglais, "cold
target recoil ion momentum spectroscopy”, abrege€€®LTRIMS. Ddrneret al. [Dérner
2000] et Ullrichet al. [Ullrich 2003] écrivirent d'excellents articles ygodonner une vue
d'ensemble de cette discipline.

Lors de la précédente décennie, quelques graupeaserent des dispositifs expérimentaux
largement influencés par les concepts généraua technique COLTRIMS. Cependant, dans
ces expériences, les cibles atomiques n'étaientefrasdies suivant les méthodes usuelles de
la technigue COLTRIMS, mais refroidies et aussigpes a l'aide de lasers dans un piege
magnéto — optique, "magneto — optical trap" enanghbrégé en MOT.

Les expériences pionnieres, menées par Wolf elmH[Wolf 1997, Wolf 2000],
combinaient un piége magnéto — optique®@b et un spectrométre en temps de vol. Ces
expériences de photo — ionisation analysaient mepsede vol des fragments ionisés de
rubidium apres linteraction entre les atomes dbeidium et un faisceau laser pulsé
picoseconde. Une cinématique photon — atome petdgduite et mesurée. Coutinbbal.
[Coutinho 2004] poursuivirent récemment des rediescvoisines, tandis que Huaegal.
[Huang 2002, Huang 2003], toujours dans la mémaoet étudierent l'interaction entre un
faisceau d'électrons et des atome&Lieefroidis et piégés.

Aucune de ces expeériences n'exploita completefeerméthodologie de la technique
COLTRIMS dans la mesure ou un simple spectrométréeenps de vol intégre sur les
composantes transverses des ions de recul. Cepielagainavaux innovants de Wolf et Helm
ouvrirent une nouvelle voie, celle de la techniqueassocie un piege magnéto — optique a un
spectrometre d'impulsion d'ions de recul, en asgtanagneto — optical trap recoil ion
momentum spectroscopy”, abrégée en MOTRIMS. Cetfenique constitue la clef de volte
de ce travail.

La techniqgue MOTRIMS s'impregne des concepttadechnique COLTRIMS, la mesure
de l'impulsion des ions de recul restant son unwmpjectif. Elle prolonge aussi lI'une de ses
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visées expérimentales en s'appropriant la techiebbg refroidissement et de piégeage laser
des atomes cibles qui visite des domaines de tatysés extrémement froides. Trois groupes
développerent indépendamment et simultanément celtewelle technique. Ces groupes
avant-gardistes sont situés au Danemark [van delrZ001], aux Pays-Bas [Turkstra 2001b]
et aux Etats-Unis [Fléchard 2001].

3.3.1.2 Le champ d'application de la technique MOTRIMS

Naturellement, la question de savoir si la teqpie MOTRIMS apporte une plus-value par
rapport a la technigue COLTRIMS se pose. Bien éwident, la technigue MOTRIMS
posséde quelques avantages par rapport a son ainée.

D'abord, travailler a de plus basses tempérmtsignifie I'obtention d'une meilleure
résolution sur la mesure de l'impulsion de l'ionrdeul, et par voie de conséquence d'une
meilleure précision sur la dynamique de lintexactiOr la technique COLTRIMS est
actuellement limitée par la température des cibless que la techniqgue MOTRIMS ne I'est
pas. Bien que cette derniere n'ait pas amélioragn drastique la mesure sur la résolution
de l'impulsion, cette limitation n'est plus dueaatémpérature, mais plutét a la résolution
spatiale et temporelle des détecteurs.

Par ailleurs, la technigue MOTRIMS donne accéds aouvelles especes atomiques comme
les alcalins et les alcalino-terreux. La famillesdmz rares peut elle aussi étre piégée par un
piege magnéto — optique, mais pour ce type d'atolmeycle de piégeage se fait a partir d'un
état métastable et ajoute a la complexité expétmendans la mesure ou le peuplement d'un
état métastable nécessite une décharge électrique.

Enfin, ces espéces piégées présentent l'avadi@tge dans deux états, I'état fondamental et
un état excité. Les expérimentateurs apprécierghémomeéne et peuvent ainsi faire varier
I'état initial de la cible. lls peuvent égalememiigr avec l'anisotropie de la cible dans I'état
excité en utilisant une lumiére polarisée.

3.3.1.3 Description générale du dispositif

Détecteur en position
des ions de recul

<]

Faisceau ionique

Spectrométre Détecteur en position

des projectiles

Lasers de piégeage' \,
et de repompage

Bobines anti — Helmholtz Déflecteur

Cage de Faraday
Figure 3-9 : Schéma d'une expérience typique utilat la technique MOTRIMS.
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La figure 3-9 décrit schématiquement le fonatiement d'une expérience typique utilisant
la technigue MOTRIMS. Le piege magnéto — optiqugmisolisé par des fleches
concentrigques, qui symbolisent elles-mémes lesdase piegeage et de repompage, ainsi que
par des bobines en configuration anti-HelmholtZgpi et confine les cibles refroidies a
I'intérieur d'un spectrometre d'impulsion. Typiqwst) ce dernier est constitué d'un
empilement d'électrodes polarisées, et sa géonatttigise le passage des lasers. Une source
ionique, non visible sur le schéma, produit leggutiles sous forme de faisceau guidé. Les
projectiles ioniques bombardent ensuite les cilfteddes et localisées. Aprés passage de la
zone d'interaction, les projectiles sont analysesharge en subissant I'action d'un déflecteur
électrostatique. Les projectiles ioniques n‘ayast ipteragi avec les cibles sont collectés dans
une cage de Faraday, tandis que les projectilesatisés aprés échange de charge avec les
cibles ne sont pas défléchis et sont détectésrsdétecteur en position. Il est a remarquer que
cette situation ne prévaut que s'il s'agit de ptogs initialement simplement chargés, et s'il
s'agit, évidemment, du transfert d'un seul élecivemde I'échange de charge. Mais les autres
types de collisions utilisent les mémes principegéementaux. Simultanément a l'analyse
des projectiles, le spectrométre d'impulsion d'idagecul extrait avec une efficacité proche
de 100%, a l'aide d'un champ électrostatique,ildecionisées lors du transfert de I'électron.
Enfin, un autre détecteur en position détecte eesi¢res.

Le fonctionnement de tout spectrometre d'impulsl'ions de recul, élément incontournable
lors de la mesure des impulsions des fragmentséenia été précédemment décrit, alors que
la géométrie et la constitution mécanique du spawtre utilisé lors de ce travail seront
ultérieurement présentées. Tous les spectroméinggulsion impliqués dans les expériences
utilisant la technique MOTRIMS différent peu, etilggéométrie est généralement dessinée a
I'aide du logiciel SIMION.

Une des étapes délicates de la réalisation empetale est le positionnement des lasers par
rapport au spectrometre d'impulsion. Deux approsbaspossibles.

La premiére consiste a diriger les lasers dggaige et de repompage en plein cceur du
spectromeétre d'impulsion, et de charger toute &amtire expérimentale avec un gaz diffusif
produit par une source d'atomes chauds a refraidic le piege magnéto — optique. De ce
fait, le spectrométre d'impulsion se trouve plongé@s un gradient de champ magnétique,
nécessaire pour le confinement des atomes et dgugypent de l'ordre de 10 Gauss/cm.
L'avantage de cette approche est sa simplicitéei@mt, le principal inconvénient de cette
approche est I'obligation de libérer des acces paarles lasers puissent pénétrer le coeur du
spectromeétre. Or ces accés se font dans une rédimue du spectrométre d'impulsion, tres
sensible a de petites perturbations du champ &aetd'extraction. Aussi la résolution sur la
mesure de l'impulsion peut-elle se dégrader a cdasees acces qui perturbent le champ
d'extraction. Enfin, un autre inconvénient, maism@ndre importance, survient a cause de la
présence du gaz diffusif chaud, ce qui peut évdetuent réduire la performance du
piégeage magnéto — optique.

La deuxieme approche possible consiste a séppatialement le piege magnéto — optique
et le spectrométre d'impulsion, les deux étanéseliia un faisceau atomique extrémement
froid. Les atomes sont refroidis dans un piege réBgnr- optique conventionnel puis
"poussés” vers l'intérieur du spectrométre d'impuala l'aide d'un laser additionnel. Bual.

[Lu 1996] explorérent cette méthode au sein deolamunauté des atomes froids, et ainsi
inspirerent la communauté des groupes utilisarie¢anique MOTRIMS. Cependant, cette
approche pose le probléme de la densité du faisaamique qui sert de cible. En effet, ce
faisceau nait d'un nuage d'atomes froids donttibécontinuellement les atomes (de vitesse

environ 5 m/s). Comme un nuage d'atomes froids pcenant envirorl0’ atomes dans une
sphére de 0.5 mm de diametre, a besoin d'envirensenonde pour se former, un calcul

rudimentaire donne une densité d'envidd{ atomes cifi pour le faisceau atomique. Ceci
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représente une densité inférieure de trois ordeegrandeur par rapport a un nuage d'atomes
froids et ne correspond pas aux densités de cibbeshaitées pour les expériences de

collisions, de l'ordre d&0'° atomes cit

Cette derniere approche n'est encore qu'uneestigg pour parer aux inconveénients de la
premiére, exclusivement employée jusqu'a aujourdlauderniere approche offre I'avantage,
en séparant les deux principaux éléments de I'expe, de ne pas plonger le spectrometre
dans le champ magnétique du piége, évitant pag oettasion toute distorsion de l'image des
impulsions rencontrée lors des expériences tramhbes utilisant la techniqgue MOTRIMS.
Plus bas, il sera vu que le dispositif de ce tiguaie a ces problemes a l'aide d'une astuce
d'un autre type. Enfin, cette derniére approchereg un pompage différentiel de la zone du
spectromeétre, et permet ainsi un meilleur videigaau de la zone de collision.

A I'hneure actuelle, quatre dispositifs utilisémttechnique MOTRIMS : un a Kansas State
University, un a l'université de Groningen, un auwdrl'université de Freiburg (qui n'est autre
que celui développé auparavant a Copenhague), atitne a l'université de Caen qui n'est
autre que le dispositif de ce travail. Deux auttspositifs sont plus récents et se situent a
Southern Mississippi University et a l'université\Wisconsin.

Parmi ces différents dispositifs, il existe ddympes d'extraction des ions de recul avec le
spectrometre d'impulsion. Le premier type d'exiosctonsiste a extraire longitudinalement
les ions de recul, tandis que l'autre les extraitgversalement. Jusqu'ici, tous les dispositifs
du Nouveau Monde emploient I'extraction longitutknalors que ceux du Vieux Continent
emploient I'extraction transverse. Néanmoins, uoisiéme option existe, encore inusitée au
sein de la communauté de la technigue MOTRIMS rpar$ois employée par celle de la
technique COLTRIMS. Il s'agit du "reaction micropet, dont le fonctionnement est décrit
dans la suite, tout comme les deux autres typasadtion.

3.3.1.3.1 Extraction longitudinale

Cette méthode consiste a extraire les ionsald lelong d'un axe quasi paralléle a I'axe des
projectiles incidents. Choisissant cette techniqume des expériences de Kansas State
University inclina I'axe du spectrométre d'imputsid'environ 3.5° par rapport a I'axe du
faisceau ionique. Cet agencement permet aux ionsaté d'arréter leur course au niveau d'un
détecteur en position, tandis que les projectimstiouent leur chemin puis se séparent au
niveau d'un déflecteur suivant leur charge. Legeptites chargés sont collectés dans une
cage de Faraday et les projectiles neutralisésdssinttés sur un autre détecteur en position.
La figure 3-10 schématise I'agencement de ce diffpogérimental.

Dans ce cas, la composante de l'impulsion de tle recul qui est paralléle au faisceau de
projectiles est une fonction quasi linéaire deiféétknce temporelle entre les temps de vol
des projectiles détectés et des ions de recul.

Le principal avantage de cette méthode est qu® lde réaction de la collision est
simplement obtenu a l'aide des temps de vol ddésa résolution sur I'impulsion des ions de
recul obtenue par les mesures de temps de voloastst meilleure que la résolution sur
I'impulsion des ions de recul obtenue par les nessde positions sur les détecteurs sensible a
la position. Si I'on considére que @ de réaction est la plus importante informationlale
dynamique de linteraction, alors l'extraction libadinale est plus avantageuse que ses
concurrentes.

Néanmoins, linconvénient majeur de cette caméiion est que le faisceau d'ions
projectiles nécessite une bonne collimation, canégalement, les projectiles provoquent de
nombreuses fausses coincidences en heurtant aigtdes ions de recul.
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Faisceau ionique__ | >

Spectrométre

Déflecteur N
Détecteur en position

des projectiles

Détecteur en position .

des ions de recul Cage de Faraday
Figure 3-10 : Schéma d'une expérience MOTRIMS utiiant une extraction longitudinale.

Lasers de piégeage
et de repompage

Bobines anti — Helmholtz

3.3.1.3.2 Extraction transverse

La figure 3-9 montre le schéma de principe d'exiaction transverse des ions de recul,
notamment employée lors de ce travail. Ce type trdletion est identique a celui
précédemment cité, hormis le fait que les axes ghcteomeétre d'impulsion et des ions
projectiles incidents sont perpendiculaires.

Cette approche pare au probleme majeur ded®&idn longitudinale car le faisceau d'ions
projectiles ne fréle pas le détecteur des ionsedelr Des mesures de l'impulsion avec un
bruit de fond trés faible sont alors possibles.

Toutefois, le principal inconvénient de cettetmoéle est que la composante parallele de
I'impulsion des ions de recul est mesurée graee@osition des ions sur un détecteur. Ceci
peut impliquer une dégradation de la résolutiones@ de réaction.

Cependant, les résolutions spatiales des détscsensibles a la position comme les anodes
a lignes a retard tendent a s'améliorer. Il seeamm®ins montré dans la suite que la résolution
spatiale ne dépend pas uniquement du détectegu,ede est donc dégradée a cause d'autres
éléments de détection.

Enfin, une des deux composantes transverséisngelllsion des ions de recul est maintenant
mesurée avec les temps de vol. L'extraction trassvelonne donc potentiellement une
meilleure résolution sur la mesure de l'angle déusion 6 et apporte un contrble de la
reconstruction de l'impulsion de I'ion de reculgogu'une composante est déduite du temps de
vol, et l'autre de la position sur un détecteurgqet le spectrometre possede une symétrie
cylindrique.

3.3.1.3.3 Reaction microscope

La communauté des scientifiques utilisant lahnégue MOTRIMS peut, en principe,
employer la géométrie du "reaction microscope”,amwhent utilisée lors d'expériences
COLTRIMS par Moshammeet al. [Moshammer 1996]. La figure 3-11 montre de fagon
schématique l'agencement d'une telle géométriex Plaques résistives placées de part et
d'autre de la zone de collision assurent le chaextrection de ce microscope. Le faisceau
atomique, passant au travers de ces plagques vix getites ouvertures, croise
perpendiculairement le faisceau ionique. Les ddagugs créent un champ électrique, qui
éloigne les ions de recul du faisceau ionique ewidet les dirige vers un détecteur en
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position. Le méme champ électrique, cette fois altlén champ magnétique, dirige les
électrons, extraits eux aussi, vers un autre d&ieen position.

Faisceau atomique

Détecteur en position
des électrons

{.\ >

Bobines Helmholtz

Faisceau ionique

Plaques

Détecteur en position polarisées

des ions de recul

Figure 3-11 : Schéma de principe d'une expérience@ TRIMS utilisant la géométrie d'un "microscope a
réaction”. La trajectoire des électrons, en pointilés, n'est pas spiralée pour plus de lisibilité ghique.

DePaolaet al. notent [DePaola 2008], a juste titre, qu'une tejloométrie possede
d'excellents acces pour des lasers si on assocrgccescope a un pieége magnéto — optique.
En effet, en lieu et place du faisceau atomiques paire de lasers contra — propageant
traverse les plaques. De plus, surtout, les detresapaires de lasers viennent parallelement
aux plaques. Cet agencement offre I'avantage derper de maniere réduite la géométrie du
champ d'extraction avec la présence de deux petits dans une région cruciale. Par ailleurs,
la disposition du détecteur des ions de recul, alodaisceau de projectiles, contourne le
probleme des fausses coincidences. Enfin, DeRaallnotent que l'inconvénient majeur de
ce dispositif est que la résolution sur la meswdichpulsion, obtenue avec les plaques, est
moins bonne que celle obtenue avec un empilemaditionnel d'électrodes annulaires, car
les plagues manquent d'une courbure de champ iélextrindispensable pour remplir les
conditions de focalisation spatiale et de focalisatemporelle.

Pour compléter ces propos, l'auteur de ce mahusaoygere deux points. Le premier
consiste a séparer le piege magnéto — optique ehction microscope”. Comme dans les
travaux de Luet al, les atomes refroidis sont poussés a l'aide diserladditionnel vers le
coeur du microscope. Ce faisceau atomique extréntefnogh arrive alors parallelement aux
plagues afin de s'affranchir des deux ouvertures tes plaques.

Le deuxieme point consiste a rompre le champtrideie des plaques pour répondre aux
exigences de focalisation. Chaque plaque du préatédentage est alors remplacée par deux
plagues conductrices séparées et polarisées destete a créer un champ fort et un champ
faible. Cependant, la résolution sur la mesur€eiagpulsion de l'ion de recul resterait moins
bonne, car les plaques ne focalisent qu'en deurrdiions, contrairement aux électrodes qui
focalisent en trois dimensions.

La meilleure solution technique consiste donaeenplacer les plaques du "reaction
microscope” par un spectromeétre constitué d'éldesg@nnulaires, et de le séparer du piege
magnéto — optique. Le faisceau atomique froid, péuysar un laser, se glisserait entre deux
électrodes pour atteindre la zone de collision.n¥@&ns, il faut la encore mentionner le
probleme posé par la densité de ce faisceau atenfiigual, approximativement plus faible de
trois ordres de grandeurs par rapport a un nuagendés froids, comme il a déja été expliqué.
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3.3.2 Sections efficaces relatives totales de transfereétronique

Bien que les atomes refroidis d'un piege magrémmptique soient présents dans I'état
fondamental et dans un état excité, et que cecitaga I'expérimentateur désirant jouer avec
I'état initial de la cible, ce phénoméne présemténagonvénient lors de la mesure de sections
efficaces de transfert électronique. En effet, dansspectre d&) de réaction pour une
collision donnée, l'aire de chaque pic, détermipgiele nombre de coups expérimentaux, est
proportionnelle au produit de la section efficaeetdhnsfert électronique (pour le canal du
pic) par le nombre d'atomes cibles dans I'étatalniOr, dans un piége magnéto — optique, le
nombre d'atomes dans I'état excité est une fraciiateterminer, du nombre total d'atomes
refroidis. La mesure des sections efficaces toddesansfert électronique relatives aux deux
états initiaux de la cible dépend donc de la caswaaice de cette fraction excitée.

Flécharcet al. [FIéchard 2003] remarquérent que, au moins surcange échelle de temps,
le nombre total d'atomes froids dans un piege ntaghéptique ne change pas quand les
lasers de piégeage sont éteints. Cette constathtiopermit de déterminer les sections
efficaces relatives ainsi que les populations iretatdu piege.

La principale idée repose sur le fait qu'en emtipes lasers de piégeage et de repompage, et
gu'en comparant les changements de taux de comptagd'état fondamental et pour I|'état
excité avec les lasers allumés ou éteints, ongbiterminer la fraction excitée d'atomes froids
ainsi que, indépendamment, les sections efficadatvwes de capture électronique a partir des
deux états quantiques initiaux.

SoitA l'aire d'un pic pour u de réaction correspondant au transfert électrentun état
initial i de la cible vers un état final donné du projeciesoits; etn; les sections efficaces et
les populations relatives, respectivement, assecée différents états initiaux Les états
initiaux s et p correspondent aux étafs et 5p du rubidium, mais cette notation peut étre
généralisée aux différentes especes alcalinesguéméc des lasers, dans la mesure ou I'état
fondamental est toujours un ésat le premier état excité un émtOn obtient alors :

A, =aong (3-33)

Ap =ao,n, (3-34)

ou la constante de proportionnalitg contient des temps d'acquisition et des facteurs
géomeétriques. Ensuite, la conservation du nomhed dcatomes froids sur une courte échelle
de temps, typiguement de l'ordre de la ms, seitrpdu:

ng+n, = C (3-35)

avecC une constante. Ce qui améne :

AAS =ao Ang (3-36)
AAp = a'apAnp (3-37)
An + Anp =0 (3-38)
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ou4n; représente le changement de la populatiaquand les lasers de piégeage sont allumés
ou éteints. Deux choses sont a noter. D'abord, la'émsse température du piege qui autorise
les équations (3-35) et (3-38), et ce a des frécpeerelativement basses pour la coupure des
lasers de piégeage. Ensuite, il faut remarquer lgugopulationns de I'état fondamental
représente toute la population d'atomes froids djleshlasers sont éteints.
En divisant I'équation (3-37) par I'équatior3@; on obtient :
AAp _ 5 Anp :_Jp
AAS US AnS US

Ainsi, la section efficace de capture électrarich partir de I'état excitp peut étre
déterminée a partir de la capture électronique iddj@tat fondamental

Lors des expériences de Fléchardl, un modulateur acousto — optique permit la coupure
des lasers de piégeage et de repompage a unerfoégde 50 kHz, les lasers étant allumés
75% du temps.

Cette procédure peut se généraliser aux seaitinaces de capture électronique a partir de
n'importe quel état initial des cibles :

DA,

—E g k=2 (3-40)
3 91
A

i=1 I

(3-39)

Shahet al.[Shah 2005] purent ainsi mesurer des sectionsaeffis de capture électronique
relatives a partir de I'étdad du rubidium lors de collisions avec des ions B& keV, sachant
que l'état fondamental du rubidium est un Bgaet que le premier état excité est un Bfat

Pour finir, il faut ajouter que cette procédutayt a fait générale, ne dépend que de la
capacité du dispositif a résoudre au mieuwQate réaction issus de différents états initiaux.

3.3.3 Sections efficaces absolues

Le lecteur vient de voir que les sections effesarelatives de capture électronique sont
obtenues a l'aide d'un spectre @rde réaction. Afin de pouvoir directement compares
résultats aux conclusions théoriques, l'expérinteataaimerait les mettre sur une échelle
absolue.

Ce point stigmatise l'une des faiblesses dedmmositif utilisant la technigue MOTRIMS.
La calibration absolue de ces dispositifs esteul actuelle trés difficile a obtenir. Une telle
calibration nécessite une connaissance préciseoadneux parametres experimentaux. Or
ceux-ci sont pour certains difficilement controkdl

Ces parametres sont le nombre d'ions projedti@dents, le profil du faisceau ionique, la
densité de la cible, et le recouvrement entreigeéau ionique et le nuage d'atomes froids. Le
nombre d'ions projectiles incidents est aisémemérdénable en mesurant le courant du
faisceau ionique dans une cage de Faraday. Ld profiaisceau ionique est plus difficile a
déterminer. Ce profil peut étre contraint par lesifions et les tailles de diaphragmes le long
du parcours des ions projectiles. Des fentes djlestamesurant le courant peuvent aussi
servir a estimer ce profil, mais l'investissemechhique est plus lourd. Ensuite, la densité de
la cible est déterminée par la taille et le nomiie@omes du nuage. La taille du nuage peut
étre mesurée par une caméra CCD calibrée, maisrteone d'atomes est plus difficile a
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3 MOTRIMS

déterminer précisément. Enfin, le probleme majeour pmesurer des sections efficaces
absolues est que le recouvrement entre le faisiceague et le nuage d'atomes froids est
extrémement difficile & obtenir.

Ces difficultés de calibration impliqguent ques letilisateurs de la techniqgue MOTRIMS
normalisent généralement leurs données aux mesdeessections efficaces absolues
disponibles dans la littérature.

Les sections efficaces relatives totales deucapélectronique, précédemment traitées et
notéeso;, peuvent donc avoir une mesure absatygs si I'on connait la section efficace
absolue totale de simple capture électronigiyed’'un systeme de collision :

(oF
_ i
1] =0 (3-41)
i,abs abs
! (o)
Z k
k

3.3.4 Fraction excitée

Une fois mesurées les sections efficaces relatiotales de capture électronique, selon une
méthode déja évoquée, le physicien en déduit arsElm@ombre relatif d'atomes cibles dans
I'état excité. Pour ce faire, l'auteur rappellebdid les grandeurs et leurs notations déja
introduites. Les sections efficaces totaledepuis un état quantique initialla populatiom
de l'état quantique, et l'aire expérimentaleA; du pic de la distribution en impulsions
longitudinales constituent les éléments de déteatiun. La fraction excitéé correspondant
au nombre d'atomes excités dans un gtaar rapport au nombre total d'atomes, puisque le
cycle de piégeage d'alcalins se situe entre urf@tdamentak et un état excitg, est donnée
par :

L Ao/Tp A
s +Np AS/JS+AP/JP ﬁAS‘FA
o P

(3-42)

Utilisant cette approche déductive ainsi qudelghnique MOTRIMS, Shakt al. [Shah
2006, Shah 2007] mesurerent la fraction excitée diwage d'atomes froids de rubidium, en
fonction de l'intensité laser de piégeage et daldée fréquentiel par rapport a la résonance,
pour une grande variété d'autres parameétres degmég Le but de leurs mesures était de
vérifier la prédiction théorique d'un modele simpleleux niveaux, pour un systéme irradié
par une lumiere cohérente d'intenditdécalée d'une fréquence angulairpar rapport a la
résonance, ou la fraction excitéest donnée par :

/s
f=
1+21/1 +(20/T)?

