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Introduction générale

Introduction générale

Depuis les années 1920 la mécanique quantique a permis des avancéesatnesi
dans la compréhension de I'ensemble des phénomeénes qui se déroélemlk latomique.
Les liens profonds qui existent entre mécaniques quantique efqulssémarquablement
analysés par les péeres fondateurs de la théorie quantique, ont été éclairgésrdionyeau au
cours des dernieres décennies par la somme phénoménale de ttalisag dans le domaine
de I'optique et de I'information quantique. Les notions de cohérence et de décelmreét®
approfondies et permettent de mieux appréhender la transition enégles de la physique
guantique et les regles de la physique classique qui gouvernenhtirg compréhension du
monde matériel a «notre » échelle. Observer a I'écheberoscopique les propriétés
guantiques d’une fonction d’onde électronique représente, dans ce contexientuibetion
concréte et particulierement pédagogique a la compréhensiortrdaddion entre le monde
microscopique, quantique par nature, et le monde macroscopique dont nous faisons
I'expérience quotidienne et dans lequel les propriétés quantiques ptug Bouvent cachées.
Le travail central de cette thése de doctorat, a savoirideossopie de fonction d’onde,
consiste précisément a visualiser directement le module ceréa fonction d’onde
électronique d’'un atome simple photoionisé en présence d’'un champgaeestatique. I
constitue, de ce point de vue, une modeste contribution a une compréhensionlpaiseua

voire intuitive, des liens entre la physique quantique et la physique classique.

L'idée originale de cette expérience remonte a une trentaarenéks lorsque des
physiciens russes, l.I. Fabrikant [1], Y.D. Demkov [2], puis V.D. Komdtth et V.N.
Ostrovsky [3, 4, 5, 6], ont montré théoriquement la possibilité de \ssuak une échelle
macroscopique, la fonction d’onde électronique d’'un atome dans un état derdgryb
présence de champ électrique. Dans le cas de la photoionisation d'undihynirogene en
présence d’'un champ électriqgue et dans le cadre d’'un raisonnemeadiassiaue, ils ont
montré que la difference de marche entre tous les chemins que gaditeple photoélectron
pour arriver a un point donné dans I'espace crée une figure d’intexéépii prend une
dimension macroscopique a grande distance. D’'un point de vue quantigeefigete
d’interférence n’est autre que le module carré de la fonction d’oledradique. Dans

'expérience de pensée proposée ils prévoyaient ainsi I'observddi franges sombres et de
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Introduction générale

franges brillantes sur un détecteur sensible en position situédistaaece macroscopique de
I'atome photoionisé. Ces franges correspondent respectivement adg abaux ventres de
la fonction d’onde électronique. La réalisation pratique de cetteierpérreposait donc sur
'existence de détecteurs sensibles en position performarggpérience proposée par les
théoriciens russes est ainsi devenue possible avec I'avenemendttiedaes de spectroscopie
a imagerie développées essentiellement au cours des années h¢fitenhant largement
utilisées en photophysique et en photochimie. Dans son principe la tecltiimagerie

consiste a projeter, sous linfluence d'un champ électrique stalegigarticules chargées
eémises apres photoexcitation vers un détecteur sensible en poditi@nasune distance
macroscopique de Il'atome photoionisé. Observer le caractere quamhigudux de

photoélectrons nécessite alors une résolution instrumentale élevée.

La premiere observation de ce type de structure d’interféréramhgsant I'oscillation
spatiale de la fonction d’'onde électronique a été réalisée en 1996quéype de Christophe
Blondel [7] au laboratoire Aimé Cotton dans une expérience de micrescopi
photodétachement. Quatre ans plus tard, la collaboration entre notre &@dgidpe
« Dynamique des états excités » dirigée par Christian Boetlazlle de Mark J.J. Vrakking
(FOM-AMOLF Amsterdam) a ouvert la voie a une premiére agpée de microscopie de
photoionisation. Par rapport au cas de la microscopie de photodétacHenuaist de la
photoionisation est plus riche dans le sens ou le potentiel coulombierfientrésiduel et le
photoélectron est a l'origine d’'une plus grande complexité descto@jes classiques et du
probleme quantique correspondant. Les premiéres expériences de mierospI
photoionisation on été réalisées dans le cadre de cette collabsratitatome de xénon [8],
pendant la these de Franck Lépine sur l'installation du FOM.ruatste interférentielle de
image et l'influence du champ coulombien sur les trajectoéiestroniques (distinction
entre trajectoires directes et indirectes) ont été demontdées cette expérience.
L'interprétation de ces résultats par des modélisations sessigles a été réalisée dans
notre équipe. Tous les résultats obtenus dans cette campagneidimgsavaient montré
une évolution réguliere du comportement de I'image en fonction de I'éndegi’électron
(nombre de franges, rayon classique, etc..) et aucun effet margésodance. Depuis cette
collaboration, la microscopie de photoionisation est devenue un theme luerchec
permanent de notre équipe dont I'objectif général est I'étude de landyrade désexcitation
des systemes atomiques modeles (atome, molécule et agrégaity excdessus du seuil