(3-43)

ou | est l'intensité totale des six lasers de piégeadeest la largeur naturelle de bande de la
transition optique. L'intensité de saturatlgest donnée [Demtrdder 2002] par :

_ 2rha

|
33

S

(3-44)
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3.3 MOTRIMS

ouZ est la longueur d'onde de la transition optique.

3.3.5 Commentaires conclusifs

Apres avoir décrit les fondements techniqueshgsiques de la méthodologie MOTRIMS,
carrefour entre le piégeage magnéto — optique gpdatroscopie d'impulsion d'ions de recul,
les exemples historiques cités démontrerent té@tiet les avancées de cette nouvelle
technique. La technigue MOTRIMS prouva toute sditafité et sa finesse conceptuelle
pour mesurer les sections efficaces de transfectréhique et la fraction excitée d'un nuage
d'atomes froids.

L'auteur, par ce manuscrit, va tenter de coraplés connaissances découvertes a l'aide de
la techniqgue MOTRIMS et son travail s'inscrit ergi@ent dans cette nouvelle dynamique au
sein de I'étude des processus de capture éleaimniq
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4 Dispositif expérimental

4.1 Introduction

Afin de mesurer les petites impulsions de rewahsférées aux cibles atomiques, le
dispositif expérimental doit remplir deux condittonD'abord, il doit comporter un
spectrometre qui reproduit précisément le vecteufichpulsion de recul sur un détecteur.
Ensuite, des cibles extrémement froides sont iedisables, de sorte que la distribution de
vitesses des atomes cibles soit plus petite quéskalution sur les vitesses a atteindre pour
résoudre différents canaux de capture électronique.

Dans ce chapitre, l'auteur donne un panoranall@édu dispositif expérimental employé.
Une premiére partie présente le piege magnétoigumptqui sert a refroidir et a localiser les
cibles de la collision. Seul I'aspect techniquedestuté. Les présentations du systeme laser et
des caractéristiques du nuage d'atomes froids geatéelle du dispositif de commutation
rapide du champ magnétique du piege. Une deuxiéange pdécrit la conception et le
fonctionnement de la ligne pourvoyant les ions gutijes. Ensuite, une troisiéme partie
s'attache a la technique qui permet la mesurandpulsion des ions de recul. L'élément clef
de cette partie est évidemment le spectrométred'de recul. L'auteur présente aussi le
détecteur d'ions de recul, interface entre la muesiet l'interprétation du physicien. Une
quatrieme partie décrit le systeme d'acquisitionddanées, et, enfin, une derniére partie
présente la méthode d'analyse de données afin derende lien entre le montage
expérimental, ses constituants, et la mesure phgsiq

La figure 4-1 schématise le dispositif de |'eigréce, qui comprend trois parties principales.
Le piege magnéto — optique est constitué de traieep de lasers contra propageant et de
bobines magnétiques en configuration anti — Heltzhdla ligne d'ions projectiles s'articule
autour d'une optique de faisceau ionique, d'unyaral en charge et d'un détecteur. Enfin, le
spectrometre d'ions de recul est associé a un @éiteeteur.
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4.2 Le piege magnéto — optique

Figure 4-1 : Schéma du dispositif expérimental. L'ssociation de six faisceaux laser (a) et d'un champ
magnétique, créé par une paire de bobines en contigation anti — Helmholtz (b), piége et refroidit les
cibles atomiques au milieu du spectrometre d'ionselrecul (c). Une source thermoionique (d) produited
faisceau d'ions projectiles. Aprés focalisation (et collimation (f), il entre dans la chambre de déision,
traverse le nuage d'atomes froids piégés, et estaysé en charge a la sortie du spectrométre : les
projectiles ioniques ayant capturé un électron sonheutralisés et dirigés vers un détecteur sensibke la
position (g), tandis que le faisceau ionique primae est collecté dans une cage de Faraday aprés é&fbn
(h). Le spectrométre extrait les ions de recul, rédtant du transfert de charge, depuis la zone de dasion
vers le détecteur sensible a la position des recuasec une efficacité de 100% (i).

4.2 Le piege magnéto — optique

Le piégeage magnéto — optique foisonnant desti(cf. paragraphe 3.2.2), seuls certains
aspects techniques du piege sont présentés daegpadie. Cet outil de physique atomique,
congu pour des expériences impliquant des ciblgsotissium ou d'isotopes de rubidium, ne
piege, pour I'heure, que les espéces isotopitREset®™Rb. Seules des cibles &&b entrent
en jeu lors des collisions étudiées dans ce tra@lieur cycle de piégeage et de repompage a
été présenté au paragraphe 3.2.4. Les deux isothpesbidium requierent chacun deux
fréquences laser. Une transition optique sert iitkf et a piéger les atomes (523F = 2)

— 52Py, (F = 3) pour®Rb, et 52%, (F = 1) - 52Py, (F = 2) pour®Rb); une seconde
transition sert a récupérer les atomes sortis dleae piégeage (528 (F = 1)— 5B, (F =
2) pour®’Rb, et 52, (F = 0)— 52Py;, (F = 1) pouf°Rb).
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4 Dispositif expérimental

4.2.1 Le systeme laser

Deux diodes laser a semi-conducteurs TopticaODUT optica], identiques, fournissent les
fréequences de piégeage et de repompage du piegeetoag optique. Elles présentent une
géomeétrie en cavité externe qui permet d'ajustiemigueur d'onde émise.

Diode laser

Lentille
Réseau
Miroir
Ordre 1
/

Ordre 0

Figure 4-2 : Cavité externe de chaque diode laser.

Un miroir sur la face arriéere du semi-conductetiun réseau de diffraction constituent
I'essentiel de cette cavité. La figure 4-2 résunt@matiguement sa composition mécanique.
Le réseau de diffraction réfléchit et réinjecte fléndiode le premier ordre de diffraction. Le
faisceau émis correspond a l'ordre zéro. L'équatamactéristique du réseau de diffraction
s'écrit :

d(sing,, —sing) =mi (4-1)

oud est I'espacement entre les lignes du réségul'angle normal au fordre du faisceau
diffracte, et 8 l'angle normal au faisceau incident. La conditpour laquelle le premier
ordre de diffraction est dirigé vers la diode stécr

2dsind=mt (4-2)

ou @ est l'angle de sortie pour une longueur d'ohdeelle-ci est ajustable a l'aide d'une vis
micrométrique pour un réglage grossier du réseaa, laide d'un élément piézoélectrique
dont le contrdle par une tension fait précisémaniev la longueur d'onde d'émission.

Les caractéristiques d'émission dépendent égaliede la température, controlée grace a un
élément Peltier, et de l'intensité du courant trsauet la jonction de la diode. L'alimentation
de la diode permet de fixer les parameétres prét¢gddrnsion de I'élément piézoélectrique,
courant de régulation en température et couramedtion.

Chaque diode laser produit en sortie de caxitgree un faisceau de 100 mW d'intensité.
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Stabilisation en fréquence
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; N2 N4 N4
Télescope
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Stabilisation en fréquence
Figure 4-3 : Agencement du systéme laser.

La figure 4-3 schématise I'agencement du systasex. Pour éviter l'injection de lumiére
provenant d'éventuelles rétro réflexions, des isala optiques de 40 dB sont placeés juste a la
sortie des cavités laser. Une petite partie daulaspnce du laser est prélevée a l'aide d'une
lame prismatique et envoyée vers un dispositif tdbilssation en fréquence, tandis que les
principaux faisceaux laser fusionnent au niveam dube séparateur de faisceau polarisant
(PBSC). Les faisceaux fusionnés se dirigent enstgite un module acousto-optique (AOM)
de 110 MHz, utilisé comme hacheur rapide de fais¢@®Msyicr). Un télescope, constitué
de deux lentilles, élargit le faisceau issu du peerardre négatif de diffraction a la sortie de
I'AOM qitch. Ce faisceau est par la suite divisé en troicéaiax de puissances équivalentes,
obtenus a l'aide de lames demi onde et de PBSG4drdis faisceaux entrent dans la chambre
de piégeage avec des directions orthogonales,nétréto réfléchis par des miroirs dorés
placés a l'opposé de la chambre. Six lames quantiel'assurent une polarisation circulaire
adéquate pour les trois paires de faisceaux cqmbypageant. Les six faisceaux laser ont
chacun un rayon de ceinture = 0.7 cm et délivrent dans la chambre de piégeage
puissance laser totale de 65 mW aux fréquenceg&deqye et de repompage.

Quand la puissance radiofréquence du premier ASNeteinte, le premier ordre négatif de
diffraction d'un second AOM peut étre utilisé comrfa@sceau polarisé et permettre
l'orientation ou l'alignement des atomes piégés jpleufutures expeériences, envisagees a la
suite de ce travail.

4.2.2 Stabilisation en fréquence

Bien que la dérive fréequentielle des lasers sdiérieure a 50 MHz/h, elle doit étre
compensée par un systéeme d'asservissement poer oesrmesures de plusieurs heures. La
gamme de fréquence pour laquelle les atomes peétrenpieégés n'est large que d'environ 30
MHz. Pour fixer la fréquence laser, une référerzsohie est nécessaire. Ce signal est obtenu
au moyen de la spectroscopie d'absorption satiléeAdam 1992], qui permet d'observer
des raies d'absorption spectrales, en s'affrarattisde I'effet Doppler. La fréquence des
lasers peut alors étre stabilisée sur ces derniéres

En spectroscopie d'absorption saturée, un [gemEnpe" intense et un laser "sonde" peu
intense traversent, a fréquences égales, uneeekutubidium, dans le cas présent, dans des
directions opposées. La présence du faisceau pahigpe I'absorption du faisceau sonde.

Si la fréquence laser vaup, alors pour les atomes se déeplagant avec une camigode

vitesse v selon l'axe du faisceau cette fréequenbd Seffet Doppler. Pour les atomes se
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4 Dispositif expérimental

déplacant de facon antiparallele a la directionfalsceau, la fréquence apparente devient

vV, =Vo(+—), tandis que les atomes se déplacant paralleleendatdirection du faisceau
o

. V . .
voient v, =v4(l——). Pour certaines classes de vitesses d'atomesmimetat v = 0, les
C

fréquencesy; et v, sont égales aux transitions optiques hyperfines &omes peuvent

absorber des photons du faisceau pompe mais autssdeau sonde.

Pour un niveau d'énergie donné de la structyperfine, le faisceau pompe diminue la
population d'atomes de ce niveau, si bien qu'unpulption plus faible d'atomes est
disponible pour absorber les photons du faisceadescCette situation cause une absorption
minimale du faisceau sonde, et provoque une irttiemaaximale transmise de ce méme

faisceau. Il apparait alors sur la raie d'absonptio niveau d'énergie un défaut appelé "lamb
dip".

. VatVy . .
Lorsque la fréequence du laser va&tz—, ouv, ety sont deux frequences de transition

optique d'un méme niveau énergétique de départ dewg niveaux excités différents, la
sonde et la pompe peuvent interagir avec les maieses mais en réalisant deux transitions
différentes. Les atomes d'une classe de vitessasédoen déplacement vers la sonde
percoivent la fréquence laser avec un décalage déffat Doppler égal a la moitié de
vV, —V,. et effectuent la transition correspondant,a Ces mémes atomes voient la pompe

avec un decalage Doppler opposé et interagisseet ay dans leur propre repére.

L'absorption minimale du faisceau sonde qui enltésa la fréquencel% s'appelle
"crossover".

Dans l'objectif d'asservir la fréequence d'éroissiles lasers sur la transition de piégeage
525, (F = 2)— 52, (F = 3) et la transition de repompage 228 = 1) — 52, (F = 2)
pour le®Rb, un montage optique de spectroscopie d'absorgiturée a été réalisé pour
chacune des deux diodes laser. La figure 4-4 sdisamee montage pour une diode. Une
fraction du faisceau laser est prélevée par une famsmatique (LP1) et alimente le dispositif
de spectroscopie. La lame prismatique LP2 permeprééever deux faisceaux réfléchis
léegerement divergents, et ayant une intensité deqgeas centiemes de celle du faisceau
transmis (faisceau pompe, en rouge). Le premiervéh sur le schéma) sert de faisceau
sonde, le second (en bleu) traverse la celluleub&ium sans croiser la pompe et sert de
référence. La détection de ces deux faisceaux pepaiesoustraction du signal de référence a
celui de la sonde, d'obtenir directement le pfibsorption saturée.

Le faisceau transmis par la séparatrice LP2titaade faisceau pompe. Il est guidé a l'aide
de deux miroirs de sorte qu'il traverse la celkiesens opposé a celui de la sonde, et avec le
plus grand recouvrement possible. Le dispositifdééection comporte deux photodiodes
recevant chacune les faisceaux sonde et référdreceséparation horizontale des deux
faisceaux trés proches se fait a I'aide d'un mipéacé de sorte a ne réfléchir que le faisceau
sonde.

Un dispositif électronique permet alors de s@ist le signal de référence a celui de la
sonde et d'appliquer sur chaque signal un factamplification, de facon a obtenir des
amplitudes comparables en cas d'une légére différdintensité entre les faisceaux sonde et
référence.
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Arrét faisceau
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Figure 4-4 : Schéma du montage de spectroscopie d&orption saturée, réalisée a partir d'une fractiondu
faisceau de chaque diode. (LP) : lame prismatique(PD) : photodiode.

La figure 4-5 montre le profil d'absorption gé&t du rubidium obtenu dans un premier
temps par le signal du faisceau sonde. Les deaz eitrémes du graphique appartiennent au
8Rb et correspondent aux transitions;5?6 = 1 et F = 2 vers |'état excité 52PLes deux
raies intérieures correspondent aux transitiong,3S= 2 et F = 3 vers ['état excité 5Rlu
®Rb. Avec le controle de l'alimentation de la diddser, il est possible de faire varier la
longueur d'onde d'émission autour d'une valeur mogest avec une excursion en fréquence
choisie.
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Figure 4-5 : Spectre d'absorption saturée du rubidim autour de 780 nm obtenu par le signal du faiscea
sonde. Il permet d'identifier les raies d'absorptim correspondant aux transitions des isotope€Rb et *Rb.

Par exemple, lorsque cette modulation correspadngn intervalle de longueur d'onde
contenant les transitions 52S(F = 2) vers I'état excité 52Pdu ®'Rb et 529, (F = 3) vers
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4 Dispositif expérimental

I'état excité 528, du®Rb, il est possible d'observer les raies d'absmtir le signal issu du
faisceau sonde, mais aussi celui du faisceau référeeomme le montre la figure 4-6. Les
deux profils des signaux sont identiques, sauf lgugignal du faisceau sonde présente les
lamb dip correspondants.

0,60
0,55 ——sonde
—— référence

0,50 -

8Rp

045 [
040 [
035 [
030 [
025
020 [

Signal de la photodiode (V)

0,15 -
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0,00 L 1 . I " I L I " I
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Base de temps de l'oscilloscope (s)

Figure 4-6 : Signaux sonde et référence autour deaies 523, (F = 2) — 52P;; du 8Rb et 525, (F=3)—
52P,;, du ®Rb.

En réduisant encore I'amplitude de modulatioenete placant autour d'une longueur d'onde
adaptée, il est possible de réduire I'observatimseule raie 55% (F = 2)— 52Py, du®'Rb
qui contient la transition (vers F = 3) utile ageage des atomes, comme le présente la
figure 4-7.
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Figure 4-7 : Signaux sonde et référence autour da raie 525, (F = 2) — 52P;, du ®'Rb. (c. 0.) : cross over.

Signal de la photodiode (V)

Le module électronique permet alors de sousttaisignal de référence a celui de la sonde
et d'obtenir le profil d'absorption saturée. Cdttenarche pour le laser de piégeage s'applique
aussi au laser de repompage. En ce sens, la flgQrgrésente les spectres d'absorption
saturée de la structure hyperfine®db pour les transitions 528(F = 1)— 52Py;, (F') (laser
de repompage) et 588(F = 2)— 52Py, (F') (laser de piégeage).
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Figure 4-8 : Contrlle et stabilisation de la fréquace laser pour les deux lasers.
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Le principe de stabilisation en fréquence deslel laser de ce travail reproduit un principe
récemment décrit [Lewandowski 2003]. A la sortielaeavité externe de la diode laser et
aprés passage au travers d'un isolateur optiquée sme petite partie du faisceau laser,
extraite a l'aide d'une lame prismatique, sertrétréter et a stabiliser la fréequence du laser.
Avant d'entrer dans le dispositif de spectroscafibsorption saturée, ce faisceau de faible
intensité passe deux fois au travers d'un AOM (A@M ; sa fréquence est deux fois décalée
de la radiofréquence de cet AOM en utilisant denix e premier ordre négatif de diffraction.
La figure 4-8 montre ce montage optique astuciéaxmodulation fréquentielle de quelques
MHz d'amplitude, qui sert a révéler la dérive frégtielle du laser, est ajoutée a la
radiofréquence centrale de I'AQMus (RF.) et n'affecte pas le laser primaire utile pour
I'expérience. Le module de détection synchroneieointen réalité, plusieurs éléments
électroniques. Un multiplieur réalise la multiplicem du signal de modulation et du signal
d'absorption saturée. Un intégrateur, chargé diiatél'erreur du signal multiplié, et un
inverseur compléetent essentiellement ce modulem@dule de détection synchrone, enfin,
envoie le signal d’erreur a I'élément piézoéleaicdont la tension contrdle la cavité externe
du laser, afin de compenser la dérive fréquenteiléaser.

La radiofrequenc®F. de 'AOMsaapspeut étre contrblée afin d'obtenir la frequensmia
désirée pour l'expérience. Pour le laser de piégeag AOM de 110 MHz, choisi pour
stabiliser la fréquence, donne acces a une ganéqgeedntielle de 170 a 270 MHz (décalée
par rapport a la fréquence du laser). Cette gamenmegt de balayer le spectre de raies
hyperfines a partir desquelles la fréquence laseasservie. Pour le systéme de stabilisation
du laser de repompage, un AOM de 80 MHz donne a&aé® gamme de 120 a 200 MHz
(décalée par rapport a la fréequence du laser).
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Figure 4-9 : Spectres d'absorption saturée de larsicture hyperfine du *’Rb pour les transitions 523, (F =
1) — 5%Py; (F) (a) et 5S> (F = 2)— 5%y (F) (b).

La figure 4-9 montre les spectres d'absorptainrée de la structure hyperfine HRb pour
les transitions 53% — 52P;, en fonction des fréquences des différents AOMsésl pour la
stabilisation fréquentielle et I'extinction rapide faisceau utile. Chaque pic des spectres est
annoté d'un chiffre correspondant au niveau hypeasti au crossover final. Les décalages
fréquentiels dus a I'AOM;«r d'extinction rapide et a 'AOMansde stabilisation sont indiqués
par des fleches noires. Les lignes en pointillésgument les différentes fréquences laser, a la
sortie des diodes laser DL100x(Rog), dans le piege magnéto — optiquedP, et dans le
systéme de stabilisation fréquentielle. Les modéhratdes radiofréquences des AQMsde
stabilisation sont aussi indiquées par des fledoebles (Mod.).

Ce contréle sur la fréquence des lasers de @ifget de repompage procure une grande
stabilité frequentielle (avec des dérives inférgsua 100 kHz) et donne accés a un large panel
de fréquences. Cette configuration autorise faa@l#ile piégeage des deux isotopes du
rubidium, ainsi que la variation facile et précike décalage fréquentiel du laser de piégeage
sans affecter la puissance lumineuse envoyée daitmbre de piégeage. De plus, le double
passage a travers 'AQMich présente l'indéniable intérét de ne pas provogeedéviation
du faisceau envoyé dans le systéme d’absorptiomésaen fonction dBF..

4.2.3 Chambre du piege

Tous les matériaux de la chambre du piége somtferromagnétiques et peuvent subir les
conditions imposées par l'ultra vide. Trois pompegbo moléculaires, deux de 300 I/s et une

de 60 I/s, assurent un vide 810 %mbar.
Une cellule, contenant un gramme de rubidiuncoginectée a la chambre via une valve
métallique, approvisionne le piége avec une vapgamique. La cellule peut étre chauffée

jusqu'a 150°C et fournit une pression de vapeurutédium atteignamlO‘Smbar. Cette
vapeur se compose de 72%°tRb et de 28% d¥Rb.
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4.2 Le piege magnéto — optique

4.2.4 Caractéristiques du nuage d'atomes froids

La taille, la densité et la température du nud@omes piégés sont trois parametres
importants pour les expériences de collisions ed@s ions et des atomes utilisant la
technigue MOTRIMS. Une optimisation de la densitéébore le taux de comptage de
collisions, et si la géométrie du faisceau d'iortgqetiles est bien connue, une mesure précise
de cette densité rend possible une mesure de secéfiicaces absolues, non réalisée
jusqu'alors par la communauté des expérimentatdilisant la technigue MOTRIMS. La
taille du nuage délimite la zone de collision ettpiémiter la résolution de l'impulsion des
ions de recul. Une mesure de température s'avése iadispensable pour s'assurer qu'elle est
suffisamment basse et n'affecte pas la résolutiofasnesure de I'impulsion.

4.2.4.1 Calibration de la caméra CCD

Une caméra CCD a déclenchement rapide [Hamaimataoée a 58 cm du nuage d'atomes
froids, mesure ces trois parametres de piégeage.ddlibration de la caméra, réalisée en
simulant une source ponctuelle isotrope placéenaélime distance, permet la mesure du taux
de photons émis.

La calibration générale de la caméra s'artiaul®ur de deux types de calibration. Lors du
premier type de calibration, il s'agit de mettre @ace le dispositif de calibration et de
mesurer le taux de photons émis par une sourcetymlec Enfin, le deuxieme type de
calibration est une calibration en position dedméra. Lors de ces deux types de calibration,
le logiciel dimagerie HiPic [Hamamatsu] traduitdastribution les photons détectés par la
caméra en une matrice numeérigue a deux dimensions.

La figure 4-10 montre schématiquement le diggode calibration de la caméra. Un
faisceau laser de 780 nm de longueur d'onde, werai@re fois réfléchi sur un miroir, fournit
une source lumineuse quasi ponctuelle au nivean deuxieme miroir. Cette source
lumineuse sert de référence pour la calibratiofe E& situe a 58 cm de la face avant de
l'objectif de la caméra. L'expérimentateur s'asslerd’'ouverture maximale de liris et de la
netteté de l'image transmise par la caméra a Uleedistance de I'objet. Le rayon lumineux
arrive perpendiculairement a la face de l'obje€@ibmme la source lumineuse présente une
puissance de 3.48 mW, l'expérimentateur place dwssfde densité entre la source
ponctuelle et l'objectif afin de ne pas endommalgercaméra avec une concentration
lumineuse trop importante. Cette série de filtr@sinue la puissance laser jusqu'a 15.15 nW,
aprés soustraction du bruit de fond lumineux, aeani de I'objectif. Le systeme d'acquisition
de la caméra montre que la caméra CCD ne satur@ gasiveau de puissance lumineuse.
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Figure 4-10 : Schéma du dispositif de calibration €l la caméra.

La mesure du taux de photons émis par une sqaneetuellel ,,, comporte deux points.

Le premier point consiste a mesurer la réponse isiositif pour une incidence normale,
tandis que le second point consiste a mesuremplans& de la caméra en fonction de I'angle
d'incidence pour déterminer I'angle solide de digtec

Il s'agit d'abord de mesurer le signal luminemxbalayant I'objectif. Le signal varie peu
dans une région formant un disque de 4 mm de rayoriobjectif. La position d'incidence
normale des rayons de la source est alors dédiirits, que le signal lumineuxtraduit par le
logiciel a cet endroit, qui est pris comme réféeertensuite, il est possible de déterminer le

signal Iumlneuxls, photon traduit par la caméra pour un photon dincidenoemale de

longueur d'onde 780.6 nm, et donc d'énegjg, o, = 2.545x107197 ;

_ I x Ephoton

| =_ P
s, photon
Ng xt; xP

(4-3)

ou N représente le nombre d'expositions de la caméua gftectuer la mesure, le temps
d'intégration de chaque expositiorPda puissance lumineuse incidente. Aprés calcuigitt

s, photon ™= 962x10°unités de signal par photon incident perpendicalaif’objectif de la

caméra.
Ensuite, il s'agit de mesurer la réponse dealaéra en fonction de I'angle d'incidertte

pour déterminer I'angle solide effectif de détett@. Comme s, photon correspond a un

signal lumineux perpendiculaire a la caméra, lavetle notation s'écrit :
| s, photon— i5(0=0)=i4(0) (4-4)

ou i;(€) représente le signal recu par photon en foncteohadigle d'incidence photonigde
Maintenant, il faut donc mesurer I'efficacité deéedéion de la caméra(é , onnée par :

i.(0)
£(6) === (4-5)
is(0)
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Pour ce faire, I'expérimentateur place momemtemé une mire graduée dans le plan de
I'objectif de la caméra afin de donner des coordesrspatiales a I'objectif de la caméra. Une
feuille de papier millimétré constitue la mire. besure des(@ )est réalisée pour un profil

vertical et un profil horizontal sur la caméra, coele montre la figure 4-11.

—m— Balayage vertical
—e— Balayage horizontal

1,2

10 #l:l;'\’\

0,6 n °

efficacité
o
©
T
{ ]
\.

04t

02 ®

e / ., \

00 =wpmom—"
1 L 1 n 1 L 1 n 1 L 1 L 1 " 1 L 1 L 1
-0,025 -0,020 -0,015 -0,010 -0,005 0,000 0,005 0,010 0,015 0,020

0 (rad)
Figure 4-11 : Mesure expérimentale de£(6) pour un profil vertical et un profil horizontal. L es données
sont normalisées par rapport a la valeur maximale.

Une fois cette mesure réalisée, il est posgitda déeduire I'angle solide effectid, qui
s'écrit :

2T T V4
Q= j j <g(9)>sin(e)d6d¢:2nj ((8))sin@©)d8 (4-6)
$=06=0 0

ol (&(6)) représente la valeur moyenng(d), calculée a partir des deux profils

expérimentaux. La valeur d@ est de I'ordre d&39x10™sr.
Enfin, le signal moyen obtenu pour un photonsédans4n par une source ponctuelle
isotropel ,,, peut étre déduit de ce qui precede :

9 Q
s, photon ZT

|4 = (4-7)

et vaut 326x10~° unités de signal de la caméra par photon émis.datametre permet, par
conséquent, de déterminer le nombre de photons umiant le signal recu sur la caméra
depuis une source lumineuse.

Enfin, le second type de calibration nécessétecahnaitre les distances mesurées avec la
caméra. Pour ce faire, le placement d'une feudl@apier millimétré a 58 cm de la caméra
constitue cette mesure. L'expérimentateur trouva gette distance 14 canaux de la caméra
correspondent a 1 mm.
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4.2.4.2 Mesure des caractéristiques du nuage d'atomes frasd

La sensibilité sur la mesure de la taille dugsuast de 70 um. La taille du nuage, sa
position et le taux total de photons ényg, sont mesurés en permanence pendant le

piégeage des atomes grace a l'acquisition infoséatie la caméra. Le nombre total d'atomes
o R L - e f.
piegésN peut étre déduit en divisary,, par le taux de diffusion par atome, =—, ou
T

T représente le temps de vie moyen du niveau exegéatbmes piégés, dt représente la

fraction excitée de la population du nuage. Cetetion excitée peut étre mesurée a l'aide du
dispositif expérimental (cf. paragraphe 3.3.4),emtimée a l'aide de I'équation (3-43). La
figure 4-12 montre la densité atomique du centrauage en fonction du décalage fréquentiel
du laser de piégeage, obtenue en utilisant la valiéective | ; = 9.2nW/cm?2 donnée pour le

8’Rb [Shah 2007].

1.5x10" |
1.0x10" F o

Q
I O/ \
5.0x10"° |- O/

0.0 1 L 1 L 1 L 1 .C"-m

1000 |-
800 [
600 [
400 [
200 |

o I 1 L 1 L 1 L 1 L
-40 -30 -20 -10 0

Température (LK) Densité du nuage (ci

Décalage fréquentiél2r (MHz)

Figure 4-12 : Densité (points ouverts) et températe du nuage (points noirs) en fonction du décalage
fréquentiel du laser de piégeage. Les lignes tracgaccentuent la lisibilité graphique.

La mesure de température est réalisée en utilisze technique d'expansion balistique: les
lasers de piégeage et de repompage sont éteilatislél de I'AOM,iich pendant une période
variant de 1 a 5 ms. Dans cette méthode, inspieedadméthode appelée "release-and-
recapture" [Chu 1985], la température des atonwmdsr ou plus précisément leur vitesse, est
déterminée en mesurant I'expansion du nuage etidordu temps apres lequel les lasers de
piégeage ont été éteints. Lors de I'extinctionldssrs, le nuage d'atomes froids, non piégé,
tombe sous l'effet de la gravité et s'étend librendans le vide de I'enceinte. Quand les lasers
sont rallumés, la caméra CCD est déclenchée poteraps d'acquisition de 100 us afin de
mesurer la taille du nuage, ce qui est un tempgssaafment court pour ne pas modifier la
taille du nuage le temps de la mesure, mais suoifisent long pour obtenir un signal
raisonnable de fluorescence.

De cette mesure de fluorescence a différentsentsrde la libre évolution du nuage froid,
I'expérimentateur en déduit I'évolution de la éadu nuage en fonction du temps. Enfin, de la
vitesse d'expansion du nuage, il en déduit ausdenapérature du nuage. En effet, la
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distribution statistiquejn(vx,vy,vZ Jles atomes du nuage en fonction des vitessesctemi
en coordonnées cartésiennes s'écrit :

_ m
2T

2.02.\,2
(vx+vy+vz)

dn(v,, Vy V,) =€ dvxdvydvZ (4-8)

ol m est la masse de I'atomleg est la constante de Boltzmann,Teest la température. En
exprimant cette distribution statistique en fongtites coordonnées spatiales, il vient :

m (X2+y2+22)

dn(x,y,z) = %e ZeT  t* gxdydz (4-9)
t

Sur une dimension, cette distribution statisiglexprime :

m x?2

dn(x) =%e 2kgT t2 gy (4-10)

Or, la mesure de fluorescence permet de déthuialle du nuage a l'aide d'un ajustement
gaussien de la distribution en intensité de larfigoence. A différents temps variantde 1 a 5
ms, la caméra mesure donc la distribution gaussieies atomes fluorescents sous l'effet des
lasers de piégeage et de repompage. Sur une donemsicaméra mesure la distribution
d'atomesdn(x,t ).

2x2

dn(xt) = ctexe “* O dx (4-11)

ou «(t) est le double de la déviation standardde la distribution. La détermination de la
température du nuage devient :

T= %(@)2 (4-12)

La figure 4-13 présente I'évolution dimensioteeu nuage froid en fonction de son temps
de libre expansion pour quatre valeurs de décafa@guentiel du laser de piégeage
correspondant aux quatre mesures de températula figure 4-12. La partie droite de la
figure 4-13 image la fluorescence du nuage trachatde systéme d'acquisition de la caméra,
pour quatre durées de libre expansion. Cette iiitish montre I'étalement continu du nuage
dd a la vitesse initiale des atomes, reflet detaperature. Ce dernier parametre est présenté
sur la figure 4-12 pour quatre valeurs de décalagpientiel du laser de piégeage.
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Figure 4-13 : Diameétre du nuage en fonction du tengpd'expansion pour les quatre valeurs de décalage
fréquentiel du laser de piégeage de la figure 4-1Quatre images du nuage sont représentées a drojieur
guatre durées de libre expansion du nuage.

Pour un décalage fréquentiel du laser de piégdag'ordre de trois largeurs naturelles de
bande du niveau excité, la densité du nuage d'atofreéds atteint un maximum de

15x10 " atomes/cri pour une température de I'ordre de 200 pK. Typitm, en régime
continu de piégeage, le diametre du nuage meshbrent (déduit d'un ajustement gaussien
sur la mesure de fluorescence).

Cette température de 200 uK correspond a unmta#v standardoc = 00d.a. pour les
trois composantes de l'impulsion des atomes cilllesst notable qu'en utilisant la valeur
nominalel = 334nW/cm?2, donnée pour une lumiere polarisée circeiaént, au lieu de la

valeur effective donnée par Shahal. [Shah 2007], la densité maximale du nuage n'attein
que 9x10t0 atomes/cri

4.2.4.3 Transformée inverse d'Abel

Ces mesures de température et de densité de niletgmes froids sont en accord avec les
mesures publiées dans la littérature, mais cachegpendant quelques lacunes
méthodologiques. En effet, les mesures obtenuesone le fruit d'interprétation que des
données issues d'une image bidimensionnelle deetauma de fluorescence avec une cameéra
calibrée. Cette information tronque la réalité phys d'un nuage froid qui est en trois
dimensions.

La transformée inverse d'Abel résout ce probléfmaagerie et permet de remonter a la
réalité tridimensionnelle des problemes physiqueseltype.

La transformée d'Abel est une transformée imlégsouvent utilisée dans l'analyse de
fonctions a symétrie sphérique ou axiale. En aeatignages, elle est utilisée pour projeter,
depuis un milieu optiguement peu épais, une foncti@mission a symétrie sphérique ou
axiale sur un plan, et sa transformée inversetiisée pour calculer cette fonction d'émission
donnant la projection.
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En trois dimensions, dans un repere cartésigromormé, la transformée d'Abel projette
une fonction f (p,z )a symétrie sphérique ou cylindrique, aye = x2 +y2, sur le plaryz
La figure 4-14 illustre le positionnement d'un avageur qui n'a acces qu'a la projection. Son

axe d'observation, toujours parallele a I'axgrarcourt perpendiculairement le plan de la
projection.

Axe d’'observation

Figure 4-14 : Positionnement de I'observateur danan probléme d'imagerie utilisant la transformation
d'Abel. Le plan d'observation est le plan yz.

La projectionF(y,z )s'écrit :

F(v.2)= [ f(p.dx=2] t(p.2)pdo (4-13)

o g [p2 - y2

Si seule la projection, ou I'image, est conalers la transformée inverse d'Abel permet de
retrouver la fonction d'émissioh(p,z :)

177 dF dy

fpg)=-—[ - ——
np dy /yz_pz

Lors de la mesure de fluorescence, la camérammés nombre de photons émis depuis le
nuage d'atomes froids, qui est un milieu peu desisalonc optiquement peu épais.
L'expérimentateur accede ainsi a la projection dmbre de photons émis d'une fonction
d'émission, qui n'est autre que le nombre d'atadnetteurs. Le logiciel de la caméra donne
une image pixellisée, analytiquement récupérabbe ales matrices, et donc la distribution
F(y,z). La transformée inverse d'Abel remonte ensuitefarction f (p,z ), qui correspond
a la distribution spatiale des atomes froids.

Les calculs numériques effectués ont donnédaibliition spatiale des atomes du nuage et
montré que les ajustements gaussiens, pour dé&rhaitaille du nuage, sont valides. Enfin,

ils confirment que la densité nébuleuse avoidibe 10! atomes/crhau coeur du nuage.

(4-14)
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Ainsi, la technique analytique de la transfornmdeerse d'Abel démontre que la procédure
expérimentale employée est valide, et que les rassde densité et de température sont
méthodologiquement satisfaisantes.

4.3 Commutation rapide du champ magnétique

La production d'une cible froide par piégeagegmého — optique nécessite un champ
magneétique intense et inhomogene. Ce dernier gstndant incompatible, par certains
aspects, avec la spectroscopie d'impulsion d'i@nsedul. En effet, les ions de recul lents
croisent les lignes de champ magnétique, ce gectfleur trajectoire et perturbe leur image
sur le détecteur.

Pour une extraction longitudinale des reculs,ckamp magnétique n'affecte pas la
composante longitudinale de l'impulsion car I'esticm se fait le long des lignes de champ;
en revanche, il affecte les deux composantes teasss [Fléchard 2001, Nguyen 2003]. Pour
une extraction transverse, le champ inhomogéenetafi@mpulsion longitudinale ainsi que
'une des deux composantes transverses [van ddr R081b, van der Poel 2002]. La
reconstruction des trajectoires des reculs, cosrpée le champ magnétique, est évidemment
possible, mais au prix d'une grande complexitéutatoire et d'une parfaite connaissance du
champ magnétique.

Afin de s'affranchir de ce probléeme, la nécésditin champ magnétique périodiquement
éteint s'impose. Les données acquises durant pétiede de champ magnétique nul
permettront d'avoir une image non perturbée des @mrecul sur le détecteur. Cependant,
cette commutation cyclique du champ magnétique &toét suffisamment rapide pour limiter
I'expansion du nuage et la perte d'atomes piégés.

En régime continu, deux bobines en configurasioth— Helmholtz, de mille spires chacune
et séparées de 15 cm, créent le champ magnétiquesré@raversées par un courant de deux
Amperes, elles atteignent un gradient de champddeaiss/cm dans la direction axiale et de
10 Gauss/cm dans la direction radiale. Le régirterradtif voit la mise a zéro du courant, et
donc du champ magnétique, puis sa remontée, ensrdeirB00 ps. La séquence temporelle
choisie laisse le champ magnétique éteint durams$ &t allumé durant 9 ms.

Alimentation
haute tension _l_
7000 Vi 50nF/10KV

I - MOSFET HT switch
-
Commande d’entré (nt 2A110KV

1.4 )
Alimentation IGBT 2 Diode HT, Bobine
70V TVS 0,7H Circuit d'absorption

400 Volts

|
Bobine
0,7H
loTvs

J I 30 x 40 Volt:

|‘\IGBT1

I

Commande d'entrée

Figure 4-15 : Schéma de I'électronique de mise arpé&du champ magnétique.
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La figure 4-15 donne un schéma de I'électronigelenettant la commutation rapide du
courant a travers les bobines. A cause de leuwe foductance s'élevant a 1.4 H, la constante
de temps est grande, de l'ordre de 50 ms, et ikapiph d'une haute tension pulsée s'avere
nécessaire pour réaliser une montée rapide derdoaraavers les bobines. Ceci est fait en
libérant la charge d'une capacité de 50 nF a 7\t & changement d'état d'un MOSFET
("metal oxide semiconductor field effect transisten anglais) a haute tension. Lorsque le
courant des bobines atteint 2 A, il est mainterwe &iveau a l'aide d'une alimentation de 70
V. Pour éteindre le courant, le circuit des bobiesisouvert des deux cotés avec deux IGBT
("insulated gate bipolar transistors" en anglas),énergie emmagasinée dans les bobines est
transférée vers un circuit d'absorption fait dedgfles TVS ("transient voltage diodes" en
anglais).

Ce champ magnétique cyclique présente des effédbles sur les caractéristiques du piege
magnéto — optiqgue. Avec un décalage fréquentieladar de piégeage d& , la densité
moyenne du nuage atomique décroit d'environ 50%idajue le diamétre moyen du nuage
augmente de 20%. Lors d'une période, le nuagend'éueand le champ magnétique est éteint
et se rétracte lors de la présence du champ. Cewvénwent respiratoire” du diamétre
nébuleux posséde une amplitude d'environ 100 pestlh noter que la présence de champs
magnétiques parasites, non originaires des bobpnegipales, peuvent aussi causer un
déplacement du nuage en allumant et en éteignanbueant des bobines. En effet, en
présence de ces champs parasites, le point de amalrsp déplace lors de la commutation du
courant. Or, les lasers continuent a exercer lewsef de pression radiative sur les atomes
pendant cette commutation et déplacent ainsi le€el nuage atomique, qui correspond au
point de champ magnétique nul. L'extinction degeragle piégeage lors des deux périodes
transitoires de 300 ps annihile aisément ce moumen@buleux.

300 ps 3ms 300 ps

Champ
magnétique
on

Champ
magnétigug = = = = = = dpmeotetM e/ e e e ===
off

Lasers de
piégeagen

Lasers de -
piégeageff

" Période d’acquisition des données

Figure 4-16 : Séquence temporelle du champ magnétig et des lasers de piégeage.

La figure 4-16 résume l'enchainement des diftSretats du champ magnétique et des
lasers de piégeage. A une période de 9 ms loraqieelle le champ magnétique et les lasers
de piégeage sont allumés succeéde une premierelpdransitoire de 300 pus pendant laquelle
le courant des bobines décroit rapidement alors lgsidasers de piégeage sont éteints.
S'ensuit alors une période de 3 ms, sans champ étigqige, correspondant a la période
d'acquisition des données pour des trajectoira®cids non altérées. Lors de cette derniere
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période, les lasers de piégeage sont rallumédafiefroidir les atomes du piege sous forme
de mélasse optique. A la fin de la période d'adtiissuit une seconde période transitoire de
300 us qui aboutit a une nouvelle période de 9 ensodfinement magnétique du nuage.

4.4 La ligne de projectiles

La figure 4-1 montre les différents élémentsiqpms de la ligne des projectiles ioniques.
Cette ligne, entierement conceptualisée, simulgsisée puis testée au laboratoire au cours
de ce travail, comprend une source thermoioniqoeysant un faisceau d'ions Na des
énergies cinétiques comprises entre 1 keV et 10 Ka:aftte source comprend un élément
producteur d'ions [Heat Wave Labs] interchangeahlévant les espéces ioniques de
projectiles recherchées. Cet élément est I'émettedn source et produit typiqguement des
ions alcalins et alcalinoterreux simplement chardjésst composé d'un filament permettant
de le chauffer a environ 1000°C, et d'une surfacgssve constituée d'une matrice
d'aluminosilicates et comprenant l'alcalin ou 8éilmoterreux recherché. La source comprend
aussi deux éléments géométriques polarisés etéacadlémetteur, le support de la source et
I'extracteur, dont le but est de mettre en fornfaikceau ionique. Cette source thermoionique
produit aisément a sa sortie un courant ioniquetrétable, pouvant atteindre 1 pA. Apres la
source, la ligne d'ions projectiles comprend deentilles Einzel capables de focaliser le
faisceau sortant de la source. Un déflecteur audbluble lentille électrostatique pour pouvoir
diriger latéralement et verticalement le faisceanidue. Puis, a l'entrée de la chambre du
piege, deux paires de fentes et un collimateur den2de diametre limitent le diametre du
faisceau. Aprés collimation, le faisceau délivrpiqguement un courant de 1 nA aux cibles
atomiques. A la sortie de la chambre, un autreedtgur électrostatique, fait de deux plaques
paralleles polarisées a des potentiels opposéde deifaisceau primaire vers une cage de
Faraday. Les projectiles neutralisés lors de I'dghade charge avec les cibles atomiques ne
subissent pas de déflexion et peuvent étre détadtagle de galettes a micro canaux (MCP)
commerciales, combinées avec des anodes a ligetgrd [Roentdek DLD4O].

4.4.1 Etude de la ligne de projectiles ioniques

Afin de ne pas étre tributaire de l'accés aandes installations, du type ARIBE sur le site
du GANIL, capables de fournir des faisceaux iongjsenplement ou multiplement chargés,
de différentes especes et a de basses énergietadgarame du keV, I'équipe expérimentale
utilisant la technique MOTRIMS développa et morggropre source ionique. L'ensemble du
dispositif expérimental se situe dans une sall@éexyentale du LPC de Caen.

L'étude de la ligne de projectiles ioniques pnés quatre étapes. La premiere étape définit
les objectifs a atteindre, les performances attesdie la source. La deuxieme étape consiste
a conceptualiser la ligne, a reprendre les prircigenéraux des sourciers. L'étape suivante
comprend une période de simulations visant a détermla configuration la plus
performante. La derniere étape comprend le montegnique de la source et son test.

Tout d'abord, la source doit répondre a dewerers. Le premier critere exige un faisceau
ionique trés parallele, peu divergent, depuis lae® a travers la zone de collision et jusqu'au
détecteur en position ou la cage de Faraday. Lendecritéere impose la taille du faisceau.
Celui-ci doit recouvrir le nuage cible, de 0.5 mediameétre, et ne pas heurter les structures
de la chambre de piégeage. Le faisceau doit a&zsndre, bien évidemment, a des exigences
d'optimisation, a savoir une extraction ioniqueiropte au niveau de I'émetteur de la source
de facon a obtenir un maximum de courant.

103



4.4 La ligne de projectiles

Ensuite, la conceptualisation de la ligne cortgpdeux points. Le premier point consiste a
reprendre les principes de mise en forme d'un daisdonique a la sortie de I'élément de
production. Le second point consiste a appliquermlencipes de l'optique de faisceaux afin
de guider les ions et d'obtenir les propriétésréésiau niveau de la zone de collision.

Support de la source Extracteur

Trajectoires ioniques

Figure 4-17 : Schéma des trajectoires ioniques deul'émetteur, entouré d'un support et d'un extraceur
polarisés. Cette illustration présente une coupe hgitudinale de la source, qui est a symétrie cylindjue.

La figure 4-17 illustre I'une des géométrieglitiannelles des sources ioniques pour mettre
en forme le faisceau juste aprés sa productiomet&ur, d'une surface active de 6.35 mm de
diametre, doit s'insérer dans un support polarisgnéetrie cylindrique. Ce support, en forme
de cdne, empéche la divergence des ions, prodats tutes les directions d'un angle solide
de 27 Sr, et les raméne vers l'axe de symétrie de lecsol'extracteur, en forme de cbne
troué, diminue lui aussi la divergence des ionnafe faisceau, et son potentiel, plus faible
que celui du support, joue sur l'efficacité d'estien des ions. Les trajectoires ioniques de la
figure 4-17 montrent clairement que des ions foeethdivergents sont, dans un premier
temps, ramenés vers l'axe de symétrie cylindriquéadsource, puis extraits de fagcon quasi
parallele.

Ensuite, deux lentilles électrostatiques assueeiguidage et la focalisation des ions. Les
principes de l'optique de faisceau ionique sontésnes que ceux de l'optique géométrique
de photons. Les rayons d'un objet placé au foygt atune lentille ressortent parallelement
de la lentille. Ces rayons paralléles, de nouveaaslisés par une lentille, se croisent au foyer
image de cette seconde lentille. Pour deux lesatilentiques, la distance entre le foyer objet
et la premiére lentille est la méme que celle spda deuxieme lentille du foyer image.

Lentille 1 Lentille 2

A Transport A

Foyer image
Foyer objet

v v

Figure 4-18 : Schéma de la focalisation ionique pateux lentilles électrostatiques.

A la différence de l'optique photonique, la digte focale d'une lentille électrostatique
dépend de sa polarisation. Dans le cas d'ionsiymsient chargés, une forte polarisation
positive de la lentille raccourcit la distance fleceet inversement. Le second point de la
conceptualisation de la ligne de projectiles cdaastonc a mettre en place un couple de
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4 Dispositif expérimental

lentilles électrostatiques capables de focaliseflaigceau ionique au niveau de la zone de
collision, afin de limiter la taille du faisceauarPailleurs, en optique de faisceau ionique, la
quantité AXAE se conserve, oAx et A@ représentent respectivement la taille et la
divergence du faisceau. Le jeu consiste ainsi alik®r au mieux le faisceau au niveau de la
zone de collision, tout en ayant une divergencebldai La figure 4-18 montre
schématiquement la disposition a appliquer poudeyulie faisceau depuis la source jusque la
zone de collision et au-dela. Le foyer objet stasiau faisceau ionique en sortie de source,
I. e. juste aprés l'extracteur. Une premiere llenpblarisée, assez proche de la source pour
éviter une taille de faisceau trop importante, dedé rendre le faisceau le plus parallele
possible en faisant varier son potentiel. Enfing wleuxiéme lentille polarisée refocalise le
faisceau. En ajustant son potentiel, le foyer imagécide avec la zone de collision.
Typiquement, les lentilles électrostatiques cheisient des lentilles Einzel, constituées d'une
électrode polarisée au milieu de deux autres éléetr a la masse.

La troisieme étape d'étude de la ligne de ptibgsca pour but de simuler, a l'aide du
logiciel SIMION, le comportement des éléments ciésétape précédente, tout en tenant
compte des objectifs expérimentaux et des dimesginntées de la salle.

La premiéere partie de la simulation consisteééinid la géométrie de la ligne. Celle-ci
comporte une source, dont l'allure ressemble @ dellla figure 4-17, et deux lentilles Einzel
successives partageant une méme électrode rdhémasse, comme le montre la figure 4-19.
Cette figure donne les distances d'intérét degiaelide projectiles, qui doit tenir, pour des
raisons de réalisation technique, dans un tubetra vide DN40 de 40 mm de diametre
interne. La zone de collision se situe approxingatignt a 570 mm de la source.

Toutes les simulations utilisent des potenttsches de ceux indiqués sur la figure 4-19.
Les ions Na simulés volent donc avec une énergie cinétique.BléeV. Le choix, arbitraire,
de cette énergie dépend de considérations quadisatEn effet, un faisceau peu énergétique
est de moindre qualité, en termes de taille et idergence, par rapport aux faisceaux
énergétiques. Comme les expériences envisagéésenitiiune gamme énergétique allant
jusqu'a 10 keV, il est sensé d'étudier le cas méawsrable d'ions peu énergétiques et
d'extrapoler leurs propriétés a plus haute énergie.

Veuppor= 1500V v,

extraction™ 1450 V Vientile 1 = 1000 V Ventite 2 = 800 V

32 mm

~40 mm ~200 mm

Figure 4-19 : Coupe longitudinale schématique de liagne de projectiles avant la zone de collision. d
symétrie de la géométrie est cylindrique. Les longurs sont données a titre indicatif et ne respectepas
d'échelle.