d’émission d’électrons lors des processus de photoionisation et de photodétachement.
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Dans le but de mettre en évidence les effets de résonancksveir acces aux
informations détaillées concernant la fonction d'onde électroniqueciass aux états
résonnant quasi-discrets, nous avons développé au LASIM notre propre aperase
photoionisation afin de travailler sur un atome plus Iéger que le xéammé de lithium, se
rapprochant le plus possible du probléme hydrogénoide. Malgré la mrégdemc coeur
électronique dans le lithium nous avons pu mettre en évidence deglefigétsonance dans la
microscopie de photoionisation. En particulier, dans certains cas, vans @u montrer que
le nombre de franges sombres dans I'image de photoélectronpamsdst méme sur et autour
de la résonance dans le continuum. Sur la résonance, ce nombre ds framgspond au
nombre de nceuds de la fonction d’onde associée a un état Stark de nomlmeejnabien
défini, hors résonance il évolue de maniere monotone avec I'énkerglgférence entre les

deux restant cependant subtile...

*kkk

Afin de comprendre le processus de microscopie de photoionisation deérenani
guantique et pour interpréter quantitativement les résultats mgrédaux obtenus, nous
avons realisé des simulations numériques reposant sur une méthode datjmmopke paquet
d’'ondes électronique. Ces simulations ont été développées dans notredémaiyida these
d’Antoine Ollagnier et en collaboration avec F. Robicheaux (Uniyers Alabama).
Contrairement au modeéle semi-classique, ces simulations traitaettement I'effet tunnel
et l'effet du cceur électronique dans les systemes non-hydwias (via les défauts
guantiques). Des simulations numeériques ont été réalisées sure’abygdrogene (Z=1),

'atome de lithium (Z=3) et 'atome de césium (Z=55).

Par ailleurs, dans le cadre du développement du dispositif expéalmeous avons
développé un modele semi-analytique permettant de rationaliser l@ofmemnent du
spectrometre a imagerie en mode standard ou éventuellement édjuip® lentille
électrostatique d’agrandissement. Ce modéle semi-analytique repodé&pproximation
paraxiale. Il est basé essentiellement sur un calcul d'optiqudcielée qui repose sur
'analogie entre les trajectoires électroniques et lesmmyumineux. Ce modele permet en
particulier de calculer analytiquement, pour une géométrie donngepaeametres de

fonctionnement précis du dispositif, la position du plan focal, le grandissement, etc.

*kkk
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Ce manuscrit est divisé en quatre chapitres :

Le premier chapitre présente de maniere générale le prolwenteffet Stark de
'atome d’hydrogéne dans le continuum et les spécificités daemgs non-hydrogénoides.
Ce chapitre expose les éléments essentiels nécessaranmprehension du spectre Stark

dans le continuum, cadre des expériences de microscopie de photoionisation.

Dans le deuxieme chapitre, nous décrirons le modeéle semi-analgtigueaous avons
développé pour étudier quantitativement le fonctionnement du spectrongtagerie et le
microscope. Nous présenterons une série de comparaisons entrenegseet calcul semi-
analytique pour montrer la fiabilité du modele. Nous discuterons desies limites de

validité, de ses applications potentielles et de sa généralisation possible.

Le troisieme chapitre est consacré aux simulations quantiquesodagption du
paquet d’'ondes électronique. Au début de ce chapitre, nous allons rappedanuéations
classiques et semi-classiques des trajectoires d’'unasledans le potentiel coulombien et
Stark. Ensuite, nous présenterons la méthode de « split-operatoagusltel sont basées les
simulations, la dynamique électronique, I'évolution de linterférognandu paquet d’ondes
avec I'énergie et les effets des résonances. En étudiaas ldes trois atomes H, Li et Cs,
nous allons mettre en évidence l'effet du coeur électronique danstdeses non-

hydrogénoides.