Les simulations révelent qu'une diminution dalistance entre le support de la source et
I'extracteur améliore le pourcentage d'extractionigue, mais dégrade la focalisation du
faisceau en sortie d'extracteur. Un bon comproerisbée avoir été trouvé avec une distance
de 6.5 mm. De méme, un accroissement de la différele potentiel (Mipport — Vextraction
améliore I'extraction et dégrade la focalisatiorfalaceau. Les simulations ont montré qu'une
tension de 50 V paraissait donc aussi comme urcbmpromis. Par ailleurs, la distance entre
I'extracteur et la premiere lentille Einzel, dadi®@ de 10 mm, ne doit pas étre trop grande
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4.4 La ligne de projectiles

pour éviter une divergence rapide des ions enesdiéixtracteur. Le diametre des lentilles
Einzel, limité par le tube, doit étre le plus grgmakssible afin de contrdler plus finement la
focalisation lointaine du faisceau.

Avec les conditions de la figure 4-19, le diaméatu faisceau mesure environ 4 mm au
niveau de la zone de collision, pour une divergated mrad et une extraction de 75%, la
majeure partie des ions perdus se situant avattakdeur. Ces conditions remplissent les
objectifs prédéfinis et augurent d'un faisceaugaoaiadéquat pour I'expérience de collisions
entre des ions et des atomes.

La derniere étape de I'étude de la ligne deeptitgs consiste a monter et aligner la source,
les lentilles, le déflecteur, les fentes et leiomditeur avant la zone de collision, puis le second
déflecteur, la cage de Faraday et le détecteuitderssla position apres la zone de collision,
comme le montre la figure 4-20. Cet alignement @ rétlisé a l'aide d'un théodolite, ou
lunette de géometre. En pratique, lors des testsdms expériences, les ions ont une énergie
cinétique de 2 puis de 5 keV. Les rapports de pielerentre les différents éléments de la
ligne sont voisins de ceux de la simulation. Sedetegéres déflexions apres les lentilles, de
l'ordre de quelques volts, ajustent le guidage digscéau. Les potentiels des plaques
déflectrices s'élevent a quelques dizaines de yolts collecter le faisceau primaire dans la
cage de Faraday. Enfin, la source produit typiquera courant ionique de 'ordre de 1 nA
au niveau de la zone de collision.

Déflecteur
Déflecteur

Lentilles
Détecteur des projectiles

Fentes

/

Collimateur
Zone de collision Cage de Faraday

Figure 4-20 : Coupe horizontale de I'ensemble du siositif expérimental. Les annotations décrivent &
éléments de la ligne des projectiles.

Source

4.4.2 Le détecteur des projectiles neutralisés

Les ions projectiles neutralisés lors du trams#kectronique depuis les cibles atomiques, et
non défléchis vers la cage de Faraday, se dirigenstun détecteur en position. Ce dernier se
compose d'une grille de nickel, de deux MCP etatlas a lignes a retard connectées au
systeme d'acquisition.
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-2 kv

-4 kv — signal galette
Grille ‘ MCP en chevron

X1

Projectile neutre Y1

Y2

Anodes a lignes a retard
v
x
N

SNUONNN
SN

Détection en position
Amplification du signal

Figure 4-21 : Schéma du détecteur des projectile®ntralisés.

Alors que la grille Iégérement polarisée (279¢)jt a détourner un maximum de polluants
chargés de trés basse énergie (dus aux projediffasés sur les structures de la ligne), les
projectiles neutralisés, d'énergie cinétigue cosapéantre 1 et 10 keV, heurtent la face avant
de la premiere MCP. Celle-ci possede un diamétied40 mm et amplifie le signal généré
par le projectile ayant heurté un des micro cand@iXlO um de diamétre en générant une
gerbe d'électrons secondaires. Typiquement, une pE3Beéde une efficacité de 50% et un
gain de 16, tandis que deux MCP montées en chevron amplifeersignal d'environ 170
Pour atteindre ce gain pour deux MCP montées evrahgla face avant de la premiere MCP
est généralement polarisée a -4 kV, alors queck &ariere de la seconde l'est a -2 kV. Cette
polarisation de la face avant de la premiere M@ cme tension entre la grille et la galette,
et post-accélére d'éventuels projectiles chargés gails soient suffisamment énergétiques
en heurtant la galette. En effet, lors de |'étuéela capture électronique par des ions
multiplement chargés, les projectiles peuvent endre chargés aprées la collision. Bien
entendu, dans le cas présent, les projectilesnsuties, et leur énergie dans le régime du keV
suffit & arracher des électrons quand ils heuteenMCP. L'avalanche d'électrons secondaires
sortant de la face arriere de la deuxieme MCP resiite collectée sur les anodes a lignes a
retard. Celles-ci envoient le signal recueilli véésectronique d'acquisition, qui I'amplifie et
le convertit en signaux logiques rapides a l'aidedicriminateurs a fraction constante. Ces
signaux, envoyés vers un "time to digital convértefrDC) "multi hit", permettent la
reconstruction de la position du projectile, etmemt une référence temporelle pour la mesure
du temps de vol des ions de recul. La figure 4&€dume schématiquement les différentes
étapes de détection des projectiles neutraliséssifggeal donnant le temps d'arrivée du
projectile (Signal galette) est directement coblestir la face arriere des MCP. Les signaux
anodiques sont au nombre de quatre (X1, X2, Y1 2t & déterminent la position du
projectile sur le détecteur. Pour ce faire, le teraptre la détection du signal galette et la
détection de chaque signal anodique définit qudifférences de tempx1, tx2, tyl et ty2.

Les différencestxl — tx2 et tyl — ty2 permettent de déduire les coordonnées X et Y,
respectivement, ou le signal issu du projectilegacellecté sur les anodes.

Par ailleurs, la résolution temporelle du TDCOd@ ns correspond a une résolution de 0.5
mm sur la mesure de la position du projectile,eegamme de temps allant jusqu'a 0.8 ms
autorise des mesures de longs temps de vol polorissie recul.
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4.5 Le spectrometre d'ions de recul

La spectroscopie d'impulsion dions de recul degp la mesure simultanée des trois
composantes de l'impulsion de l'ion de recul. Lecept général repose sur l'idée de
I'extraction de la particule chargée, avec uneidensccélératrice, vers un détecteur en
position aprés une zone de vol libre (figure 4-22his éléments principaux composent ainsi
le spectrometre d'ions de recul: un empilemenédigdes générant le champ d'extraction, un
tube matérialisant la zone de vol libre, et un ctéter sensible a la position. Le temps de vol
de l'ion et la mesure de sa position sur le dategiermettent de reconstruire l'impulsion de
recul. Plusieurs approches techniques possiblesa @eésentées, permettent cette
reconstruction. Les expérimentateurs de ce trawdilchoisi I'extraction transverse des ions
de recul pour les avantages cités (cf. paragrajhe.3.2).

Détecteur en position

I I A — //——_
Trajectoires des ions de recul
PR
< > < > < /L >
Champ faible Champ fort \ Zone de vol libre 7

Figure 4-22 : lllustration de la focalisation sur un plan vertical. Une extraction inhomogéne, générégar
la succession d'une région de champ faible et d'unégion de champ fort, envoie deux reculs, produita
des endroits différents avec la méme impulsion indle, au méme endroit sur le plan de détection.

Pour obtenir une bonne résolution sur la mederdéimpulsion de l'ion de recul dans les
trois directions de l'espace, deux conditions duitre remplies. D'abord, le détecteur d'ions
de recul doit présenter une bonne résolution dpatiasi qu'une bonne résolution temporelle.
Ensuite, I'image de la zone de collision sur leed@&ur doit également étre la plus réduite
possible. Pour cela, le champ d'extraction du spettre doit focaliser la zone de collision,
spatialement et temporellement, sur le plan dectiéte Grace a la focalisation temporelle,
des ions créés aux deux extrémités de la zonelligiaoont des temps de vol dépendant de
leur impulsion initiale, et non, au premier ordde, leur position initiale [Wiley 1955]. Cette
technique améliore la résolution sur la composdatiimpulsion paralléle a I'axe d'extraction
en estompant les effets de taille finie de la zd@eollision. Avec une géométrie appropriée
du champ d'extraction, cette propriété peut étrpliguée aux trois composantes de
I'impulsion. Dans ce cas, le temps de vol et latjpossur le détecteur d'un ion de recul ne
dépendent pas, au premier ordre, de la positidgialmide I'ion. La figure 4-22 illustre cette
propriété focalisante pour la direction verticale.
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45.1 Le détecteur d'ions de recul

Les cibles, ionisées lors du transfert électjoei puis extraites par un champ
électrostatique, se dirigent vers un détecteurasitipn. Ce dernier se compose d'une grille
(de nickel) de post-accélération, de deux MCP nem#n chevron, et d'anodes a lignes a
retard connectées au systeme d'acquisition, commsehematise la figure 4-23.

-2 kv

-4 kv — Signal galette
Grille de post-accélération ‘ MCP en chevrpn

5 o
: 8
: o
: «
: / \ 8 X1
. k=) X2
lon de recul . R | > v1
. @ Y2
u O
- o
- c
: / \ <
Zone de post-accélération Détection en position

Amplification du signal
Figure 4-23 : Schéma du détecteur en position desnis de recul.

Les ions de recul simplement chargés, de fahlergie cinétique (de I'ordre de quelques
dizaines d'eV) fournie par la tension d'extractivalent & travers la zone de vol libre du
spectrometre et atteignent la grille de post-acagtin. Celle-ci, définie par une transmission
de 85% et un potentiel identique a celui du tubealdibre (de I'ordre de -30 V), accélére les
particules chargées jusqu'a la face avant de laipre MCP, polarisée a -4 kV et située a 3
mm. Cette post-accélération assure I'énergie antigsa une efficacité de détection maximale
pour des ions initialement peu énergétiques. Lex d&CP, avec des diametres actifs de 83
mm chacune, amplifient le signal généré par l'meident heurtant les micro canaux avec un
gain de 10 La gerbe d'électrons secondaires est ensuitecté sur les anodes a lignes a
retard. Les signaux issus des extrémités de cesédes sont envoyés vers le systéeme
d'acquisition. Liénarcet al. [Liénard 2005] détaillent les caractéristiques e détecteur
sensible a la position, dont I'efficacité est de8%@ la résolution spatiale de 110 um pour une
largeur & mi-hauteur, et une résolution tempoisfierieure a 200 ps.
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4.5.2 Le spectromeétre d'impulsion d'ions de recul

4.5.2.1 Constitution mécanique du spectrométre d'impulsiord’ions de recul

Pierre angulaire de cette expérience de physajamique, le spectrométre d’'impulsion
d’ions de recul mérite que I'on s’attarde sur sastibution mécanique, dont la fabrication
requiert une grande précision ainsi que de borns ééasurface.

Une chambre en acier inoxydable et amagnétiqi/ 3le diamétre intérieur 100 mm
constitue son environnement immeédiat. Selon I'aMesgectrometre, une large ouverture
autorise I'extraction des ions de recul vers laezde vol libre puis le détecteur tandis qu'a
'opposé une autre ouverture permet I'observatiomubge d’atomes froids a l'aide d’une
caméra CCD au travers d'un hublot. Selon l'axe graulaire au spectrometre, deux
ouvertures de 40 mm de diametre autorisent le pasdas ions projectiles. Six autres
ouvertures de 40 mm de diamétre perpendiculaires dedeux permettent le passage des
faisceaux laser. Enfin, douze passages supplémentont utilisés pour la jauge primaire et
la jauge secondaire, le passage des cables deasptitar du spectrométre, l'injection de
rubidium, et I'ajout d'outils de diagnostic du negghotodiodes, caméras, lasers sonde, etc.).
La figure 4-24 présente I'aspect extérieur de lente mécanique du spectrometre.

Ouvertures annexes (jauges de vides, photodiotiel, e

Passages des lasers de piégeage

Passage des ions projectiles
Figure 4-24 : Représentation tridimensionnelle deénceinte mécanique du spectrométre.

Le spectrometre est constitué de 36 électrodesaaer inoxydable 316LN. Chaque
électrode annulaire posséde un diamétre intériel@0dmm, un diamétre extérieur de 97 mm
et une épaisseur de 1,5 mm. Les centres de detixoéles voisines sont distants de 8.5 mm.
Parmi les 36 électrodes, 14 électrodes central&septent des détails mécaniques
indispensables au passage des lasers. La derteeteode (la plus proche du détecteur des
ions de recul) s’emboite dans un cylindre de dienéitérieur 68 mm et de diamétre
extérieur 70 mm qui constitue le début de la zomea libre. Un pont de 35 résistances de
100 K2 chacune relie les électrodes qui génerent le chalegtrique d’extraction. La figure
4-25 présente une coupe longitudinale du spectrendéons de recul dont la longueur est de
357.5 mm.
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Figure 4-25 : Coupe longitudinale du spectrométre amportant 36 électrodes, ainsi que de nombreux
détails mécaniques indispensables au passage desia.

La zone de collision se situe entre |14 &0la 2£ électrode (depuis la gauche de la figure 4-
25). La distance entre cette zone et le détectesrians de recul est de 853.5 mm. La
premiére électrode est polarisée positivement sagde la 36électrode et son tube adjacent
sont polarisés négativement. Le troisieme poinpalarisation se situe sur la®2&ectrode et
permet d'ajuster l'effet de lentille électrostatigwcherché pour la focalisation spatiale et
temporelle. Ces trois tensions sont également igsoide sorte a imposer un potentiel
électrostatique nul au niveau de la zone de coflisi

4.5.2.2 Champ d’extraction inhomogéene

Comme il a été vu au paragraphe 3.1.3.3, afis’dfranchir de la taille de la zone de
collision et ainsi mieux résoudre la mesure sunplsion de I'ion de recul, la technique
existante consiste a appliquer un champ d’extradgiibomogene. Une lentille électrostatique
est ainsi créée au sein du spectrométre, ce goigbarne focalisation spatiale et temporelle
des trajectoires des ions de recul.

La lentille électrostatique peut étre compos@&m dhamp électrostatique faible suivi d’'un
champ électrostatique fort, ou d’un double graddenthamp constitué de l'alternance champ
faible - champ fort - champ faible. Cette derniévafiguration, déja étudiée [FIéchard 1999],
a obtenu de probants résultats mais sa réalisatiparimentale est plus complexe qu’une
simple alternance champ faible - champ fort [Tu&k&2001a].

Quel que soit le type de lentille, deux plansafox caractérisent I'extraction des ions de
recul. Le plan de focalisation spatiale précédentrogd définit un plan théorique dans lequel
se croisent les trajectoires d'ions de recul isgigositions initiales différentes, mais de
méme vecteur impulsion. Il en résulte que la medarkimpulsion de I'ion de recul n’est pas
altérée par la dimension de la zone de collisiar. &lleurs, la position d’'un tel plan de
focalisation spatiale ne dépend ni de la masséodiesde recuing, ni de leur chargee, ni de
la norme du champ d’extractidf) mais de la géométrie de la lentille et de 'ernptaent de
la zone de collision par rapport au gradient étetatique. La figure 4-26 représente
schématiquement la focalisation spatiale d’ionsretil sur un détecteur en position. Des
particules ayant le méme vecteur impulsion se emign un méme point. L'enjeu est de
placer le détecteur en position au niveau du pé&afodalisation spatiale.
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Figure 4-26 : Représentation schématique de la folisation spatiale d’ions de recul sur un détecteur
sensible a la position.

S'il est suivi d'une zone de vol libre, un spmoétre au champ d'extraction inhomogéne
possede aussi un plan de focalisation temporelés Ons partant de positions initiales
différentes dans la zone de collision mais de m&ewteur impulsion arrivent sur ce plan
avec le méme temps de vol. Un ion produit & untadie4z du centre idéal de la zone de
collision, et donc pourvu d'une énergie potentieBaipplémentaire dans le champ
d’extraction, arrivera sur le détecteur au mémaairtsqu’un ion de recul avec une position de
départ erz=0. La figure 4-27 représente schématiquement ldifaten temporelle d’ions de
recul extraits vers un détecteur. La boule gridexiréme gauche de la figure symbolise la
zone de collision a l'instant initial, boule qui \&aplanir au cours de I'extraction, pour
finalement devenir un disque dans le plan de détedDes ions de méme vecteur impulsion
extraits au méme instant arrivent donc simultanérsenle détecteur.

\\\

Figure 4-27 : Représentation schématique de la folcsation temporelle d’'ions de recul sur un détecteu
sensible a la position. Les ions ont tous la ménmapulsion initiale.

L’enjeu du physicien expérimentateur est deefain sorte que ces deux plans focaux se
superposent. Dans cette configuration, la condidieriocalisation en temps au premier ordre
des ions de recul est difféerente de celle donnéeWitey et MacLaren pour un champ
d’extraction homogene.

4.5.2.3 Simulations du spectrométre

Le spectrométre détaillé au paragraphe 4.5.24squle les propriétés de focalisation
précédemment évoquées. Afin de définir la géométaece spectromeétre, un travail de
simulation de l'extraction des ions a tout d'abdiidétre effectué. La lentille électrostatique
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4 Dispositif expérimental

choisie pour la partie expérimentale est du typangh faible - champ fort. Le champ
d’extraction est créé par une succession d’éleefodnnulaires. Une premiére série
d’électrodes généere un champ électrostatique @rs€tpar une différence de potentigl
entre chaque couple d’électrodes. Une seconde détaxtrodes qui lui fait suite génére un
champ électrostatique caractérisé par une différafe potentielJ: entre chaque couple
d’électrodes, avedJp >U;. Le controle deUr et Ur se fait via I'application de trois

potentiels (M, Vi, Vay) appliqués sur |'électrode de focalisation et @xrémités du
spectromeétre. La figure 4-28 représente cet agemmernes électrodes, symbolisées par des
anneaux gris, sont polarisées et permettent ldicréde deux champs électrostatiques.

<
<

av
ar foc

<> <>
S O AR R R R R R R R R DB R R

Champ faible Champ fort

Figure 4-28 : Schéma d’'une lentille électrostatiquee type champ faible - champ fort.

4.5.2.3.1 Configuration initiale des ions

La simulation consistant a prédire le comportenues ions de recul dans I'environnement
du spectrométre d'impulsions d’ions de recul, dedae de collision jusqu’au détecteur, la
définition initiale de ces ions de recul doit étaeplus réaliste possible. Un raisonnemant
priori conclut que le nuage de cibles froides fixe lemtieres de la zone de collision. En
effet, les faisceaux d’ions projectiles géométrmeat élaborés ont souvent un diametre
transverse de quelques millimetres, tandis quealmétre d’un nuage d’atomes froids est ici
de l'ordre du demi millimetre. La distribution Spé¢ des atomes froids contraint alors la
distribution spatiale initiale des ions de recubn@aissant le profil spatial d’atomes froids
confinés, on en déduit le profil spatial initialsdens de recul. Ainsi, la distribution spatiale
des ions de recul créés juste apres la collisibroleenue par un tirage aléatoire de profil
gaussien dans les trois dimensions de l'espackargeur de ces gaussiennes, de 0.2 mm, est
fixée par le résultat des mesures de taille du eafy paragraphe 4.2.4.2). La figure 4-29
donne une représentation des positions initialedales de recul. Cette distribution est ajustée
sur le centre théorique de la zone de collision.

113



4.5 Le spectrometre d'ions de recul

z (mm)

04
02
0,0

&

02
X \
(/77/@ " o8 - N

-0,6

Figure 4-29 : Distribution spatiale initiale des ims de recul.

Pour la capture électronique, @ de réaction et l'angle de déflexion du projectile
conditionnent respectivement les composantes lodigiale et transverse de l'impulsion de
I'ion de recul, en termes d'orientation et de nomeplus, la conservation de l'impulsion des
éléments d'un systeme impose des impulsions camanaavant et apres la collision.
Cependant, de part la symétrie cylindrique du systde collision autour de I'axe du faisceau,
la distribution des impulsions des projectiles uiis forme un cone d'anghkecomme le
montre la figure 4-30. La distribution angulairéiade des ions de recul doit donc elle aussi
former un céne autour de I'axe longitudinal deggmtdes conditionné par les paramétres de
la collision.

Pour des raisons de reproductibilité expérimenta systéeme étudié est une collision entre
un projectile ionique Nadans le régime du keV et une cible atomique froideubidium. Ce
systéme préalablement étudié [Nguyen 2003] comstitoe premiére étape pour éprouver
I'ensemble de ce nouveau dispositif expérimental.

Les simulations étudiées mettent en jeu des @mgecul®’Rb" produits par transfert
électronique lors de collisions Na Rb, pour une énergie de projectiles de 10 keunet
tension d'extraction de 100 V. Il a été considéré&sQ de réaction de 0 eV, 1 eV et 2 eV, et
des angles de déflexion du projectile de 250 5@d,urad et 1 mrad, qui correspondent a des
grandeurs caractéristiques du systeme.

Les composantes longitudinale et transversandpeslsions des ions de recul sont déduites
de :

v
Pl =- vg +7p (4-15)
p
m_v
P = —% (4-16)
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Figure 4-30 : Impulsions coplanaires des particulesle la collision dont les distributions vectoriells se
présentent sous forme de cones.

4.5.2.3.2 Méthode de simulation

La lentille électrostatique est caractériseéepbasieurs parametres libres parmi lesquels on
trouve le nombre total d’électrodes du spectrométenplacement de la transition champ

faible — champ fort, le rappo%i, et la distance entre les plans de focalisation et la zone de
f

collision. Les dimensions de chaque électrode, efixgar la construction mécanique,

constituent les seuls paramétres invariants dentlle électrostatique employés lors de la

méthode de simulation.

Les simulations de la lentille électrostatique été réalisées a I'aide du logiciel SIMION
[Simion] et se sont déroulées suivant plusieurge&tgrogressives.

La premiere étape du travail de simulation estdéfricher les comportements d’'un
spectromeétre d’'ions de recul capable de répondiexigeantes conditions de focalisation
tout en respectant les contraintes imposées parabirer des charges peu malléable. Les
dimensions de la chambre, tout d’abord, limitentdastitution mécanique des électrodes du
spectrometre. La distance approximative entre teezte collision et le détecteur ne doit pas
excéder 1.2 m a cause de la taille de la sallererpgtale. De méme, le temps de vol
approximatif de I'ensemble des ions de recul poarcqurir cette distance doit étre au
maximum de l'ordre de la centaine de us pour restapatible avec le systéme d’acquisition
des données.

Dans cette premiere étape, la simulation dg¢sctares d’'ions de recul est réalisée a l'aide
d’'un spectrométre ne présentant pas tous les siéta@taniques de la construction. Il s’agit
d’'un spectrometre uniquement constitué d’électropi@gaitement annulaires, ignorant les
trous nécessaires au passage de lasers. Ce spdotr@nnelé et polarisé est entouré d’'un
tube a la masse se substituant a la chambre e)qréeha, elle-méme a la masse. La premiere
idée est de polariser positivement I'une des dexikemités du spectromeétre, capable de
repousser les ions de recul vers le détecteur. dBuament a cela, l'autre extrémité du
spectrometre est connectée a la masse, contraighaotentiel situé a la transition champ
faible — champ fort a étre positif. Une étude systtque des parametres libres du

spectromeétre 6—': et la position de ¥: conduit alors aux conditions optimales de
f

fonctionnement du spectrometre, i. e. a la meidefiocalisation dans le plan du détecteur.
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4.5 Le spectrometre d'ions de recul

Une tension d'extraction de 100 V environ impliguetemps de vol des ions de recul de 100
US.

Les résultats concluants de cette descriptiomplsste du spectrométre débouchent ensuite
sur la deuxieme étape du travail de simulation.

Tous les détails mécaniques du spectrometre ators intégrés pour une analyse
comportementale plus compléte et plus aboutie.dsgription de la premiére étape est reprise
puis complétée avec les détails mécaniques. Lestatssur la focalisation des ions de recul
au niveau du détecteur se révelent alors étretogphggues. Les trous mécaniques incorporés
dans les électrodes causent une dégradation idadete la focalisation, méme en faisant
varier les paramétres libres du spectrometre. i, eflors que la zone de collision mesure
0.5 mm, la taille minimale obtenue de son imagelsutétecteur atteint seulement 0.4 mm,
dégradant ainsi considérablement la résolutiotesoresure de I'impulsion. Afin de parer a ce
probleme, une disposition plus astucieuse des pele@appliqués aux électrodes a permis de
répondre a ces exigences. En effet, les détailamifwes du spectrométre polarisé au niveau
de la zone de collision créent des ouvertures ggiégnes de champ électrostatique traversent
depuis l'enceinte a la masse. Ces lignes de champripent fortement les trajectoires des
ions de recul depuis la zone de collision. Pouteéwiette dégradation des propriétés de
focalisation, il faut ajuster les potentiels detsajue la zone de collision soit a la masse. La
trajectoire des ions de recul s’en trouve moinstupeée et d’excellentes conditions de
focalisation peuvent étre trouvées. Ce nouvel agaeat nécessite la mise en place d’'un tube
au potentiel de la derniére électrode, joignantecaerniére a la face avant du détecteur, afin
de garder une région de vol libre des ions de rdan$ un potentiel électrostatique constant.

La géométrie du spectrometre conservée compértelectrodes, soit 35 intervalles créant
des différences de potentiel, parmi lesquels 2&rtre champ faible suivis de 14 intervalles
créant le champ fort. La région de potentiel nusisee entre les 2@t 2F électrodes, c’est-a-
dire juste avant la frontiére entre le champ faitlée champ fort, située au niveau de |14 22
électrode. On rappelle que la distance entre lmigre électrode et la zone de collision est de
166.5 mm, tandis que la distance entre cette zbleeptan de détection des ions de recul est
de 853.5 mm.

4.5.2.3.3 Résultats de simulation

L'application d'un champ d'extraction inhomogémealide la relationz, =2z, pour la

condition de focalisation en temps de vol des amsecul, et impose une longueur de la zone
de vol libre supérieure a deux fois celle de laezarextraction. Cette longueur dépend

fortement du rappor{U—F et de la position de la lentille, mais contrairema la position du
f

plan de focalisation spatiale, le plan de focaligaén temps s'éloigne a mesure que le rapport

U—F augmente. Pour la configuration de spectromét&egaemment détaillée, les simulations
f

révelent que le plan de focalisation temporellsiggerpose au plan de focalisation spatiale a

U
une distance de 853.5 mm depuis la zone de calligiour un rapportU—F =162 (figure 4-
f

31).
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Figure 4-31 : Position des plans de focalisation apale (rouge) et de focalisation temporelle (noirpar

U
rapport a la zone de collision en fonction du rappd —— .
f

La figure 4-32 montre les résultats des simoietidont les conditions initiales ont été
présentées au paragraphe 4.5.2.3.1. Le temps det V& coordonnées sur le détecteur de
chaque ion donnent une représentation caractérgstg couronne.

-
o

1 mrad

500 prad—_|

o N M O o®

Y (mm)

250 prad/ - 7

=& & A O

w

Figure 4-32 : Temps de vol et coordonnées de détiect des ions introduits dans la simulation. Les pots
rouges, verts et bleus représentent les ions Riproduits par les collisions N& + Rb (& une énergie de
projectiles de 10 keV) a des) de réaction de 0 eV, 1 eV et 2 eV, respectivemertyec des angles de
diffusion de 250 prad, 500 prad et 1 mrad.

Par ailleurs, la figure 4-33 montre la projectides ions de recul sur les coordonnées du

détecteur, pour le triplet d'angles de déflexion piojectile. Le spectrométre discrétise
clairement les bandes correspondant a ch@qde réaction.
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Figure 4-33 : Coordonnées des ions sur le détectepour trois Q de réaction.

Les distributions de la figure 4-33 suivant tmionnée horizontale montrent pour chaque
Q de réaction un excellent écart typg, de l'ordre de 15 um. Suite a ces simulations, une

systématique d'autres simulations, pour des éreedge2 a 15 keV et la méme gammeQe
de reaction, montre que, diminue avec une énergie de collision croissantaneQ de

réaction, en valeur absolue, décroissant. Powgdesmes citéesy, reste compris entre 10 et

35 um, valeurs inférieures de plusieurs facteursrggport a I'écart type de la distribution
initiale des ions, qui est de 200 pum.
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Figure 4-34 : Ecart type des distributions d'ions B fonction du déplacement de la distribution initide par

rapport au centre théorique de la zone de collisianLes résultats sont équivalents quelle que soit la
direction de déplacement.

La figure 4-34 montre I'écart type des distridmsg d'ions sur le détecteur évoluant en
fonction du déplacement de la distribution initi@les ions de recul par rapport au centre
théorique de la zone de collision. Les ions im@®ggont produits lors de collisions a 2 keV
et pour unQ de réaction de 1 eV. Cette initiative trouve sagione dans le fait que le nuage
de cibles atomiques ne se positionne pas forcémenentre attendu de la zone de collision.
La figure 4-34 montre clairement que méme pour @platement de 5 mm, dans n'importe
quelle direction, la résolution spatiale resteriefiére a 40 um.
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4.5.2.3.4 Conclusions relatives aux simulations

Ces simulations prouvent que le spectrometreitr@effet de la taille de la zone de collision
sur la mesure de l'impulsion des ions de reculy poge grande gamme & et end et des
déplacements de la distribution initiale. Typiqueméeffet de taille est réduit d'un facteur 5
a 10.

De plus, la résolution obtenue sur la mesurecdegposantes de l'impulsion atteint 0.03 a.u.
Par ailleurs, pour une tension d'extraction typigamprise entre 80 V et 100 V, les temps de
vol des ions de recul sont de 'ordre de 100 pkefétacité de collection atteirtzz pour des
impulsions d'ions de recul allant jusqu'a 17 wca.qui signifie que dans le cas des systemes
étudiés tous les ions de recul sont détectés, npdnneles plus grands angles de déflexion du
projectile.

Ainsi, la résolution spatiale sur la mesure 'tieplulsion des ions de recul ne sera limitée,
lors des expériences, que par le détecteur sergslalposition.

4.6 Systeme d'acquisition de données

La figure 4-35 schématise le systéme d'acqoisitfie données employé pour reconstruire et
interpréter les collisions. Il comprend principakmun chassis VME et un chassis CAMAC,
pour la numérisation des données, sur lesquelseftent les modules d'acquisition. Deux
autres chassis NIM alimentent les modules connekassuite du paragraphe détaille le
fonctionnement du systéme d'acquisition.

Un signal issu du détecteur d'ions de recul geleedéclenchement d'un évenement. Pour ce
détecteur, la charge dans les MCP (Gal IR) etuegrgdifférences de temgX1, X2, Y1, Y2
IR), entre le signal des MCP et les sorties dasebga retard, deux pour chaque coordonnée
spatiale, sont converties et enregistrées. Le TDC(812F IR) utilisé pour la conversion
des différences de temps, et enclenché par lels@pladR, possede une résolution de 45 ps.
Seule la sensibilité des discriminateurs a fractionstante, qui possédent une résolution sur
la prise de temps, limite la résolution spatialeddtecteur. Par ailleurs, un TDC (TDC V767)
de 800 ps de résolution permet la reconstructionadposition des projectiles sur leur
détecteur en convertissant les quatre différenedsrdps (Y1, Y2, Y1, Y2 PJ).

Le signal Gal IR est utilisé a d'autres fins.9iimal sert a coder, avec un QDC (QDC IR), la
charge recue sur le détecteur des ions de recuQBe@ déclenche la lecture de I'ensemble
des codeurs utilisés. Le signal Gal IR, envoyé censtop au TDC V767, sert aussi a la
mesure du temps de vol des ions de recul. En d#esignal détecté dans les MCP du
détecteur des projectiles (Gal PJ) définit le stlartTDC V767, i.e. le signal de début du
temps de vol de I'ion de recul détecté. La difféeede temps entre les signaux Gal IR et Gal
PJ donne le temps de vol.
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Figure 4-35 : Schéma du systeme d'acquisition. GHR et PJ: Signaux des galettes de l'ion de recul elu
projectile, respectivement; X1, X2, Y1, Y2 IR et PJSignaux des anodes a lignes a retard de l'ion decul
et du projectile, respectivement; CFD: Discriminaterr a fraction constante.

La figure 4-36 illustre la succession des signalétectés et traités par le systeme
d'acquisition. Des la détection d'un ion de reaurtant les MCP du détecteur, le signal Gal
IR est envoyé vers le TDC V767. Ce dernier, prisieee référence, ouvre alors une fenétre
de coincidence. Celle-ci place l'origine de tempsiament de l'arrivée du signal Gal IR et lit
tous les signaux Gal PJ compris entre -220 ps @51 Ensuite, le systéme d'acquisition crée
un flot de données binaires pour chaque événemeintontient tous les temps, inclus dans la
fenétre de coincidence, des signaux de tous lesile®de ['acquisition, a savoir les TDC,
ADC, et QDC. Une premiere analyse des données stensi distinguer le projectile
coincidant avec le recul des fausses coincidentaisl@ du temps de vol de l'ion de recul.
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Figure 4-36 : Schéma de la succession des signaétettés et traités par le systeme d'acquisition.

Une horloge a 80 Hz sert aussi a déclencher @esmements et a vérifier le bon
fonctionnement du systeme d'acquisition. Le modigle échelles sert a visualiser le nombre
de coups recgus sur les galettes et les anodesadaekiétecteur.

Par ailleurs, un ADC (ADC 812F) sert a donnétal du champ magnétique au moment de
la collision. Les évenements pour lesquels le chamagnétique affecte les trajectoires des
ions de recul peuvent étre facilement rejetés. Beumire, la figure 4-37 montre I'évolution
de I'état logique de I'ADC 812F. Un signal logiquesu de I'électronique de contréle du
champ magnétique, définit I'état du champ magnétiddn signal synchronisé sur ce signal
logique est envoyé a I'ADC 812F. Comme le tempsvaledes ions de recul n'est pas
négligeable, le signal envoyé a I'ADC 812F doik égtardé d'un temps équivalent au temps
de vol des ions de recul, afin de ne comptabiligex les trajectoires ioniques non affectées
par le champ magnétique. Ainsi, I'état logique togé a I'ADC ne correspond qu'a des ions
de recul détectés et non perturbés par le chammétigge. Il définit alors la fenétre
d'acquisition.

L'ADC enregistre ensuite I'état logique recuuddes signaux Gal IR des ions de recul
détectés arrivent en parallele jusqu'a 'ADC. Aquleasignal Gal IR correspond donc une
amplitude de I'ADC. Il devient ainsi aisé, a l'atie systeme d'acquisition informatisé, de ne
sélectionner que les signaux Gal IR correspondam¢saions de recul libres de tout effet
magnétique.
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Figure 4-37 : Etats logiques de différents signaudu systéme d'acquisition.

Enfin, a cause de l'absorption des photons peanve des lasers de piégeage et de
repompage, les cibles atomiques constituent un ngélale deux états quantiques, l'état
fondamental et un état excité. L'utilisation deQWsyitch permet d'éteindre les lasers et de
fournir des cibles atomiques uniquement dans fétatamental. Pour ce faire, a l'intérieur de
la fenétre ou I'état logique du champ magnétiquet i3 une séquence alterne 50 us
d'allumage des lasers et 50 ps d'extinction desdaomme le montre la figure 4-37. Ainsi,
lors de cette alternance sans champ magnétigupétienentateur crée des cibles dans ['état
fondamental la moitié du temps, et des cibles rabtl@utre moitié du temps. Le signal
logique de cette alternance de I'état des lasgnshsonisé avec le signal envoyé a I'ADC, est
envoyé au TDC V767 pour enregistrer le temps deuwhavenement lors de ce cycle et en
déduire I'état des lasers au moment de la collision

4.6.1 Reconstruction de I'impulsion de l'ion de recul

La détermination des coordonnées sur le déteetedu temps de vol de l'ion de recul
aboutit a la reconstruction du vecteur de I'imparisde I'ion de recul. L'axe longitudinal le
long duquel arrivent les projectiles définit la ocdonnée X. L'axe vertical définit la
coordonnée. Enfin, I'axe du spectrométre définit la coordamdeles expressions suivantes
décrivent cette reconstruction vectorielle :

f

Pry =&y (X=Xp) (4-17)
f

Proy =2 (Y =Yo) (4-18)
f

Proz = @of (T —To) (4-19)

ol a, et a,; sont des constanteX etY, sont définis comme le centre du détecteur des
ions de recul X etY sont les coordonnées spatiales de I'ion de recuégétecteur, €T et
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To sont respectivement le temps de vol et le cergradiistribution en temps de vol de I'ion

de recul.
En pratique, I'observation du spectrede réaction sur le détecteur des ions de recal aid
a la détermination du coefficierdt, . La connaissance préalable du spectr@adte réaction

permet d'identifier les principales raies et d'@xpr leQ de réactionQ(X )en fonction de la

coordonnéeX du détecteur. Or cette fonction et I'impulsiondibmdinale PFI// sont liées
par :

X Vv
PFI// (X)= ——Q\E ) —7'0 (4-20)
p

La déduction expérimentale d@(X e} la connaissance de la vitesse du projeMHe

aboutit ainsi a la connaissance Iqé// (X) etdea,.

Par ailleurs, comme le systéme est de syméwylmdcique, une autre observation
expérimentale permet la détermination du coefficigg; . Le spectre bidimensionnel de la

coordonnéeY du détecteur en fonction du temps de vol lie, #et,ees variablesT etY,
pour chaque raie du spectre @Qede réaction. La projection de ce spectre sur ahaye
donne les largeurAT et AY . De part la symétrie du systeme, il vient :

a,AY =a AT (4-21)

En pratique, le canal RixY) — Na@p) sert a obtenir les largeufsT et AY .

123



4.6 Systéme d'acquisition de données

124



5 Reésultats expérimentaux

5.1 Introduction

Le systéme physique étudié dans ce travaiglaté dans ce manuscrit, est le systémeNa
8’Rb(5S2, 5Ps1) a des énergies de collisions de 2 keV et 5 kel Anergies étudiées, le
mécanisme de transfert de charge est la réactiondgonine. Les canaux quantiques
empruntés par I'électron transféré se résumeniapastation Na + Rb6s, 5p) — Na('l') +
Rb’. Le canal d'entrée se décompose en deux étalssdaisers piégent des cibles atomiques
dans un état fondamental et un état excité. Plaues| I'impulsion transférée a l'ion de recul
Rb" détient toute I'information de la collision.

Le choix de I'étude de la collision Na Rb6l) se justifie aprés observation du diagramme
des niveaux d'énergie, comme le présente la figtreLes écarts énergétiques impliqués lors
de I'échange de charge, depuis le niveau fondahguntaibidium et son premier état excité
vers les différents états du sodium, sont effeoteet pour la plupart bien séparés. Cette
séparation facilite ainsi la tache expérimentaldaetmesure de chaque raie individuelle,
relative a un canal de transfert électronique, saesurir a priori a des techniques de
convolution inverse. Elle donne aussi un avantagerchinant lors de la mesure de la fraction
excitée par la distinction claire entre les ragssies du niveau fondamental et celles du niveau
excité. Les mesures de sections efficaces relagixafient aussi de ce point. Par ailleurs, ce
systeme de collision présente l'avantage d'avdirl'@bjet d'une étude passée [Lee 2002,
Nguyen 2003] utilisant aussi la technigue MOTRIMS.

Ce chapitre a pour premier objectif de présdeterésultats expérimentaux obtenus, et d'en
déduire les performances du dispositif expérimedéaleloppé au cours du travail de thése.
Ces résultats sont ensuite comparés aux calculgrigihés de close-coupling et aux
expériences antérieures.

La premiere partie de ce chapitre présenter@depachnique d'obtention des résultats. Cette
étape préliminaire détaille la méthode analytiqides ajustements qui produisirent les
résultats expérimentaux. Un paragraphe sur lesoqmeainces instrumentales du dispositif
vient clore cette partie.

La seconde partie rapporte les résultats etdissussions scientifiques afférentes. Les
résultats obtenus sont des mesures de sectiomsceff relatives différentielles &p de
réaction, et des mesures de sections efficacedatnabt différentielles, e de réaction et
en angle de diffusion du projectile. Dans cetteosde partie, les résultats expérimentaux
obtenus avec ce dispositif sont confrontés auxutakemi — classiques de close-coupling et
aux expériences antérieures. Lors de la discussmantifique, les sources d'erreurs
expérimentales et théoriques sont explorées edecdésaccord.
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Figure 5-1 : Diagramme partiel des niveaux d'énerg du sodium et du rubidium [Moore 1971]. Les
fleches indiquent quelques transitions possibles #r les états initiaux RbEl) et les états finaux Nag'l').

5.2 Méthode d'analyse des résultats

Cette partie constitue une étape essentielle aomise en place cohérente, rigoureuse et
indéfectible des résultats expérimentaux. L'empigs tenant sa légitimité du fait
expérimental, ce dernier doit étre bati et dédudpuls des bases méthodologiques
irréprochables.

Le premier point de cette partie parle des témulbruts. Le deuxieme point parle des
premieres sélections d'évenements a faire. Erdgdeux derniers points se penchent sur le
probléeme du champ magnétique et des mesures awamelcibles excitées.

5.2.1 Reésultats bruts

Avec une intensité typique de faisceau ionigei@0 pA et une densité de cibles atomiques
d'environ 16" atomes/cr) les taux de comptage des détecteurs d'ions dd etcde
projectiles sont respectivement de l'ordre de 2 BH3 kHz. Lors de I'extinction des lasers,
provoquant la perte des cibles atomiques sous faleneuage dense, ces taux de comptage
des détecteurs d'ions de recul et de projectilssdat respectivement a 75 Hz et 1 kHz.

Les 75 coups/seconde sur le détecteur d'iomealée proviennent principalement du bruit
des MCP, avec des taux de l'ordre de 50 Hz, etial@shtion sur le gaz résiduel de la
chambre. Les coups parasites sur le détecteurrdgciiles sont en grande majorité le fait
d'ions projectiles diffusés sur les arétes desncateurs.

Pour tenter d’atténuer cette diffusion des iprigectiles sur les arétes des collimateurs, ces
dernieres ont été biseautées. Il reste cependantdaps parasites sur le détecteur des
projectiles, de l'ordre de 1 kHz. Mais il faut rempaer que ces 1000 coups/seconde
représentent une infime partie des ions incidatust le courant est de 200 pA. Aprés calcul,
on trouve que le ratio entre le nombre de coupasitas et le nombre d’ions incidents est de
8x107.

L'utilisation du détecteur d'ions de recul comdérlencheur du systéme d'acquisition
maintient la part de mauvais évenements déclenshzeun faible niveau. En régime normal
d'acquisition, avec le faisceau ionique croisannlege des cibles, le taux de comptage
d'événements coincidents s'éleve a 1 kHz. Parmgw&sements, seul un quart correspond a
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5 Résultats expérimentaux

une période d'acquisition sans champ magnétiqueg@esignifie que les événements
utilisables pour 'analyse ultérieure des données acquis a un taux de comptage de l'ordre
de 250 Hz.

Pour l'obtention de ces résultats bruts et deaex de comptage, le dispositif expérimental
opere avec une tension d'extraction a 35 V provatgua temps de vol moyen des ions de
recul de 147 ps. La coincidence entre les progctieutralisés et les ions ‘Rée situe dans
une fenétre de temps de vol de largeur inférielrgra comme le montre la figure 5-2.
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Figure 5-2 : Spectre de temps de vol des ions deut Rb".

5.2.2 Filtres analytiques
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Figure 5-3 : Image du détecteur des projectiles. Learré noir localise les projectiles neutralisés anhontre
le filtre en position pour réduire la contribution accidentelle des projectiles diffusés.

Dés l'obtention des résultats bruts, l'utilisatile plusieurs filtres analytiques s'impose pour
déterminer les évenements réellement originaitgsedtollision entre un ion projectile et une
cible atomique. Le premier filtre consiste a isdkes projectiles ioniques, diffusés par les
bords des collimateurs, des projectiles neutralisésutilisant l'information donnée sur la
position des particules sur le détecteur des plitgecLa figure 5-3 montre la reconstruction
de la position de toutes les particules heurtantideecteur DLD40. L'intérieur du carré
distingue et localise les projectiles neutraliskés. reste des évenements correspond aux
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projectiles diffusés. La partie droite du détectqulus claire et ayant donc compté moins
d'événements, est la partie du détecteur cachém mage de Faraday récoltant le faisceau
primaire.

Un autre filtre consiste a supprimer une autiree de bruit de fond créée par la présence
de polluants dans la source ionique. Les ions ptilgs RB et K', produits par la source,
interagissent aussi avec les cibles atomiquesmparacessus d'échange de charge. Le spectre
en temps de vol des ions de recul’ Riermet l'identification des reculs créés lors ds ¢
interactions parasites. En ce sens, la figure 568tra clairement la présence de deux pics
mineurs. Ce spectre en temps de vol correspondidfésence en temps entre les détections
d'un projectile et d'un ion de recul. Les plus basgtesses des ions projectiles’ Rb K
expliquent la séparation en temps de vol des tpiGs associés aux trois systemes de
collisions. Un filtre approprié en temps de volléstes contributions des systémes-k®'Rb
et RH + ®'Rb des données issues du systémeNHRb. En pratique, comme une partie du
pic de temps de vol du systémé K®'Rb correspondant aux grands angles de diffugjaet
donc & de grands temps de vol, se confond avec Engemps de vol du systéme*N&’'Rb,
seuls les événements de ce dernier systéme avéendes de vol supérieurs a la moyenne du
pic sont conservés. Ce filtre divise par deux lenbee d'évenements disponibles pour
I'analyse mais assure l'expérimentateur de I'éhitton des polluants.

Pour parer a ce dernier probleme réduisanalésstjue exploitable, I'installation d’un filtre
de Wien est envisagée, a I'avenir, afin de détaules polluants ioniques. Par ailleurs, une
autre solution technique peut aussi étre envisagkbenger de 50 cm la distance entre la zone
de collision et le détecteur des projectiles. Cstikition présenterait un double avantage.
D’une part, cet allongement provoquerait une meaideséparation des pics en temps de vol
des différentes especes ionigues, notamment adepolluants. Le pic en temps de vol des
ions N& ne serait donc plus pollué, et tous les événenuent® pic seraient disponibles pour
I'analyse. D’autre part, cet allongement réduitainombre d’ions projectiles diffusés sur le
détecteur des projectiles.

Avec ces filtres, les évenements accidentekssopar le bruit de fond représentent moins de
2% des événements enregistres.

5.2.3 Evenements sans champ magnétique
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Figure 5-4 : Image du détecteur d'ions de recul san(a) et avec (b) le champ magnétique du piege maga
— optique.
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La présence du champ magnétique du piege magnéfiique altére les trajectoires des
ions de recul depuis la zone de collision jusqd@tecteur en position. Grace a la mise a zéro
rapide de ce champ, un quart des évenements deteatée détecteur des reculs proviennent
d'ions de recul non affectés. Le systeme d'acauisitiistingue ce quart du reste des
évenements grace au codage par un ADC du signaduegdonnant I'état du champ
magnétique (cf. paragraphe 4.6).

Les figures 5-4 (a) et 5-4 (b) montrent les iesmgu détecteur d'ions de recul avec et sans
champ magnétigue. Comme la condition fixée poueisa période sans champ magnétique
est la plus sévére, de sorte a ne conserver exefuent que des évenements sans champ,
guelques évenements de l'image du détecteur awupchroviennent de collisions sans la
présence du champ. Quelques-uns sont aussi issullil@ons ayant lieu pendant la
décroissance ou la croissance du champ.

Sans champ magnétique, l'axe X du détecteumitldd composante longitudinale de
I'impulsion de l'ion de recul tandis que I'axe Yidié I'une des deux composantes transverses.
Les bandes verticales correspondent aux valeucsetiks de la composante longitudinale de
I'impulsion de recul, associées a différents cargrigapture électronique. L'identification de
ces canaux de capture devient facile en utilisexptession dQ de réaction. L'étalement
vertical grandissant des bandes sur le détectauespmnd a une amplitude croissante de
l'angle de déflexion du projectile. Le spectromeitencu pour une efficacité totale de
détection, raméne tous les ions de recul sur kectiir en position.

Lors de la présence du champ magnétique, la lexitéo des trajectoires des ions de recul
meéne a la rotation de l'image et dégrade la résolsur la mesure de l'impulsion. Ainsi, un
dispositif utilisant une extraction transverse aireiment besoin d'un changement d'état
périodique du champ magnétigue. L'analyse de denmgg suit ne contient que des
évenements issus de collisions sans champ mageétiqu

5.2.4 Cibles dans I'état fondamental et dans |'état exait

Le processus physique de refroidissement etiétpeage par des lasers laisse une fraction
des atomes de rubidium dans I'état exBfgeLa connaissance de cette fraction releve d'une
importance critique : le taux de transfert est pripnnel au produit de la section efficace de
capture depuis un état par la population de cét Atasi, I'obtention de la section efficace
dépend d'une mesure indépendante de la populatiyegée de Versailles

Si I'expérimentateur veut tirer profit des ctblgréparées dans un piege magnéto — optique,
et, par exemple, déterminer les sections efficaetatives enQ de réaction depuis les
différents états, il doit connaitre la fraction detbles occupant les différents états.
Généralement, la détermination indépendante deslgioms des niveaux est difficile et
repose sur des mesures dépendant d'un modele. Ragssncertitudes sur les sections
efficaces tendent-elles a étre grandes.

Pour parer a ce probléme et connaitre de maimdépendante les différentes populations
du nuage, il existe une solution expérimentaleg&e ci-apres. De plus, comme il a déja été
évoqué, le systétme Na RbEI) posséde un spectre @de réaction avec des raies discrétes
suffisamment séparées pour distinguer les captigesis les différents états de la cible.

Durant la période d'acquisition correspondantchamp magnétique nul, l'utilisation de
I'AOM switch permet d'éteindre et d'allumer a volonté les taderpiégeage et de repompage a
une fréquence de 10 kHz. Le signal de I'AQM, appelé T-AOM, est envoyé au TDC V767
afin d'obtenir un temps lié a I'état des lasersnament de la collision. Comme la détection
d'un ion de recul déclenche l'acquisition, le sighadOM représente le temps entre cette
détection et le dernier changement d'état de I'ARM
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La figure 5-5 représente la distribution desnéments en fonction de la position X sur le
détecteur des ions de recul et du signal T-AOMxd."aorizontal positionne les différer@s
de réaction de la collision et le sommet de larBgprécise les canaux de capture riRb{
Na(n'l'). L'axe vertical définit la période du signal T-AM3de 100 us au cours de laquelle les
lasers sont éteints pendant 50 us, et allumés peb@aus.