Dans le quatrieme chapitre, nous présenterons le dispositif expéainutilisé dans
les expériences de microscopie de photoionisation de I'atome denligtinous présenterons
les séries d'images expérimentales obtenues pour différentmssatibns. Nous pourrons
alors comparer les résultats expérimentaux avec les résuldenus par simulations
guantiques de propagation de paquet d’ondes. Contrairement aux résultats sbteleus
xénon ou aucun lien entre la structuration du continuum et la naturengeférogramme
n'avait été mis en évidence, nous montrerons dans le cas de l'detitbium la premiere
signature expérimentale d’'un effet de résonance dans les image®roscopie. L'excellent
accord entre les résultats expérimentaux obtenus sur le lithiles gimulations numériques

sera détaillé dans ce chapitre.
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Chapitre 1 : Effet Stark dans le continuum et dption théorique da la microscopie de photoionati

Chapitre 1

Effet Stark dans le continuum et description
théorigue de la microscopie de photoionisation

|. Introduction

La microscopie de photoionisation consiste a observer, dans tous aits eflux
d’électrons sortant lors d’'un processus de photoionisation en présenahadmp électrique.
Toute notre compréhension des observations expérimentales repossuainsie bonne
compréhension de l'effet Sark dans le continuum. L'objectif de ce tchagst donc de
présenter un certain nombre de rappels concernant l'effet Starkariculier dans le
continuum ou il manifeste des caractéristiques sensiblementedi#sr du spectre discret.
Une présentation générale de I'effet Stark dans le continuumcesisdale dans I'ouvrage de
référence de T.F. Gallagher [1] qui s’appuie beaucoup sur les travddAdelarmin [2, 3]
pour décrire le processus de photoionisation en présence de chamgude Afin de
comprendre plus qualitativement les phénomenes en présence, une anatgsmes de
trajectoires classiques des photoélectrons, étroitement liégwiraaipe méme de notre
expeérience, sera rappelée dans le troisieme chapitre. EHedses ce méme chapitre

complétée par une approche semi-classique.

Lors d’'un processus de photodétachement, I'électron émis a partirsgsteme
atomique est un électron libre, qui, en présence d'un chantpgtlecstatique possede un
mouvement analogue & celui d’'une chute libre [4]. A chaque point ded&esparespondent
deux trajectoires paraboliques possibles qui interferent, donnant léeacastruction d’'une
figure d'interférence. La photoionisation est un processus sensibl@lnentomplexe. Lors
de la photoionisation d'un atome neutre, I'électron excité intesagit le champ électrique
mais aussi avec le champ Coulombien découlant de I'ion résidaadete coeur électronique
dans les systémes non-hydrogénoides. Pour une ionisation juste audilesmint-selle,
I'énergie cinétique de I'électron émis est tres faible ‘@eide de quelgues meV) et on ne peut
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négliger aucun de ces champs. La trajectoire électronique, daas,agest plus parabolique
et l'interférogramme résultant de l'interférence entre tlesschemins possibles que peut

prendre I'électron pour atteindre un point donné sur le détecteur est donc tres complexe.

Ce chapitre est divisé en deux parties principales. Dans lagpeepartie, nous allons
exposer les bases théoriques du probleme de l'atome d’hydrogétemmp électrique en
coordonnées paraboliques qui sont les coordonnées les plus adaptéegmigtiee slu
probléeme. Nous nous intéresserons aux propriétés de sa fonction d’ond@nauxombres
guantiques du systeme, a l'effet Stark sur les niveaux d’énetrgigalement a la déformation
du potentiel, a I'abaissement de la limite d’ionisation et au cgaeples états discret avec le
continuum d’ionisation. La photoionisation de I'atome d’hydrogéene en chheopigue sera
discutée. Ce sont ses caractéristiques qui vont en effet nous daindela compréhension du
spectre continu. Dans la deuxieme partie, nous présenterons legispgcieés systéemes non-
hydrogénoides. Nous verrons comment le coeur électronique est aéatign potentiel qui
vient perturber le potentiel coulombien, comment cette interactiopriesten compte via le
défaut quantique, et quelles en sont les conséquences sur legndiagréStark. Nous
présenterons ainsi la photoionisation des atomes non-hydrogénoides en chaigpeslectr