Pour les canaux de transfert électronique5BbE Na@p) et Rbbp) — Naés), deux
séquences apparaissent clairement. Chaque séq@nespond a un état des lasers. Pendant
les 50 us d'extinction des lasers, les évenementsagture électronique disparaissent pour
ces deux canaux.
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Figure 5-5 : Spectre du signal T-AOM en fonction dda position X des ions de recul sur le détecteutes
canaux de capture Rb{l) — Na('l') sont indiqués au sommet de la figure.

Lorsque les lasers sont éteints, l'ensemble atesmnes excités retombe dans ['état
fondamental en quelques ns. Puis, en l'espaceldgs Sans les forces de pieégeage des lasers,
le nuage atomique n'a pas le temps de bouger s dépandre de maniere significative. Les
données saisies lors de cette période correspoddentvéritablement a un nuage d'atomes
exclusivement dans I'état fondamental.

Enfin, grace aux deux états bien définis du aigh-AOM, l'ensemble des données
analysées se scinde clairement en deux. La patidgnt laquelle les lasers sont éteints ne
produit que des résultats a partir de I'étattRHpErs de la collision. L'autre partie produit des
résultats a partir de cibles mixtes dans les &s¢$5p du rubidium. L'enjeu est de déterminer
les contributions de chaque état et la fractiotothias dans I'état excif.

Comme Brédyet al. [Brédy 2003] le montrérent, la mesure directe alérdction excitéd
est donnée par la relation :

on
f=1- :Sgﬁ (5-1)

ou A" et Agﬁ sont les taux de transfert électronique depuistIRbEs) vers n'importe quel
niveaun'l' du projectile neutralisé Na avec les lasers alkiptié@teints, respectivement. Sur la
figure X, A" et Agﬁ représentent les aires des bandes verticales dipede I'état des

lasers. Dans la présente analyse, il est préfédbtdiser le canal RI&5) — Na@s) qui est
distinctement séparé des autres pics. L'utilisatthn canal RIEs) — Na@p) souffre
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effectivement de la légere pollution du canal Bip(— Nadéds) et des canaux peu empruntés
Rb(®Gp) — Nabs, 4p, 34

L'expérimentateur peut ensuite utiliser cettesune indépendante depour extraire les
ratios de sections efficaces de capture entredas dystémes de collisions BE(+ Na et
RbGp) + Na'. Il peut aussi extraire les sections efficace$édihtielles angulaires pour
chaque canal RB[) — Nafq'l").

5.2.5 Détermination de sections efficaces différentielles

Pour chaque événement de capture électronigsidelux composantes transver@ég y et

PR'CD’z et la composante Iongitudinal@g// du vecteur impulsion des ions de recul peuvent
étre reconstruites, comme l'explique le paragragl®el. L'auteur rappelle ici que la
composantePFID y est perpendiculaire a I'axe du faisceau ionigue letxe du spectrométre,

tandis que l'autre composante transveP]@I% , est parallele a l'axe du spectromeétre. La

composante Iongitudinalé’é// est paralléle a l'axe du faisceau ionique. Poer aible non

orientée, une symétrie cylindriqgue des composartemsverses est attendue. La
reconstruction correcte de ces deux composantesvieses peut étre controlée en observant

- . f . f . .
le spectre bidimensionnel déRD,z en fonction dePRD’y pour un canal de capture choisi,
comme le montre la figure 5-6.

P,(u.a.)

P, (u.a.)

Figure 5-6 : Spectre bidimensionnel des composantaansverses PRID y et PF\]:D 7 des ions de recul pour
la transition Rb(59 — Na(3p).
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Figure 5-7 : Sections efficaces doublement différérlles en PF:// et PRfD pour les cas lasewon et laser
off.

Ensuite, la composante transver@éu:\/(PRfD'y)z+(P|£D’Z)Z, associée a l'angle de

diffusion du projectile, est calculée pour chaquénément.
En combinant les informations tirées de I'éte$ thsers de piégeagen(ou off) et des

mesures des composanth%D et PRf ;» les sections efficaces différentielles Bé// et PFID
peuvent étre obtenues. La figure 5-7 montre cesosscefficaces doublement différentielles
en PFI// et PR‘CD pour les étaten etoff des lasers de piégeage.

5.2.5.1 Sections efficaces différentielles eFPFI//

Les sections efficaces différentielles é?,;j , sont obtenues en intégrant les sections
efficaces doublement différentielles sur la compmszﬁ’RfD. En ce sens, les figures 5-8 et 5-9

montrent les sections efficaces différentielles @b/ pour les état®n et off des lasers de

piégeage. La figure 5-8 correspond a une énergalectiles de 2 keV tandis que la figure
5-9 correspond a une énergie de 5 keV.
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Figure 5-8 : Sections efficaces différentielles etPRf// pour les cas des lasersn et off a une énergie de

projectiles de 2 keV. Les différents canaux de capte électronique précisent uniquement ['état finaln'l
sur le projectile Na. L'astérisque indique une capire depuis I'état initial excité RbEp).
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Figure 5-9 : Méme commentaire qu'a la figure 5-8. B revanche, I'énergie des projectiles est de 5 keV.

CommePRf// et leQ de réaction sont directement liés (cf. équatict§p, une convolution

inverse des spectres de sections efficaces ditiélles en PFI , donne acces aux sections

efficaces différentielles e de réaction, i. e. des sections efficaces diftiabbes en état
initial et en état final de capture électroniquéide de chaque pic des figures 5-8 et 5-9
donne une section efficace pour un canal de treindfectronique. Chaque aire est déterminée
a l'aide d'un ajustement gaussien. Cet ajustememienque donne aussi l'incertitude sur
l'aire.

5.2.5.2 Sections efficaces totales relatives et fractiong@tées

En outre, les sections efficaces diﬁérentieﬁasPRf// permettent de déterminer la fraction

excitée du nuage d'atomes froids. Celle-ci sematent a déterminer les sections efficaces
totales relatives. La section efficace totale defRbbs) vers Naf'l') (notéeo) se deduit de

la somme2. des aires indiquée3s 3p et 3d (figures 5-8 et 5-9). De méme, la section
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efficace totale depuis Rby) vers Nag'l') (notéeap) se déduit de la sommEp des aires

indiquées3s*, 3p*, 4s* et4d*, et des aireSs*, 4p* et 3d* (quasi dégénérées avec |'ad®
non mentionnées sur les figures 5-8 et 5-9. La au&tpour obtenir les airés*, 4p* et 3d*
est décrite au paragraphe 5.3.3.1.1.

Enfin, les sections efficaces totales relats/expriment en fonction de la fraction excitée

o, :prl_f 52
o, 2o f

5.2.5.3 Sections efficaces doublement différentielles elPRf// eten PRfD

Comme PR':D et I'angle de diffusior@ du projectile sont directement liés (cf. équat{8n

10)), les spectres de sections efficaces doubleditéatentielles enPRf , eten PR':D donnent

accés aux sections efficaces doublement difféléagieen Q de réaction et en angle de
diffusion @ du projectile. A cause de la largeur de chaque eaidu recouvrement partiel de
certaines raies (figure 5-8), seule une fine baad®ur du centre de la raie permet de
déterminer les sections efficaces doublement difféelles enQ de réaction et en angle de
diffusion.

5.3 Résultats et discussion

5.3.1 Performances instrumentales du dispositif expérimetal

Le tres faible niveau de bruit de fond obtenu(figures 5-8 et 5-9) implique que cette
expérience est sensible aux canaux de capturedilepie extrémement faibles. Par exemple,
les canaux RI&S)-Na(3d) et Rbbp)-Na@d) n'ont pas été publiés dans I'étude précédente [Le
2002]. On retrouve la I'un des avantages de l'etibra transverse par rapport a l'extraction
longitudinale des ions de recul.

Cependant, deux problemes apparaissent apmatyba des résultats de ce travail. D'abord,
la présence de captures depuisIRp{ers Na8p) dans le cas las@ff (aires indiquéee8p*
sur les figures 5-8 et 5-9 de droite) est clairenabservée. Ces pics correspondent a une
fraction excitée de 1% des cibles atomiques etame pas bien compris actuellement. I
pourrait y avoir une mauvaise prise de temps duwasi§g-AOM (cf. paragraphe 4.6).

Le second probleme est la résolution sur la @zapte longitudinale de I'ion de redqi//.

Expérimentalement, on trouve une résolutibﬁgll = 007u.a. (par la détermination de la
déviation standard des ajustements gaussiens dgrpphe 5.2.5.1) au lieu d'une résolution
attendue APRT// = 003u.a. directement liee a la deviation standarg (cf. paragraphe

4.5.2.3.3). Les simulations du spectrometre onttrdogue la résolution attendue sﬁgﬂ

était limitée par la résolution spatiale de 110 gurdétecteur des ions de recul (cf. paragraphe
4.5.1). Une telle résolution a été mesurée dangatsé pour le méme type de détecteur
[Liénard 2005] et a été confirmée durant les tdatdétecteur de cette expérience. Cependant,
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ces tests étaient faits a l'aide d'ions incidel@seaigie plus grande que 1 keV, alors que dans
cette expérience MOTRIMS les ions de recul extraitsune énergie d'environ 35 eV. Une
forte dégradation de la résolution spatiale a és& mn évidence par la suite pour ces ions de
recul peu énergétiques. L'utilisation de la gridéepost — accélération cause cette dégradation.
Comme la grille constitue la frontiere entre laeale vol libre des ions de recul et la zone de
post — accélération polarisée a 4 kV, pour chaque de la grille la transition abrupte de
champ électriqgue produit des lignes de champ agissanme des lentilles électrostatiques
(cf. figure 5-10). Des simulations de cet effetade du logiciel SIMION ont montré que
pour des ions incidents de 35 eV, répartis suretoat surface d'un trou de grille
(127x127un"), l'image sur la premiére MCP avait une largeuB@@ pm, compatible avec

la résolution effective du dispositif expérimental.
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Zone de post-accélération Détection en position
Amplification du signal
Figure 5-10 : Schéma de l'effet de lentille de larije du détecteur des ions de recul. Les trajectoes des
ions de recul sont exagérées pour la compréhension.

En revanche, il faut noter que la résolutionl$unpulsion de I'ion de recul obtenue avec ce
dispositif expérimental est toujours compétitivee@es résultats obtenus dans d'autres
expériences MOTRIMS, comme le montre le tableau 5-1

Organisme Cibles f f f Géomeétrie | Commutation
J AI:)R// AI:)R[I,y AI:)RD,Z de du champ
(ua) (u.a.) (ua.) I'extraction | magnétique
KSU Rb 0.03 0.35 0.35 longitudinale Non
KVI Na 0.07 0.07 - transverse Oui
NBI Na 0.12 0.05 0.12 transverse Non
LPC Rb 0.07 0.07 <0.07 transverse Oui

Tableau 5-1 : Comparaison des résolutions sur le®mposantes de I'impulsion des ions de recul, obtees
avec les dispositifs MOTRIMS développés a Kansas &¢ University [Fléchard 2003], Kernfysisch
Vernsneller Instituut [Hasan 2007], Niels Bohr Insitute [van der Poel 2002], et LPC Caen (ce travaillLes
cibles atomiques, la géométrie du spectrométre d'Baction, et la possibilité de commuter le champ

magnétique du piége sont aussi spécifiées.
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, . f . ~ . , .
La résolution SulPz , N'a pas pu étre directement mesurée dans celtr@ependant, les

effets de la grille de post — accélération surecetbmposante sont négligeables, et la
résolution attendue doit étre meilleure que cealles deux autres composantes. Par ailleurs,

on trouve APRny = 00u.a., valeur que l'on déduit dAPRf// en raison de la symétrie
cylindrique du spectrometre d'extraction des iomsettul.

5.3.2 Fraction excitée

Le paragraphe 5.2.4 expose la méthode pour iobbéefraction excitée du nuage d'atomes
froids et, en ce sens, met en évidence l'un destayes de la technique MOTRIMS. En
pratique, les aires indiquéas (figures 5-8 et 5-9) servent a déterminer cetetfon, qui est
de I'ordre de 30%.

La connaissance de la fraction excitée, outnarsé déterminer les sections efficaces totales
relatives dans ce travail, revét un caractere foradal pour la communauté des physiciens
étudiant les atomes froids.

Il est sensé de mettre l'accent sur le faitlggeéquations (3-43) et (3-44) (cf. paragraphe
3.3.4) n'ont aucune rais@npriori de décrire le comportement phénoménologique diaga
d'atomes froids, le modéle duquel elles dérivediiant qu'un systeme a deux niveaux excité
par une onde progressive de faible intensité. Darsas d'un piége magnéto — optique, la
distribution inconnue des sous — niveaux Zeema@sl@ar le gradient de champ magnétique,
ainsi que la dépendance spatiale de l'intensitie éa phase des lasers de piégeage, lévent un
doute quant au domaine de validité de I'équatieh3)3

Néanmoins, Shadt al.reportérent des mesures de fraction excitée estifondu parametre
de saturatiors donné par :

s:—l/ls (5-3)
1+ (29/1)?

ou |s a pour valeur celle de sa définition littérale déa par (x). Cependarnt,peut aussi étre
exprimée d'une autre maniére :

__l@-2f)
5 2
f(1+(2rj )

Le modele a deux niveaux quantiques s'accordeellermment avec les mesures
expérimentales pous < 1.25, domaine consistant avec la plupart degegiGnagnéto —
optiques. Cependant, le meilleur accord entreroplsi modéle et les données expérimentales
a lieu pour I,=92+ 1/MW/cm?, alors que la formule de I'équation (3-449nude

=32 mW/cm?2.

Au cours de ce travail, la fraction excitée= 030+ 08&&té mesuree lors d’expériences
spécifiques. Par la suite, ayant mesuré l'intemkitéaser de piegeage=94+  @fW/cm?2 et
le décalage fréquentiel par rapport a la résonahee-11.5+ 005MHz, et connaissant la
largeur naturelle de bande de la transition optiqy@r=6.066MHz, une intensité de

s (5-4)
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saturation effectivd =81+ 1.hW/cm? a été trouvée. Ce résultat est en bon aegrd la

valeur expérimentale précédente de Sétadl, mais pas avec la formule de I'équation (3-44)
donnée pour un seul faisceau laser avec une pmtiariscirculaire. Comme il a été mentionné
dans [Steck], la mélasse optique formée par sbcéaux lasers polarisés circulairement est
en fait une configuration optique complexe. Il @shc plus réaliste de considérer qu'un atome
se déplacant dans cette mélasse sera en moyamaél par toutes les polarisations. Dans ce
cas, l'intensité de saturation doit étre calculéerpun champ de pompage isotrope. Sur la
transition de cycle F = 2> F' = 3, ce calcul [Steck] ménela=  7h8V/cm?, ce qui est en

bien meilleur accord avec la mesure de ce travail.

Ce résultat, utile pour la communauté des phgrsicétudiant les atomes froids, donne une
estimation rapide et facile de la fraction excitietout nuage d'atomes froids URb, les
seuls parameétres indispensables a connaitre étaahgité totale et le décalage fréquentiel
des lasers de piégeage.

5.3.3 Résultats expérimentaux et théoriques

Dans cette partie, tous les résultats expériaenissus de ce travail seront notés LPC. Les
résultats théoriques seront notés MOCC ("Molec@adbital Close-Coupling”). Quant aux
résultats de l'expérience précédente, ils serotésniSU, et ceux des calculs précédents
TCAOCC ("Two Center Atomic Orbital Close-Coupling")

5.3.3.1 Sections efficaces différentielles e@ de réaction

5.3.3.1.1 Données physiques expérimentales

Les tableaux 5-2 et 5-3 présentent les résudtgisrimentaux de ce travail pour les sections
efficaces relatives différentielles €éhde réaction. Dans le tableau 5-2, les sectioncaets
de capture depuis l'état fondamental Fp(vers différents états finaux N#l) sont
normalisées par rapport a la capture totale depétist fondamental. Il est clair que la
transition Rb%s) — Na@p) est la transition dominante aux deux énergieibgectiles
étudiées. A énergie de projectiles croissanteattigipation des autres canaux de capture tend
a s'accroitre au détriment du canal principal. dldeau 5-3 montre les sections efficaces de
transfert électronique depuis I'état excité Fpp(vers les états finaux Nal') obtenues par
cette expérience. Ici, le canal dominant de capleetronique est le canal Fipf — Na@p).
Enfin, le tableau 5-4 présente les rapports deimsectefficaces totales depuis ['état
fondamental et I'état excité du rubidium pour démergies de projectiles, obtenues par ce
travail.

Les tableaux 5-2, 5-3 et 5-4 assurent aussingaraison de ce travail expérimental avec la
premiére expérience ayant utilisé la techniqgue MR pour étudier le systéeme Na
Rb(s 5p) [Nguyen 2003]. Cette expérience, réalisée a Kafsate University (KSU), obtint
des résultats pour des énergies de collisions &ee2,7 keV. Les résultats de cette derniere
énergie ne sont pas représentés car seules degiedSnge projectiles ont été étudiées lors de
cette these.

Le tableau 5-2 montre clairement que les expéeg de KSU et de ce travail concordent.
Les mémes contributions des différents canaux geua sont observées aux deux énergies
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de projectiles. On peut cependant noter une ingdgiplus faible pour I'expérience de ce
travail, notamment pour les canaux trés faiblenpeniplés.
Dans le tableau 5-3, les données des deux exypés montrent que le canal Ri)¢Na3p)
est le canal de capture le plus emprunté. Les tedsuties deux expériences concordent
clairement. Il faut cependant noter une incertitgttgalement plus faible pour les résultats
de ce travail, ainsi que l'observation du canabRbNa(39). Il faut aussi remarquer, pour les
deux expériences, que l'incertitude des résuliats les canaux N&¢), Na@p) et Naps) est
relativement grande, surtout a 2 keV. Ces canaugkagture ne sont pas résolus @rde
réaction et leurs sections efficaces sont mélangees le canal RB§)-Na(3p), qui est tres
emprunté. Dans I'analyse des résultats de ce lirava méthode simple permet de mettre en
relief la participation de ces canaux, et d'avoisiaune précision convenable sur les résultats.
Quand les lasers souff, I'aire du pic principal (notéé\ ) est uniquement proportionnelle

a la section efficaces, du canal RHfs)-Na@p). Quand les lasers sooh, l'aire du pic
principal (A,,) change et contient les participations du canal58tNa(@@p) (toujours de
section efficaceg,) et des canaux RBg)-Na('l') non résolus (de section eﬁicacep). Il
vient alors :

Aoff =aogg

Agp=a(@-flog+ fap)

(5-5)

(5-6)

ou a est la constante de proportionnalitéf et la fraction excitée. Aprés calculs, il vient :

Op _ Pon ~ Aot

=1+

Os 1:Aoff

(5-7)

On en déduit donc le rapport des sections effisales canaux Rif)-Na('l') et du canal
Rb(Gs)-Na@3p).

Enfin, le tableau 5-4 montre clairement que desix expériences concordent pour les
résultats de rapports de sections efficaces topalas les collisions Na+ RbEI), oul = s et
p, & deux énergies de projectiles.

Ainsi, on peut affirmer que l'expérience de K8tUl'expérience de ce travail concordent
pour les mesures de sections efficaces différéegiednQ de réaction. Aucun désaccord
majeur n'apparait.

2 keV 5 keV
Etats finaux LPC KSU LPC KSU
3s 0.029 + 0.001 0.02 £0.01 0.191 £ 0.011 0.19+£0.07
3p 0.970 + 0.004 0.98 £ 0.05 0.802 +0.074 0.79+0.29
3d 0.0012 £ 0.0007 0.00£0.02] 0.0078 +£0.00230.02 +0.01

Tableau 5-2 : Sections efficaces relatives expérimales en fonction des états finaux N&() pour la
collision Na" + Rb(59 a deux énergies de projectiles. Les sections effces relatives de chaque canal sont
normalisées par rapport a la capture totale depuigétat Rb(59).
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2 keV 5 keV
Etats finaux LPC KSU LPC KSU
3s - - 0.0017 £+ 0.000% -
3p 0.631 +0.117 0.60+0.14 0.868 + 0.015 0.82 +0.05
4s 0.027 + 0.007 0.08 £0.03 0.053 + 0.004 0.08 +£0.01
4d 0.0042 + 0.0026 0.02+0.01f 0.0084 +0.00230.03 +0.01
3d, 4p, 5s 0.338 £ 0.245 0.30+0.16 0.069 + 0.015 0.07 £0.03

Tableau 5-3 : Sections efficaces relatives expérimtales en fonction des états finaux Na(') pour la
collision Na" + Rb(5p) & deux énergies de projectiles. Les sections effces relatives de chaque canal sont
normalisées par rapport a la capture totale depuigétat Rb(5p).

2 keV 5 keV
Sectlons'efflcaces LPC KSU LPC KSU
relatives
9p
J_S 1.47 +0.58 1.60 + 0.80 4.15+0.75 3.70+0.31

Tableau 5-4 : Rapports de sections efficaces total@our les collisions Na+ Rb(5l), ol = setp, & deux
énergies de projectiles.

5.3.3.1.2 Confrontation avec la théorie

Afin d’étoffer la compréhension du systéme diigions étudié, et aprés avoir montré que
les deux expériences MOTRIMS concordaient, il femnparer les résultats expérimentaux
aux résultats théoriques sur le sujet. Les prem@gltats théoriques [Lee 2002] ayant étudié
le systétme Na+ Rbs 5p) sont obtenus a l'aide de calculs TCAOCC. Il Saig calculs
semi — classiques. Les autres résultats théorigésentés dans ce paragraphe sont issus des
calculs MOCC de ce travail.

o (RbG9-Na@l)) 2 keV 5 keV
(10 cnd) MOCC TCAOCC MOCC TCAOCC
Na(39 0.933 1.06 7.086 6.02
Na@3p) 22.724 19.16 24.331 20.59

Tableau 5-5 : Sections efficaces différentielles ¢oriques enQ de réaction (I.O_lscmz) de transfert
électronique depuis Rbbs) vers Na@l’) en fonction de I'énergie des projectiles.

2 keV 5 keV
Na(3s) Expérience Théorie Expérience Théorie
Na(3p) | _LPC KSU | MOCC| TCAOC(Q LPC KSU | MOCC| TCAOCC
0.033 | 0.020 | 0.041 0.055 0.238) 0.250 | 0.291 0.292
+0.001| £ 0.005 +0.036| £ 0.032

Tableau 5-6 : Comparaison entre les résultats thémues et expérimentaux pour le ratio de sections
efficaces de capture N&8s)/Na(3p) a partir de Rb(5s) en fonction de I'énergie des projectiles.
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Le tableau 5-5 présente les résultats théoridaesections efficaces différentielles @rde
réaction depuis RB§) vers NaBl') obtenus indépendamment par ce travail et lesulsalc
TCAOCC. L’accord entre ces difféerents calculs estvenable.

Le tableau 5-6 présente la comparaison entrtbdarie et I'expérience pour le ratio de

Na(3s)

sections efficaces de capturﬁlﬁ depuis RUgs). L'accord entre les différentes
a(3p

expériences et théories est convenable, méme sbta a une énergie de projectiles de 2

keV, un désaccord un peu plus prononceé entre leglsd CAOCC et les deux expériences.
Par ailleurs, le tableau 5-7 présente la conig@maentre Ie calcul MOCC et les deux
Na(3d)

Na@Gp) depuis RBgs). On

remargue que le calcul MOCC ne semble pas repmdesr résultats expérimentaux. Il faut

cependant souligner que le canal Bp{Na3d) est peu emprunté et émerge faiblement hors

du signal du bruit de fond. Malgré cela, les rédaltdes deux expériences semblent

expériences pour le ratio de sections efficacesca@ure

concorder.
2 keV 5 keV
Na(3d) Expérience Théorie Expérience Théorie
Na(@3p) LPC KSU MOCC LPC KSU MOCC
0.0012 | 0.0000 0.0093 0.0097 | 0.0253 0.0444
+ 0.0007 | £ 0.0204 +0.0038 | £ 0.0219

Tableau 5-7 : Comparaison entre les résultats thémues et expérimentaux pour le ratio de sections
efficaces de capture N&d)/Na(3p) a partir de Rb(59) en fonction de I'énergie des projectiles.

Ensuite, le tableau 5-8 présente les résultatsriques de sections efficaces différentielles
enQ de réaction depuis REyf) vers Naf'l' ). Cette fois, le désaccord entre les deux diffi&ren
calculs est tres prononcé.

Le tableau 5-9 présente la comparaison entthdarie et I'expérience pour le ratio de

Na(4s)

sections efficaces de captumem depuis RBgp). Pour les deux expériences, on note une
a(sp,

Na(4s)

différence entre les ratiom a 2 keV. Ceci vient du fait que les deux expémsnoe
alop

révélent pas les mémes participations pour le cBRb@p)-Na@s). On peut juste remarquer
que ce canal est clairement hors du bruit de foodr p’expérience de ce travalil,
contrairement a ce que I'on peut constater poupBeience de KSU [Lee 2002]. Enfin, il faut
noter le bon accord entre les calculs de ce tratdds résultats expérimentaux de ce travail et
ceux de KSU.

Pour compléter la comparaison entre la thédriexpérience, le tableau 5-10 compare les
résultats des calculs MOCC et des deux expériepags le ratio de sections efficaces de
Na(d)
Na@3p)
grande divergence des résultats, tant pour les egpériences que pour le calcul MOCC. Du
point de vue expérimental, le canal Bf)¢Na(@d) est peu ou non résolu, et il n'émerge que
faiblement hors du bruit de fond. Aucune conclusiensemble possible pour ce canal peu
emprunté. Par ailleurs, le tableau 5-10 compareréssiltats des calculs MOCC et de

a(%)

I'expérience du LPC pour le ratlem depuis Rbgp), uniqguement a 5 keV. La, on
a@p

capture depuis RIBp). Pour les deux énergies de projectiles, on reuosangne
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remarque que les résultats concordent. On peut o le canal RBf)-Na@9) est bien
résolu dans les spectres expérimentaux.
Enfin, le tableau 5-11 compare les résultatscdésils MOCC et des deux expériences pour
z Na@'I')
e depuis RbBp). Pour les deux énergies
Na(3p)
de projectiles, les deux expériences concordentd@era toutefois la grande incertitude sur
les deux résultats a 2 keV. Par ailleurs, les ¢taltOCC ne semblent pas correctement
reproduire les résultats des deux expériences.

le ratio de sections efficaces de capt

o (Rb(Bp)-Nan'l)) 2 keV 5 keV
(10 cn) MOCC TCAOCC MOCC TCAOCC
Na@s 1.664 10.39 5.154 5.03
Na3p) 22.209 94.20 71.474 132.82

Tableau 5-8 : Sections efficaces différentielles ¢oriques enQ de réaction (I.O_lscmz) de transfert
électronique depuis Rb%p) vers Nafi'l' ) en fonction de I'énergie des projectiles.

2 keV 5 keV
Na(4s) Expérience Théorie Expérience Théorie
Na(3p) | _LPC KSU | MOCC| TCAOCQ LPC KSU | MOCC| TCAOCC
0.043 | 0.128 | 0.075 0.110 0.061] 0.072 | 0.072 0.038
+0.004| £ 0.053 + 0.015] £ 0.009

Tableau 5-9 : Comparaison entre les résultats thémues et expérimentaux pour le ratio de sections
efficaces de capture Na{9)/Na(3p) a partir de Rb(5p) en fonction de I'énergie des projectiles.

2 keV 5 keV
Expérience Théorie Expérience Théorie
LPC KSU MOCC LPC KSU MOCC
Na@d) | 0.0066 | 0.0333 0.0176 0.0097 | 0.0366 0.0192
Na@p) | * 0.0030 | +0.0138 +0.0022 | £0.0104
Na(3Z) - - - 0.0020 - 0.0026

Tableau 5-10 : Comparaison entre les résultats théigques et expérimentaux pour les ratios de sections
efficaces de capture Nafd)/Na(3p) et Na@s)/Na(3p) a partir de Rb(5p) en fonction de I'énergie des
projectiles.

2 keV 5 keV
D Nag'I') Expérience Theorie Expérience Theorie
3d4p 5s LPC KSU MOCC LPC KSU MOCC
Na(3p) 0.536 0.500 0.442 0.079 | 0.085 0.199
+0.488 | +0.383 +0.019 | +0.042

Tableau 5-11: Comparaison entre les résultats théiques et expérimentaux pour le ratio de sections
efficaces de capture N&&d, 4p, 5§¥Na(3p) a partir de Rb(5p) en fonction de I'énergie des projectiles.
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5.3.3.2 Sections efficaces différentielles e@Q de réaction et en angle de diffusion

La figure 5-11 présente les sections efficacasbbment différentielles (DDCS) €D de
réaction et en angle de diffusion des résultatseti® expérience et des calculs de ce travail,
convolués a 30 prad. Cette convolution correspotal r@solution déduite de l'expérience.
Quatre canaux de transfert électronique sont reptés. Pour tous les canaux de capture, la
théorie représente convenablement les structurgsurea des sections efficaces doublement
différentielles.

Cependant, il faut noter un désaccord globals mmepdéré, entre I'expérience et les calculs
de ce travail : de facon générale pour tous leawsgres optima théoriques et expérimentaux
ne coincident pas. De plus, les amplitudes présentes différences notoires. Enfin, les
sections efficaces expérimentales ne réevélent pated les structures oscillantes annoncées
par la théorie.

Pour aller plus loin dans la confrontation erdrehéorie et I'expérience, il faut ensuite
comparer les résultats des différentes expériesicdgférentes théories. En ce sens, la figure
5-12 présente les sections efficaces de captureleloent différentielles e® de réaction et
en angle de diffusion des deux expériences et des dalculs, et les compare directement.
Quatre canaux de capture sont représentés. Lagcdke ce travail sont convolués a 100 prad
pour améliorer la lecture des comparaisons. LesutsaTCAOCC sont convolués a 138 prad
afin d’étre comparés aux résultats expérimentauxsid.

On remarque que l'accord entre les deux expegmrest convenable pour les canaux
Rb(G9)-Na@p) et Rbpp)-Na@p). Il I'est moins pour le canal Rbg)-Na(39), et I'expérience
de KSU ne donne pas de résultats pour le can@drbla(@s). Les deux expériences révelent
les mémes structures. De facon générale, on notdéualage vers les grands angles de
diffusion pour les maxima obtenus par I'expériedeece travail par rapport a celle de KSU.
La comparaison entre les deux différents calcuelecun profond désaccord. Enfin, I'accord
entre les calculs MOCC de ce travail et I'expéreede KSU semble convenable, alors que
I'accord entre ces calculs et I'expérience de aedit semble moins bon.
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Figure 5-11 : Comparaison des sections efficaces dapture doublement différentielles erQ de réaction et
en angle de diffusion des résultats de cette expénice et des calculs de ce travail (convolués a 3agl). Les
calculs théoriques sont normalisés par rapport auxésultats expérimentaux.
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Figure 5-12 : Comparaison des sections efficaces dapture doublement différentielles erQ de réaction et

en angle de diffusion des résultats expérimentaux ¢héoriques. Les calculs de ce travail et les calls
TCAOCC sont convolués a 100 prad et 138 prad, resgiivement.
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5.3.4 Discussion scientifique

Ce paragraphe rapporte la discussion sciengfiguivant la confrontation des résultats
expérimentaux et théoriques. Cette démarche siindans la méthodologie scientifique
imposée par la physique. Il faut souligner queecgtrtie répond tant aux exigences de
comparaison entre la théorie et I'expérience, gu'axigences de reproductibilité des
expériences en mentionnant une autre expériencedljeede ce travail.

Cette discussion scientifique vise a confrortermaniere constructive tous les résultats
préecédemment présentés. Elle cherche aussi a codnprgpourquoi certains résultats
différent.

Aprés le résumé des résultats et des compasaainent les présentations des sources
d’erreurs possibles venant de la théorie et dgppéernce.

5.3.4.1 Résumé des résultats et des comparaisons

Comme il a été vu, les différents résultats @rpentaux et théoriques concordent
convenablement pour les sections efficaces diffekas de capture eQ de réaction depuis
Rb(Gs) vers NaBl'). Quelques désaccords mineurs ne sauraient altéter impression de
convergence des résultats expérimentaux et th&asiqu

Pour les sections efficaces différentielles dptare enQ de réaction depuis Ry vers
Na(n’l’), I'accord entre les calculs de ce travail etdesix expériences semble convenable,
alors que les calculs TCAOCC semblent reproduie dennées expérimentales moins
convenablement.

Enfin, en ce qui concerne les sections efficalmaglement différentielles de capture@n
de réaction et en angle de diffusion, il apparaidgsaccord modéré entre les calculs et les
résultats expérimentaux de ce travail. Cependastcalculs reproduisent convenablement les
données expérimentales de KSU. Les calculs TCAO&bkent plus éloignés des résultats
des deux expériences et sont en léger désaccardesvealculs MOCC de ce travail.

5.3.4.2 Sources d’erreurs possibles venant de la théorie

En ce qui concerne les calculs de ce travailxdmurces d’erreurs peuvent venir de la
théorie. La premiére source de mauvaise descriptiéorique pourrait étre I'utilisation de la
méthode semi — classique du parametre d’'impacteafaible énergie. La seconde source
d’erreur plausible serait I'utilisation de potetgienodele inadaptés.

5.3.4.2.1 Premiere source d’erreur possible liée a la méthadeni — classique

L'utilisation de la méthode semi — classique ffefragraphe 2.3) pour étudier le systéme de
collisions N& + Rb a faible énergie de projectiles pourrait @ingr une mauvaise description
physique. Pour savoir si I'approximation semi ssiigue est source d'erreur, il faut comparer
les calculs quantiques, qui sont exacts et san®xppation, aux calculs de la méthode semi
— classique.

Pour ce faire, avant de procéder au calcul iqgaet il faut essayer de restreindre la base
d'états car les masses élevées du projectil® @iale la cible (Rb) font que le développement
en ondes partielles sera considérable. En effetutdisant la relationJ = avb entre le
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5 Résultats expérimentaux

parametre d'impacb et le moment cinétique total, ou x=3340033u.a. est la masse

réduite du systeme et=0. 0589767182. (2 keV) est la vitesse d'impact, on trouverpou
b=30u.a., par exemple, qué= 60000

Apres inspection des diagrammes de corrélattbnp@ragraphe 2.4.2.2), on restreignit la
base de 42 a 18 états (OEDM couplées a des ganssjgrour le calcul semi — classique. Les
figures 5-13 et 5-14, qui présentent la comparaides bP(b ) et des sections efficaces
doublement différentielles a 18 et a 42 états (earbes sont confondues), montrent
clairement que la base restreinte a 18 états disasument compléte pour représenter
convenablement la dynamique a 2 keV.

Na'+Rb(Ss) - 2keV - semi-classique Na'+Rb(5p) - 2keV - semi-classique
66— — T e e e e e ey e s s e e e AN B

bP(b) (a.u.)

bP(b) (a.u.)

Na(3s) (x10)

8 ; 5 20 25 30
b @u) bau)

Figure 5-13 : Comparaison desbP(b) a 18 et a 42 états dans le calcul semi — classiquair les collisions
Na* + Rb(5s 5p) & 2 keV. Les courbes sont confondues.
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Figure 5-14 : Comparaison des sections efficacesutdement différentielles a 18 et & 42 états dans dalcul
semi — classique pour les collisions Na Rb(5s 5p) a 2 keV. Les courbes sont confondues.

Par ailleurs, comme le calcul quantique nédkgeorrection env? alors que le calcul semi
— classique linclut explicitement (cf. paragrapBe3.2, équation (2-85)), il faut donc
également tester I'effet de cette correction.

Les figures 5-15 et 5-16 présentent la compamnades bP(b )et des sections efficaces

doublement différentielles pour le calcul semi assique avec une base a 18 états, le calcul

semi — classique avec une base a 18 états maidasansrection env?, et pour le calcul
guantique. Les courbes des deux calculs semi siglass sont confondues et indiquent par la

gue l'effet de la correction en? est négligeable. Ensuite, les courbes du caloumi se
classique sans correction e et du calcul guantique (sans correction\ér) sont aussi
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5.3 Résultats et discussion

confondues. Elles indiquent donc que le calcul sernlassique représente correctement le
systéme étudié.

Na'+Rby(3s) - 2keV - base 18 états Na'+Rb(5p) - 2keV - base 18 états
6 T T T T T T T
E T i T 74390 4 T T

—— semi-clas
== somi-clas sans v |
quantique

bP(b) (a.u.)
bP(b) (a.u.)

L
30

Figure 5-15 : Comparaison desbP(b) entre le calcul semi — classique dans une base I états (avec et

sans termes correctifs enV2) et le calcul quantique pour les collisions Na+ Rb(5s, 5p) a 2 keV. Les
courbes sont confondues.
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Figure 5-16 : Comparaison des sections efficacesuddement différentielles entre le calcul semi — césique

dans une base de 18 états (avec et sans termes ectifs en V2) et le calcul quantique pour les collisions
Na* + Rb(5s 5p) a 2 keV.

Ainsi, le désaccord entre la théorie et I'exga@re ne peut donc pas étre attribué a un effet
de trajectoire nucléaire. Ceci se comprend inteitient sachant que, malgré la faible vitesse
d'impact, les masses du projectile et de la ciblg glevées. On peut remarquer qu'a cette
méme vitesse, dans des systémes plus |égers coasmltisions entre des ions et des cibles
d'hydrogene, des effets de trajectoire apparaij&erda 1998, Le 2004].

5.3.4.2.2 Seconde source d’erreur possible liee aux potestimlodele

L'utilisation de potentiels modéle inadaptés rpmiti aboutir a une mauvaise description
physique. Cependant, la comparaison des énerg@wesr atomiques, obtenues avec les
potentiels modele utilisés, aux données de référencNIST révele un excellent accord (cf.
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5 Résultats expérimentaux

paragraphe 2.4.1.3). De plus, pour mieux jaugeréaision des potentiels modele utilisés, le
calcul des forces d'oscillateur fait dans ce tlasancorde avec les références de la base de
données TOPBASE pour Na (cf. paragraphe 2.4.1.8).ré&vanche, aucune valeur de
référence n'existe pour tester le potentiel model&b.

Un autre potentiel modele pour Na existe dargté&aature [Magnier 1993b] et donne des
énergies propres et des forces d'oscillateur asd#sites. La figure 5-17 compare les
diagrammes de corrélation pour Na et Rb d'aprésdézils de ce travail et ceux pour Na
d'apres Magnieet al. L'accord est tres bon. Les zones asymptotiquesocdent. Cependant,
on note des différences mineures dans la zonealetes distances internucléaires. La figure
5-17 inclut aussi les diagrammes de corrélatiorr ptauet Rb d'apres les calculs TCAOCC de
Lee et al. [Lee 2002]. Ces derniers difféerent assez largendenteux de ce travail et de
Magnier et al. Il faut cependant noter que les potentiels mo@élbases utilisés par ces
calculs different. Il faut aussi remarquer quevakeurs asymptotiques des énergiesnR et
Na(n'l') des calculs de ce travail et de Magreeil. coincident mieux avec les données du
NIST que celles obtenues par Leteal. [Lee 2002]. On peut donc penser, a juste titre, lga
parametres des potentiels modele de ce travaié éflagnieret al. sont plus optimisés. De
plus, le décalage asymptotique des calculs TCAOGIC que les pseudo — croisements
apparaissent & plus petit. Ceci implique logiquement un décalags sections efficaces
différentielles vers les grands angles de diffusion

0 | T T O L T T O O G T . I O S L

E-1/R (au)

—— Etats corrélés & Rb (MOCC)
—— Etats corrélés & Na (MOCC)
- . Etats corrélés a Na (Magnieradt) 4
Etats corrélés & Na et Rb (TCAO]C)
pon |

'{.}\5 1 1 ‘ 1 1 1 | 1 1 1 ‘ 1 | o S— ) B S— FE— I — D—
5 10 15 20 25 30

R {au.)

Figure 5-17 : Comparaison des diagrammes de corrélan pour Na et Rb d'aprés les calculs de ce traviai
pour Na d'aprés Magnier et al. [Magnier 1993b], et pour Na et Rb d'aprés les calds TCAOCC de Leeet
al. [Lee 2002].

La derniere vérification de la validité des patels modéle employés concerne la
comparaison des diagrammes de corrélation avedoesées expérimentales des molécules
de Na' [Bordas 1989, Bordas 1990] et de,RiJraij 2003]. Les figures 5-18 et 5-19
montrent cette confrontation entre I'expériencelaethéorie. L'accord est excellent. Les
potentiels modele de Na et de Rb employés damaeailtreprésentent donc correctement les
molécules de Né et de Rb’, respectivement.

Par ailleurs, il faut noter que, malgré I'absede test des forces d'oscillateur du potentiel
modeéle de Rb de ce travail, ce dernier possédeédesgies atomiques asymptotiques
correctes et représente convenablement la mol&hyfe
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Ainsi, le désaccord entre les calculs de ceailat I'expérience de ce travail ne peut étre
imputé a l'utilisation de potentiels modéle inaéapt

magnier {Mol. Phys, 89, 711 {1996})
+ V_ Bemnard
Exp Bordas J. Chem. Phys, 92, 4030 (1990); Chem. Phys, 129, 21 (1989}
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Figure 5-18 : Comparaison des diagrammes de corrélan de la molécule Na" d'aprés les calculs de ce
travail et Magnier et al. et les expériences de Bordas at..
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Figure 5-19 : Comparaison des diagrammes de corréian de la molécule Rb" d'aprés les calculs de ce
travail et les expériences de Jraij eal..
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5.3.4.2.3 Conclusions

Les deux sources plausibles d'erreur théoriqueété explorées pour les calculs de ce
travail. Le désaccord entre la théorie et I'expeeede ce travail ne semble provenir ni de
l'utilisation des calculs semi — classiques ni'diflication de potentiels modéle inadaptés.

En outre, il faut souligner que les calculs TGAD sont moins optimisés que ceux de ce
travail. La divergence entre ces deux calculs esigdement comprise, et on peut affirmer
que les calculs MOCC de ce travail ont plus de chatte tendre vers une représentation
physique correcte.

5.3.4.3 Sources d’erreurs possibles venant de I'expérience

Trois sources d'erreur peuvent venir de I'exgnée de ce travail et expliquer le désaccord
entre les résultats de cette derniére et ceux aesls MOCC et de l'expérience de KSU.
Deux de ces trois sources ne peuvent étre liéaslaueconstruction de I'impulsion des ions

de recul pour l'obtention dIéFI// et PR'CD v

5.3.4.3.1 Non symeétrie cylindrique du spectrométre

La premiere source d'erreur pourrait venir deymétrie du spectrometre. En effet, si ce
dernier n'a pas de symétrie cylindrique, la reqoietibn de l'impulsion de l'ion de recul
utilisée (cf. paragraphe 4.6.1) n'autorise pasisation du seul coefficien,, et est erronée.

Il faudrait alors déterminer deux coefficients lists ay et a, tels que :

f
Pry = ax (X =Xp) (5-8)

f
Proy =2y (Y =Yp) (5-9)

La composantePFID y ne serait plus deduite aussi facilement de la@gsance de,, .

Expérimentalement, aucun test n'a pu étre effeqiour déceler cette asymétrie du
spectrométrea posteriori La seule certitude concerne la constitution migeen du
spectrometre. Ce dernier possede effectivemensymétrie mécanique quasi cylindrique.

Cependant, le seul test effectué repose sursideslations du spectrométre. D'aprés les
positions des ions de recul et les parametres melaiion Q de réaction et angle de
diffusion), les simulations ont révéle quas, et a, étaient quasi €égaux et présentaient un

écart de 1%.

5.3.4.3.2 Présence de champs (électrigues et/ou magnétigpagsites

La deuxieme source possible d'erreur expérinemaut provenir de champs électriques
et/ou magnétiques parasites. Ces champs auraientfiets d'altérer les trajectoires des ions
de recul. Dans ce cas, la reconstruction de l'isipnldes ions recul serait alors faussée par
rapport a une reconstruction ou les trajectoiress'de recul sont sans champs.
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Il faut quand méme noter que I'enceinte du digfpoexperimental et le spectrometre
d'extraction des ions de recul sont en acier antagreé 304L et 316LN, respectivement.
L'origine de ces champs serait inconnue.

5.3.4.3.3 Orientation accidentelle de la cible

Une derniére source possible d'erreur expériaterpourrait provenir d'une orientation
accidentelle des cibles atomiques. L'interactianecles lasers de piégeage et les atomes dans
leur état fondamental ou leur état excité pourpidvoquer une orientation des cibles
atomiques suivant I'axe de polarisation des lasers.

5.3.4.3.4 Conclusions

Il vient d'étre vu que le désaccord entre I'eigmee et les calculs de ce travail ne pouvaient
étre d0 a un probléme de symétrie du spectrom@edui-ci possede bien une symétrie
cylindrique, et la reconstruction de I'impulsiorsdens de recul ne peut étre remise en cause.

Les deux derniéres sources d'erreur possibles problématiques si elles s'avéraient,
pourraient étre liées a des champs parasitesgidierinconnue, et/ou a une orientation
accidentelle des cibles. Aucun test expérimengapua’veérifier ces hypotheéses pour I'heure.

Par ailleurs, il faut rappeler ici le probléeme ld grille de post — accélération du détecteur
des ions de recul (cf. paragraphe 5.3.1). L'eftetahtille de la grille limite uniquement la
résolution sur I'impulsion des ions de recul méédtére pas la reconstruction de I'impulsion.
S'affranchir de cet effet permettra peut-étre delet des structures en angle de diffusion et
aider a élucider le désaccord entre I'expérienda &téorie. Une modification du dispositif,
avec l'ajout d'une grille intermédiaire, pourra &amér les choses. Des simulations sont en
cours.

5.3.5 Conclusion sur les résultats de sections efficacaéférentielles

La premiére constatation est que les calculs @C& ont moins de chances de décrire
correctement la réalité physique des collision$ NaRb. Les calculs MOCC semblent étre
plus optimisés.

Par ailleurs, les calculs semi — classiquesedeavail concordent avec les deux expériences
MOTRIMS pour les sections efficaces différentieke) de réaction.

L'accord entre ces calculs et les résultats ele @xpérience n'est pas optimal pour les
sections efficaces doublement différentielles @nde réaction et en angle de diffusion.
Cependant, lI'accord est bon entre les calculs M@OExpérience de KSU pour ces sections
efficaces doublement différentielles.

De prime abord, aucune des approximations thaesi utilisées ne pourrait expliquer le
désaccord entre les calculs MOCC et cette exp@ieAmsi, on pourrait précipitamment
conclure que les calculs de ce travail et I'expérgede KSU, qui concordent, rendent mieux
compte de la réalité physique.

Avant cette conclusion, il faut souligner letfajue, dans l'expérience de KSU, la
reconstruction de I'impulsion de l'ion de recul @sis complexe et indirecte. Le dispositif de
ce travail présente l'avantage d'avoir une recocistn beaucoup plus directe et sans
approximation de l'impulsion. De plus, le dispdsite KSU ne posséde pas de commutation
rapide du champ magnétique du piege, alors quedieence de ce travail en possede une.
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5 Résultats expérimentaux

Ainsi, le jugement reste en suspend. De nouweig@ériences avec une modification de la
grille devraient lever le doute et apporter desnéldéts définitifs a cette conclusion. Pour
I'neure, aucune erreur majeure n'a pu étre relevee.

Pour conclure, il faut noter avec attention guelgré I'utilisation de deux calculs poussés
et de deux dispositifs expérimentaux MOTRIMS sopipies, les résultats présentent une
dispersion non négligeable.
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6 Conclusion et perspectives

Pour conclure cette dissertation, l'auteur domme vue d'ensemble de ce travail
expérimental et des résultats obtenus. L'auteappelle aussi les enjeux de ce travail. Enfin,
il termine en explicitant les perspectives expéntakes a court et a moyen terme du dispositif
utilisé, et en discutant des larges perspectiviestes par la technigue MOTRIMS.

6.1 Conclusions sur cette expérience

Un dispositif expérimental mettant en ceuvreetzhhigue MOTRIMS a été congu et testé.
Des atomes de rubidium ont été refroidis et piggés servir de cibles lors d'études de
collisions avec des projectiles ioniques de sodilma. physique étudiée concerne le
phénomene d'échange de charge, aussi appelé cafgam®nique, qui implique un atome et
un ion. Ce phénoméne domine les autres phénomaresant l'ionisation et I'excitation
lorsque la vitesse les projectiles est inférieurelle de I'électron actif. Cet électron, qui est
généralement I'électron le plus périphérique dertia cible, transite depuis la cible vers le
projectile. La cible ionisée s'appelle ion de recul

La technique utilisée pour appréhender cettesiglng dans les meilleures conditions est la
technique MOTRIMS, qui associe un piege magnétptigoe et un spectrometre d'impulsion
d'ions de recul. Le spectrométre sert a mesunagpliision des ions de recul qui contient toute
I'information de la collision : &) de réaction (qui est la différence d'énergie potta de
I'électron actif sur chacun de ses hotes) et kadgl diffusion du projectile. Le piége fournit
des cibles extrémement froides afin d'optimisam&sure de I'impulsion et d'affranchir cette
derniére de l'agitation thermique. Au travers dé&igmces cinématiguement complétes, la
technique MOTRIMS donne acceés a d'extraordinaésslutions sur les mesures d'impulsion.