Il. Atome d’hydrogene

Dans cette partie, nous allons rappeler les notions essentallesricant le probleme
d'un atome dans un champ électrique statique nécessaires a faébension de la
dynamique des électrons émis par photoionisation en présence du deatrigué. Ces
notions seront introduites dans le cas « modéle » de 'atome djgrroles spécificités des

atomes non-hydrogénoides seront présentées dans la deuxiéme partie deree chapi

Nous considérons dans la suite le cas de I'atome d’hydrogenegealile spin,
comme un systeme de deux particules : un proton de masse M eirge pbnctuellet e et,
un électron de masse m et de charge ponctaetieNous ne considérerons dans la suite que
l'interaction coulombienne entre ces deux particules distantes, deette interaction ne

dépend que de leurs coordonnées relatives.
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1.1 Hamiltonien et fonction d’onde

En notantP l'impulsion totale associée au centre de magsdjmpulsion relative et

u la masse réduite, nous pouvons séparer, dans I'énergie totate systéme, I'énergie

cinétique I52/[2(M +m)] correspondant au mouvement du centre de masse, et I'énergie
interne du systéme correspondant au mouvement relatif entre lepatéuules. En présence
du champ électrique extérielrselon la directiorg, 'Hamiltonien s’écrit dans le centre de

masse [5] :

p2 p2 2
H=2+v()+w="-
2y+ (r)+ ou (ame) + eFR (1.1)

Ou W est I'Hamiltonien associé au champ électrique qui décrit tacteon entre le moment

dipolaire électrique indugR de 'atome et le champ électrigee

Dans le repére du centre de masse, I'évolution du systéme est ganteeésolution

de I'équation de Schrédinger, exprimée en unités atomiques [6]:

1 1 = .
[——DZ -+ FR}/f(r)= Ey(r) (1.2)
Cette équation d’'onde est séparable en coordonnées lpguabd, 77, @) définies par :

E=r+z=r(+cosb)
n=r—-z=r(-cosh) (1.3)
¢ = arctar{y/x)

Une solution générale de I'équation (1.2) prenfbfene séparable suivante
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uend)=dehlne™ &9
Et les fonctionsg(é) et h(p) satisfont les équations différentielles suivantes
d(,d) (1., m 1_, _
d( d) (1. m 1_, _ (1.6)
_a(”@j*[f” Ak *ZZH““)

Ou Z et Z, sont des constantes de séparation pouvant éteidéoéies comme des charges
positives liant I'électron le long des coordonndest . Les constantes de séparation sont

liées par la relation :

Z,+7Z,=1 1.7)

En absence de champ électrigite=(0), la résolution du systéme d’équations (1.5) et
(1.6) conduit a [6] :

n=n,+n, +/m+1 (1.8)
et
_1f ,Im+1
SRLE
_1f Imet
Zz—ﬁ(nﬁ > j (1.10)

ou n est le nombre quantique principal Bt,etn, (n; = 0, n, = 0) sont les deux nombres
guantiques paraboliques correspondant aux fonctig({s) et h(/7) respectivement. Plus

précisémentn; et n, correspondent au nombre de nceuds de la fonctiardd’'suivant les

coordonnées paraboliquéset 7 respectivement.

On peut ainsi trouver les valeurs propres en éadayi unités atomiques) [6] :
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E =——_ (1.11)

Les niveaux d'énergid=, sont dégénérés puisqu’ils ne dépendent que du moquantique
principal n. En coordonnées paraboliques, les états d’éndrgieets sont quantifiesy n,

m).

1.2 Effet Stark

Fondamentalement, la présence du champ électrij@gear a pour effet de lever la
dégénérescence de I'état quantique de nombre quantrincipah en plusieurs composantes
(multiplets Stark). Dans I'atome d’hydrogéne, laresde champ électrique est faible, on peut
appliquer la théorie des perturbations au premrereoet on obtient les états dégénérés

d’énergie [5, 8]:

11 3
=———+—Fnk 112
e 2n* 2 ( )

aveck =ng - ny.