Plus spécifiquement, le systeme physique étiadgede ce travail de thése était le systeme
Na' + 8’'Rb(5S2 5Ps) & des énergies de collisions de 2 keV et 5 ked/sg@téme présente
l'avantage de pouvoir se référer a une étude pflssé€002, Nguyen 2003] utilisant aussi la
technique MOTRIMS. L'enjeu de ce travail était @stér ce dispositif, de compléter les
conclusions apportées par le travail précédent 'abuder une plus-value technique et
scientifique.

Dans ce manuscrit, I'auteur a d'abord présent@dre théorique qui s'attache a décrire les
collisions entre des ions et des atomes dans Imeedes basses énergies. Ont ensuite suivi
les présentations de la spectroscopie d'impulsiomsdde recul et du piégeage magnéto —
optique, qui convergent pour donner naissancetaclnigue MOTRIMS. Une autre partie
donne tous les détails techniques du dispositiegrpental concu. Enfin, la derniére partie
présente les résultats empiriques obtenus et laotaation avec la théorie [Errea 1998] et
une expérience antérieure [Lee 2002, Nguyen 2003].

Des mesures de sections efficaces différergigie états initiaux et finaux de capture et en
angle de diffusion ont été realisées. Les résultditenus pour les sections efficaces
différentielles en états initiaux et finaux sontaatord avec la théorie et l'autre expérience.
Néanmoins, quelques désaccords légers avec ladletarette autre expérience apparaissent
pour les mesures de sections efficaces doublenifétedtielles. Ces désaccords ne sont pas
encore totalement compris. Cela tend a montred'gtuele de la simple capture électronique,
de facon générale et profonde, n'a pas encoreérduéles les subtilités de ce processus
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physique. Il faut rappeler que deux cas composent dtudes de la simple capture
électronique.

i) Le premier cas consiste en des études swsingple capture induite par des ions
multiplement chargés. Dans ce cas, le rayon deimpe situe dans la zone asymptotique. De
plus, la voie coulombienne de sortie est suffisamtmeépulsive pour interdire
I'interpénétration des cceurs des cortéges élequesi Les études menées (cf. paragraphes
1.3 et 1.4) semblent comprises. Le processus plyssgmble correctement décrit par la
théorie, dont les calculs sont facilités par lesiseaments de type Landau-Zener entre la voie
d'entrée non coulombienne et la voie de sortieanhblenne.

i) Le second cas consiste en des études suwini@le capture induite par des ions
simplement chargés. Le travail de cette thesensgrit entierement. Dans ce cas, la capture a
lieu tout au long de la trajectoire. Il 'y a aueuwmoie coulombienne et les cceurs peuvent
s’interpénétrer. Ceci signifie que les électronsorur peuvent participer a l'interaction. Les
études de ce processus ne semblent pas totaleomeptises. Cette simple capture est moins
bien décrite par la théorie (cf. paragraphes 114l3et 1.4.3.1.2), dont les calculs doivent
prendre en compte des croisements de type Demkawv|e® voies d'entrée et de sortie, qui
sont toutes deux des voies non coulombiennes.

Ainsi, d'autres expériences de simple capturec ades ions simplement chargés sont
nécessaires pour comprendre plus finement ce mos@hysique.

Par ailleurs, la particularité du dispositif éxinental de ce travail, a savoir un faible bruit
de fond, permet une grande sensibilité aux canatcagture faiblement empruntés.

Ainsi, l'auteur de cette thése peut concluraffirmant que les objectifs de ce travail sont
atteints. Les résultats et les conclusions de &cdutente expérience sont complétés. La
complémentarité avec la théorie se précise. Eleifgible bruit de fond donne une plus-value
technique qui débouche sur une plus-value scigogfien révélant distinctement des canaux
de capture peu empruntés. Cette thése a surtol#t ganstruction d'un nouveau dispositif
MOTRIMS avec succes.

6.2 Perspectives

Cette thése offre des perspectives expérimentaleourt et a moyen terme, mais aussi a
long terme. Le dispositif développé lors de ce dilagffre de nombreuses possibilités dans
différents domaines.

6.2.1 Mise en place d'une double grille

La premiére perspective expérimentale concengenuiodification du dispositif. Il s'agit en
effet de placer une seconde grille au niveau dectiétir des ions de recul. Cette seconde
grille permettrait d’atténuer les transitions darip €lectrique liées a la post — accélération.
Elle permettrait aussi d’'améliorer la résolution lsumesure de I'impulsion des ions de recul.

Des simulations préliminaires vont en ce sensi@itrent que I'ajout d'une seconde grille
atténue l'effet de lentille d0 a la présence d'smde grille. De nouvelles expériences avec
une résolution accrue apporteraient des élémemtsegtant d’expliquer les désaccords entre
la théorie et I'expérience observés dans ce travail
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6.2.2 Mesures de fraction excitée

Le paragraphe 5.2.4 présente I'élégante tecanigu permet de déterminer la fraction
excitée d'un nuage d'atomes froids. Les expressioaitiques [Demtroder 2002] de cette
fraction excitée n'ont pas encore été testées.pemiere approche MOTRIMS piégeant du
8’Rb [Shah 2007] a obtenu de probants résultats poeiconfrontation de ces modéles avec
I'expérience.

Une expérience réalisable a court terme comaistdonc a faire des mesures de fraction
excitée. La premiere série d'expériences poursaiyer de conforter les conclusions de Shah
et al.sur 1e®’Rb. Une seconde série viserait & faire des meglertiques avec [¥Rb.

6.2.3 Cibles anisotropes : alignement et orientation

La techniqgue MOTRIMS pourrait participer a depé&riences de collisions avec des cibles
orientées et polarisées. Andersen et Bartschat /et 2001] dressérent le panorama
foisonnant des études de processus de captureroéigoie pour lesquelles les
expérimentateurs trouverent dimportantes asynsewlie diffusion angulaire a de faibles
énergies de collision, en patrticulier celles aves dombardements protoniques ou d'alcalins
ioniques sur des cibles anisotropes optiquemepapéés comme N3y). Cependant, aucune
expérience de ce type n'utilisa la technigue MOTRIBt son pouvoir de résolution, crucial
pour révéler la finesse de structures caractéuissi

L’'une des perspectives de ce travail est dagilia technigue MOTRIMS lors de collisions
avec des cibles orientées Rpy, et ainsi de compléter, grace a une excellergeluton, les
données existantes. Le dispositif expérimental fefragraphe 4.2.1) comporte tous les
éléments pour entreprendre de telles expériences.

6.2.4 Sections efficaces absolues

Comme il a été vu au paragraphe 3.3.3, la détation de sections efficaces absolues a
'aide de la technigue MOTRIMS n’a jusqu’a ce jguais encore été entreprise. L'auteur
rappelle que les parametres expérimentaux diffrediet contrélables, et indispensables pour
déterminer des sections efficaces absolues, sonbueant d'ions projectiles incidents, le
profil du faisceau ionique, la densité de la cilgele recouvrement entre le faisceau ionique
et le nuage d'atomes froids.

L'une des perspectives expérimentales de cailtrast la détermination de sections
efficaces absolues a l'aide de notre dispositif.

En effet, le courant du faisceau d'ions prolestincidents peut étre directement mesuré
grace a la cage de Faraday, située en aval ductbéfted’analyse. Le profil du faisceau
ionique de ce dispositif est contraint par un oaodieur en amont de la zone de collision, et
tous les ions projectiles passant par le spectrenpetuvent étre collectés sur cette cage.

De plus, le paragraphe 4.2.4.2 démontre quenasité de la cible peut étre mesurée a l'aide
de ce dispositif expérimental.

Enfin, la derniére difficulté technique concetagecouvrement entre le faisceau projectile
et le nuage cible. Le dispositif de ce travail pegé&nmoins parer a ce probléme. En effet, la
mesure du recouvrement peut étre réalisée a ldigde balayage spatial (dans un plan
perpendiculaire au faisceau ionique) du nuage @sdroids. Or ce balayage est réalisable a
I'aide d'un petit champ magnétique créé par dembslue corrections.
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Ainsi, le dispositif de ce travail possede tdas éléments pour mesurer les sections
efficaces absolues.

6.2.5 Applications futures de la technigue MOTRIMS

Originellement, la technigue MOTRIMS fut déveb@e pour des mesures de sections
efficaces de capture électronique, différentielasangles de diffusion et en états quantiques
du projectile et de la cible. De plus, les expéntateurs firent ces mesures avec des
projectiles simplement et multiplement chargés.nimiére imprévue, ils s'attaquéerent aussi
avec succes a l'étude de la dynamique des pomsati® la cible. C'est pourquoi, dans cette
partie, l'auteur présente les perspectives, me#ligt variées, en termes d'expériences et
d'applications futures utilisant la technique MOV,

6.2.5.1 Collisions électroniques

Gerickeet al. [Gericke 2006], s'appuyant sur le fait que la teghe MOTRIMS, en
principe, peut étre utilisée pour des collisiongcé&bniques, montent une expérience
prometteuse. lls envisagent de reconstruire legladions spatiales d'atomes dans des gaz
quantiques extrémement froids. Pour y parvenirgalsiptent ioniser ces atomes a l'aide d'un
faisceau focalisé d'électrons balayant le nuagmrdes piégés. Une position donnée du
faisceau d'électrons donnera des informations gudensité locale du nuage et sur les
corrélations spatiales des atomes. Geratkal. attendent une résolution spatiale de I'ordre de
100 nm, meilleure que celle des méthodes optiquesspectromeétre dimpulsions d'ions de
recul reconstruira les positions auxquelles lesnato auront été ionisés par le faisceau
d'électrons. Ainsi, Gericket al. comptent obtenir une image tridimensionnelle dageu
d'atomes froids, ce qui serait une avancée intnéssdans le cadre des processus
d'information quantique.

6.2.5.2 Photo — ionisation et ionisation photo — associagv

Bien que la techniqgue MOTRIMS soit un outil sigilqué pour étudier les interactions
entre particules chargées, un de ses champs digatemn future pourrait étre l'interaction
entre des cibles atomiques et des photons. Le n@yo@ant synchrotron, avec sa large gamme
de fréquences accessibles, pourrait étre utiliaér paniser des cibles froides d'un piége
magnéto — optique. De méme, les expérimentateutsrgent envisager d'associer la
technique MOTRIMS a la technologie des lasers aulsipns ultra — courtes.

Coutinhoet al. [Coutinho 2004], utilisant un dispositif presquieniaire a celui de la
technique MOTRIMS et associé a des photons de #D &V, issus d'un rayonnement
synchrotron, étudierent la distribution angulaies dragments photo — ionisés de cibles de
césium, refroidies et piégées avec des lasers-@eubuvrirent-ils une nouvelle voie pour la
technique MOTRIMS, qui devrait profiter, dans leanées a venir, des nombreuses
possibilités offertes par les anneaux de stockagdemes et leurs hautes intensités dans le
domaine des radiations ultraviolettes.

Par ailleurs, la technigue MOTRIMS devrait sstir dans le domaine des lasers modernes
a impulsions de l'ordre de la femtoseconde ou ateo$econde, qui laissent entrevoir des
opportunités en physique atomique, moléculairggtoe.
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Comme premiére expérience de ce type, par exgigtpérimentateur pourrait profiter de
la largeur spectrale d'un laser saphir — titanaulaepultra — court, inférieur a 30 fs et de
longueur d'onde centrale 790 nm, et irradier dédesifroides de rubidium. En effet, le
spectre fréquentiel est suffisamment large pouoreagr une photo — ionisation triplement
résonante le long du chemin de transitions optiégesbp —5d —el. Peut-étre la modulation
en fréquence et en phase du pulse influenceraitleltaux d'ionisation du rubidium. Une
mesure intéressante de ce genre serait facileralisable avec le spectrométre en temps de
vol et le faible champ électrique d'un dispositOVRIMS.

D'une autre maniére, un laser a impulsions wtcaurtes pourrait sonder la dynamique de
populations d'un nuage d'atomes froids. Geatls. [Gearba 2007] utilisérent un faisceau de
Na’, mais rien n'empéche d'utiliser un laser a lagldes ions projectiles pour ioniser les
cibles atomiques. Ainsi, deux lasers continueragemansférer les populations des niveaux de
maniere cohérente, tandis qu'un troisieme lasengulsions sonderait le nuage, ce type
d'expérience pouvant bénéficier de la haute résolur I'impulsion des ions de recul de la
technique MOTRIMS.

Salzmanret al. [Salzmann 2006] commencerent des expériences dm phassociation
induite par des pulses lasers, de l'ordre de ladseeonde et mis en forme, dans un piege
magnéto — optique. lls utiliserent un laser supplét@ire pour ioniser les molécules
précédemment photo — associées, ainsi qu'un spete d'impulsion pour extraire les ions
formés. Le taux de comptage des ions moléculairespnnus par leur temps de vol
caractéristique, s'inscrivait dans une boucle dfagsement pour asservir la mise en forme
des pulses lasers ultra — courts, et afin d'opéimie processus de photo — association en
utilisant un algorithme génétique [Assion 1998]z8wnnet al. démontrerent, a l'aide de leur
dispositif MOTRIMS, qu'ils étaient capable d'amédio la production de molécules
extrémement froides dans un piége magnéto — opaquaettant en forme les pulses lasers
ultra — courts.

Un des inconvénients conceptuels de la techi#@&RIMS réside dans le fait qu'un piége
magnéto — optique ne peut refroidir ni piéger desléoules. En effet, les systemes
moléculaires ne disposent pas de transitions oggigycliques bien définies pour le piégeage.
Néanmoins, si l'efficacité de production des preasesde photo — association augmente, que
ce soit avec des lasers quasi continus a largeutmddes étroites [Jones 2006] ou avec des
lasers a impulsions ultra — courtes, comme il viétre vu, la technique MOTRIMS pourra
s’appliqguer a des cibles moléculaires extrémemeoidds. Si les progres futurs de la
technologie de photo — association le permettest,nholécules pourraient étre froides en
termes de translations voire méme de vibrationstecanigue MOTRIMS pourrait jouer un
réle dans le développement de cette technologi@cgsa son exceptionnelle résolution,
I'expérimentateur pourrait méme observer les 8istions de populations de niveaux de
vibration en dissociant des molécules lors de siolis. Il aurait aussi la possibilité de
mesurer l|'alignement de molécules froides gracexe Ide polarisation défini par le laser
photo — associatif, les ions moléculaires de rgmulvant étre analysés en temps et en
position. Enfin, pour des systemes hétéro — nuegale physicien pourrait méme étudier
I'orientation moléculaire avec ces outils.

6.2.5.3 Piégeage d’atomes radioactifs

Un des champs d'application prometteurs de d¢anigue MOTRIMS est la physique
nucléaire des interactions fondamentales. Cettetque, originellement issue de la physique
atomique, vise a mesurer précisément les processlisactifs de décroissance béta pour
observer les corrélations angulaires entre ledrélex/positrons et les antineutrinos/neutrinos
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émis. Etant donné que l'observation directe dedrines, et de leurs antiparticules, est
presque impossible, seule la conservation de et de I'impulsion aiguille le physicien,
qui en déduit les corrélations recherchées a l'dideae mesure de coincidence entre la
particule de recul et I'électron émis.

Scielzoet al. [Scielzo 2004] et Goreloet al. [Gorelov 2005] rapporterent les travaux
pionniers. Scielzcet al. étudiérent la décroissance béta “¥a refroidis dans un piége
magnéto — optique en mesurant I'énergie des nogawecul”Ne' résultants. lIs utilisérent
une méthode de temps de vol et exploitérent legiadt la distribution en énergie des ions de
reculs influence la corrélation angulaire : I'énuesde deux leptons dans des directions
identigues ou opposées méne a une énergie de masal grande ou plus petite,
respectivement. Lors de leurs recherches, Scietzal. ne trouvérent aucune déviation
significative, pour les mesures de corrélation g par rapport aux prédictions du modeéle
standard. La mesure plus récente de Vedteal. [Vetter 2008], obtenue avec un dispositif
similaire piégeant dé'Na, confirme ce résultat. Gorelev al. étudiérent la décroissance béta
de **K métastables refroidis en faisant des mesure®ifeidence entre les électrons émis et
les noyaux de recul Ar. La non plus, aucune déwiatiar rapport aux prédictions théoriques
du modele standard ne fut trouvée.

Pour des mesures plus complétes de corrélagiogslaires, I'expérimentateur doit polariser
le spin nucléaire des cibles. De telles expériesoas en train d'étre préparées a Groningen
[Jungmann 2002, Berg 2006]. Les atomes froids giége magnéto — optique étant non
polarisés, par construction géométrique de troisrepa de lasers mutuellement
perpendiculaires et polarisées circulairement, dee méthodes pour produire des cibles
polarisées consiste a éteindre deux paires deslassmdant une courte période de temps, de
sorte que la paire allumée produise une polarisadlectronique circulaire, qui elle-méme
produit éventuellement la polarisation désirée pun swucléaire via le couplage hyperfin.
Dans cette optique, la distribution angulaire dgstdns et des ions de recul est également
mesurée en fonction du spin nucléaire. De tellesunes peuvent notamment donner acces a
de possibles violations de symétrie par renversedhetemps.
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8 Annexe : calcul des incertitudes

Cette annexe a pour but de clarifier le calag thcertitudes pour les résultats de sections
efficaces relatives différentielles €nde réaction présentées dans la partie 5.3.3.

8.1 Incertitudes sur les aires des spectres de sectioafficaces
différentielles enp!,

La méthode utilisée pour déterminer les inagies sur les sections efficaces relatives
différentielles enQ de réaction a pour point de départ les spectresedéons efficaces

différentielles enPRf// des figures 5-8 et 5-9. A partir de ces spectiesx types de calcul

permettent d'obtenir les incertitudes sur les alesspics. Par la suite, les incertitudes sur ces
aires permettent de déduire les incertitudes suséetions efficaces relatives différentielles

en PRE//. Enfin, on peut obtenir les incertitudes sur lesctions efficaces relatives

différentielles erQ de réaction. Le premier type de calcul concerseples des spectres pas
entierement résolus et émergeant distinctementr (lgoplupart) hors du bruit de fond. Le

second type concerne les pics isolés, entierengmaius, et émergeant faiblement hors du
bruit de fond (typiquement pour les pics n@ésur la figure 5-8).

i) Pour le premier type de calcul, les aires gies sont déterminées a l'aide d'un ajustement
gaussien. Cet ajustement est réalisé avec une detiérative d'ajustements gaussiens
automatiques du logiciel Origin. Le logiciel donneys d'un premier ajustement, une
estimation de l'aire de chaque pic ainsi que liitcele sur cette aire. La justesse de cette
premiere estimation est évaluée avec le coeffictEntcorrélationR. Quel que soit le pic

ajusté, la premiére estimation donnée par le lebgaonne toujoursR>73, ce qui signifie

gue l'ajustement est valide. On peut facilementpemdre cela car la forme des pics est
clairement gaussienne. Cependant, d'autres ajustenseiccessifs sont nécessaires pour
améliorer l'ajustement des pics et faire tenBrevers 1. Typiquement, ces ajustements
successifs sont arrétés quabd99< R< . Oh obtient ainsi une estimation précise de l'aire
de chaque pic et de l'incertitude sur chaque aire.

i) Pour le second type de calcul, les incedis sur les aires des pics sont manuellement
déterminées. Pour un intervalle donAP le long de I'axe des abscisses, |'affedes pics
isolés est donnée par :

A= NAP (8-1)

ou N représente le nombre total d'événements (bruibrie inclus) compris dans l'intervalle
AP . L'incertitudeAA est ensuite donnée par :

AA= A—EOT (8-2)
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ou n.,, et An.,. représentent respectivement le nombre total déaénts corrigé du bruit
de fond et son incertitude. Ils sont donnés par :

Neor = N =Ny (8-3)

Ancor = v ncor + 2nbdf (8'4)

ou ny4; représente le nombre d'événements dus au brididndedans un intervall&P . Le
nombren,; est déterminé pour un intervalld®® hors des pics de capture électronique.
Ainsi, les deux types de calcul permettent @boiotles incertitudes sur les aires des pics. De

la, on obtient l'incertitude sur les sections eifies relatives différentielles eFP,g://, puis celle
sur les sections efficaces relatives différentiediaQ de réaction.

8.2 Incertitudes sur les sections efficaces relatives
différentielles enQ de réaction

Cette partie présente les calculs d'incertitusssections efficaces relatives des tableaux 5-
2 et5-3.
Les sections efficaces relatives depuis I'étaG& et leurs incertitudes sont calculées a

partir des spectres de sections efficaces diffiziéeg en PRf , bour I'étatoff des lasers de

piégeage. Trois canaux de capture sont impliquess, les états Na{'), avecn'l' = 3s, 3p ou
3d. Apres les méethodes précédemment décrites, oanbliéis airesA, . et leurs incertitudes

DA

Comme les sections efficaces relatives du tabea sont normalisées par rapport a la

capture totale depuis RiHj, on note A= ZAM. la somme des aires des pics. La section
n'l'

efficace relative pour le canal Rg(- Na('l'), notéeco ., est obtenue de cette maniére :

n'l':

Tpypr = % (8-5)
De plus, l'incertitudéo . est obtenue de la sorte :
Ag‘n,l, = ﬁ + EAA (8-6)
A A2
avec
aA= 3 (oA P 1)
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De la méme maniére on obtient les sections aeffis relatives pour les canaux Ri}{

Na('l') (avecn'l' = 3s 3p, 4s 4dou n'e "’ pour les états degenéi@s; 4p et5s), notéesa
et leurs incertituded o, a partir des aireg\; .. et de leur sommeé\*, quand les lasers de

piégeage sorun.

ni*

Incertitudes sur les rapports de sections effictmteses

On souligne le fait que les rapports de sectiefficaces totales (cf. tableau 5-4) sont
donnés, via les spectres, par la relation :

1-f
f

Up B A*
—=x (8-8)
Og A

ou I'on rappelle qukest la fraction excitée.
Le paragraphe 5.2.4 explique la méthode powenibta fraction excitée, et son incertitude
est déduite de (5-1) :

on
Af = A —= (8-9)

off
Azs

o

On peut ainsi en déduire I'incertitudE—p].
o

S
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Couplage entre un piége magnéto-optique et un speainéetre d’impulsion d’'ions de
recul ; applications aux collisions ions-atomes

Des atome&’Rb ont été refroidis et piégés pour servir de sittes d'études de collisions avec

projectiles Na a 2 et 5 keV. La physique étudiée concerne le gzsues d'‘échange de char
L'électron actif, qui est généralement I'élect@plus périphérique de I'atome cible, transite delau
cible vers le projectile ionique. La cible ionisgappelle ion de recul. La technique utilisée p
appréhender cette physique est la technigue MOTR#UBassocie un piége magnéto — optique €
spectromeétre d'impulsion d'ions de recul. Le speodtre sert a mesurer I'impulsion des ions de 1
qui contient toute l'information de la collisionle Q de réaction (qui est la différence d'éner

potentielle de I'électron actif sur chacun de s#@ed) et I'angle de diffusion du projectile. Legaé

fournit des cibles extrémement froides afin d'opganla mesure de I'impulsion et d'affranchir c¢
derniere de l'agitation thermique. Au travers dégignces cinématiquement complétes, la techn
MOTRIMS donne accés a de meilleures résolutionslesimesures d'impulsion. Des mesures
sections efficaces différentielles en états inkiatifinaux de capture et en angle de diffusionétét
réalisées. Les résultats obtenus pour les sectfficsices différentielles en états initiaux et firRg
sont globalement en accord avec la théorie et utre axpérience. Néanmoins, des désaccords
la théorie et cette autre expérience apparaissamtIps mesures de sections efficaces double
différentielles. Ces désaccords ne sont pas emcon@ris. La particularité du dispositif expérimen
congu et testé au cours de ce travail, & savofaibfe bruit de fond, permet une grande sensib
aux canaux de capture faiblement empruntés et tgppinrsi une plus-value technique et scientifi
par rapport aux travaux antérieurs.
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Magneto Optical Trap Recoil lon Momentum Spectroscpy; applications to ion-atom
collisions

8Rb atoms have been cooled, trapped and preparedgass for collision studies with 2 and 5 ki
Na’ projectiles. The physics studied deals with chasgehange processes. The active electron, W
is generally the most peripheral electron of trerat target, is transferred from the target on®
ionic projectile. The ionized target is called riéoan. The technique used to study this physidhés
MOTRIMS technique, which combines a magneto optitab and a recoil ion momentu
spectrometer. The spectrometer is used for the ure@aent of the recoil ions momentum, wh
gives access to all the information of the colisighe Q-value (which is the potential ener
difference of the active electron on each partialed the scattering angle of the projectile. The
provides extremely cold targets to optimize the smeament of the momentum, and to release
latter from thermal motion. Through cinematicallygnmplete experiments, the MOTRIMS technig
gives access to better resolutions on momentum ureaents. Measurements of differential cr
sections in initial and final capture states anddattering angle have been done. Results obt&ine
differential cross sections in initial and finahts show globally a good agreement with theory
an other experiment. Nevertheless, discrepancigstiveory and this other experiment are shown
the measurements of doubly differential cross eesti These discrepancies are not understood
The particularity of the experimental setup desigrand tested in this work, namely a I
background noise, allows a great sensitivity to kveapture channels, and brings a technical
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scientific gain compared with previous works.
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