Au premier ordre, les énergids. . dépendent de, k et m (a travers sa dépendanceren

nnn,

(1.8)) et évoluent linéairement avec le champ &tpee. Classiqguement, Il s’agit d'un

probléme d'interaction entre le champ électriqu€W =/ F ) et le moment dipolaire induit

[I1= &R de I'atome. Pour un moment dipolaire anti-paralléli champ électriqué & 0),
I'énergie des états augmente de BKE et ces états sont dits « états bleus;»>(n,). Tandis

gue pour un moment dipolaire paralléle au champtddgie k < 0), I'énergie des états
diminue de -3/AKF et ces états sont dits « états rougas; x (). Pour chaqué& =n; - n, on

a donc un moment dipolaire particulier qui correxba un état Stark bien défini. Au second
ordre, 'effet Stark abaisse toujours I'énergie d&s et leve totalement la dégénérescence en
|[m|. La théorie des perturbations nous donne poutatnf€ n;, np, m) la correction au second
ordre suivante (en u.a.) [8] :

11
mn, =752t
2n

3 1
EFn(nl—nz)-Ean“[ﬂnz—3(n1-nz)2'9m2+14 (1.13)
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Un exemple de multiplets Stark est présenté sufigiare 1.1. Cette figure montre la
séparation des états énergétiques principaux tmr&ad’hydrogéne par le champ électrique

en plusieurs états Stark.

e —

-600
-650 _- . /“
.n=1
-700 \v‘
»
] n=—'
-800 0

AR N
\
Limite d'Inglis-Teller

7

,
¢,¢

Energie (cm ™)

-850

-900 qn=11

——
T

7 T T T T T T T T T
0 1500 3000 4500 6000 7500 9000

Champ électrique (V/cm)
Figure 1.1: Diagramme des multiplets Stark montrata levée de dégénérescence des états de l'atome

d’hydrogéne (m = 0) par le champ électrique. A pade la limite d’Inglis-Teller (courbe noire), les

multiplets de nombres quantiques principaux voisiss recouvrent.

En évaluant, au premier ordre, le chafp pour lequel I'état bleu de plus haute énergie de

nombre quantique et de I'état rouge de plus basse énergie de noquastiquerf + 1) se

croisent:

_—_§|:|T(n+1)n:———gF,Tn(n—l) (1.14)

on obtient, lorsquar >>1 :
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Fr :]1/( 5) (1.15)

A partir de cette valeur du chanf, dite la limite d’Inglis-Teller (représentée daasfigure

1.1 par la courbe noire), les multiplets de nombgemntiques principaux voisins se
recouvrent. La symétrie élevée de I'atome d’hydnegfait que les multiplets se croisent sans
interagir, ce qui ne sera plus le cas dans un mgstion-hydrogénoide. Cette limite d’Inglis-

Teller marque alors la transition vers le régimelkdamp fort.

1.3 Potentiels erg, etn : seuil d'ionisation et couplage
états discrets-continuum

Outre l'effet Stark proprement dit et la levée dgé&hérescence des états, la présence
du champ électrique a pour effet d’abaisser laténd’ionisation du systéme, comme le
montre la figure 1.2, en créant un point-selle denpotentiel. Le potentiel dans lequel se
déplace I'électron est alors la somme du potemtieilombien pur (-X) avec le potentiel

Stark Fz (en coordonnées cartésiennes) associé au charoigtie F. Classiquement,
I'énergie d’ionisation de I'atome est abaisséealguantitéE ¢ = -2/F (en unité atomique)

correspondant au point-selle crée par la présemobamp électrique exterie
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Figure 1.2 : Energie potentiellen coordinnées cartésiennegésultante de la combiison du cham

Coulombienavec le potentil Stark (F=1 u.a).

Une conséquence trés impnte de I'abaissement de la barr du poteitie est le couplage
des états discrets au continn d’ionisation. Cet eet est schématisé sur figure suivant :

Figure 1.3: Couplage des étatde Rydber au continuum d'ionisation par la préence du chap

électrique extérieur.

Les états Stark adessus duoint-selle classique sont dodarectement ouplés au continuu
d’ionisation, leur durée de v@minue a cause du couplage et ils peuessiite s'ioniser. La

durée de vie dépend airde la localisaon de I'état dans le potentiele& fonctions d’onde
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associées aux états bleus § n,) sont localisées du c6té des potentiels croissatd),
tandis que les fonctions d’ondes associées aug gages 1y < np) sont localisées du coté
des potentiels décroissantsX0) c’est-a-dire du c6té du point-selle. La duréevidedes états

rouges sera donc beaucoup plus courte.

En raison de la séparation exacte du probléme atenfe d’hydrogéne en champ
électriqgue dans le systéme de coordonnées parabslgf de la quantification du mouvement
selong, il existe en fait une valeur différente du sedlibnisation pour chaque valeur de

En introduisant les fonctiors(¢) etH(#) suivantes [2, 9, 10, 11] :

(1.16)

_G(¢) Hln)
g(f)—\/? h(7) N

et en introduisant un facteur de normalisa{i’ﬁ, on obtient les équations différentielles
séparées suivantes :

ddC;(zf)jL[E_vl(E)]@:O (1.17)
d2
d|;|7£’7) + [E —Vz(ﬂ)]# =0

Les fonctions d’onde@(f) et H(/]) décrivent le mouvement d’un électron d’énergiéd

placé dans des potentie\é(f)/4et Vz(/7)/4 donnés par le systeme d’équations (1.18) et

présentées dans la figure 1.4:

m’-1 F& 2Z
V(&)= -t
, (1.18)
_m*-1 Fp 2z,
VZ( )_ 2 -
2n 2 N
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Figure 1.4 : PotentielsV, (£) etV,(r7) calculés dans un champ électrique F = 1000 V/cmupa = 0

et une constante de séparation Z 0, 0.5, 1. Le point-selle classique M;(fy) correspond a £

=0.

En absence de champ électrigike=(0), le systeme d’équations (1.18) montre que les

potentielVy(7) etVi(é) sont identiques en substituadit par Z;. Ainsi, le puits de potentiel

est tres étroit erz=0 pour de faibles valeurs dg etZ,. Lorsque ces derniers augmentent le

puits de potentiel s’élargit et, pour une énergiartte, le nombre de nceuds de la fonction

d’onde augmente aves.
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En présence du champ électrigie4(0), les constantes de séparation sont données, au

premier ordre et pour une énergie négative, par [6]

Z, = B(-2E)*? (1.19)
Z,=1-7, (1.20)
avec au premier ordre :
1
pr=n+ §(|m| +1) + F(6n? + 6ny|m| + 6ny + m? 4 3|m| + 2) (1.21)
1 3

Plus important, le potentiel est qualitativemeriitédent selon les coordonnées paraboligfies

etn:

Selon & on remarque la formation d’une barriére de patennfinie puisquev,(£) - FE
lorsqueé - o . Le mouvement de I'électron est donc confiné selette coordonnée quelle
gue soit la valeur de I'énergie et le nombre de dsxle la fonction d’onde, (&) correspond
au nombre quantique paraboligogqui reste toujours un bon nombre quantique y canmpr
dans le continuum. Pour et m donnés, lorsqu&; augmenten; augmente (€qg. (1.19)) et le

potentielVy(&) diminue (€g. (1.18)) comme le montre la figure 1.4

Selonn, les propriétés du potentiel et de la fonction desdnt bien différentes. La barriere
du potentiel, contrairement a la directigns’abaisse puisque, () - —Fr lorsquesn - w .

Le mouvement de I'électron est donc libre et I'Glea peut s’échapper, selon cette
coordonnée, a partir du point-selle créée par isgment erV,(7). Bien en dessous du
point-selle, I'électron est lié selon les deux cmoméesf et et,n, reste approximativement
un bon nombre quantique et correspond au nombrexlels de la fonction d’onde selgn
Juste au-dessous du point-selle, il y a par camtiee probabilité non nulle de I'électron de
s’échapper par effet tunnel. Poaret m donnés, lorsqu&; augmenten; augmente (éq.
(1.19)), 2 diminue (éq. (1.20)) et donc le potenti&(;) augmente (éq. (1.18)) comme le

montre la figure 1.4.
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Seul le nombre quantique paraboligog reste donc un bon nombre quantique dans le
continuum, au dessus du point-selleve(r) et, pour chaque valeur dg correspond un seuil

d’ionisation dont I'énergie augmente avwgc(i.e. Z;) et est donnée, en unités atomiques, par
-2yZ,F =-2,/(L-Z))F . Le point-selle classique correspond a la constdatséparatios;

= 0. Ainsi au dessus du point-selle classique, lmbre quantiquen;, correspondant au
nombre de nceuds de la fonction d’ondes selon ledoooée paraboliqué augmente d’'une

maniére monotone avec 'énergie.

Nous tracons dans la figure 1.5 les seuils d'idiogaEse.i (n:) (calculés au second
ordre de la théorie des perturbations) pouallant de 0 a 20. Au dessus de ces seuils, tous
les états Stark provenant des nombres quantiquasigaux différents sont couplés au
continuum d'ionisation. Ainsi un état Stank, (,°) contribue au spectre (& la section efficace
d’ionisation) si son énergie est au voisinage dul skionisation Eps (n%). En outre, la figure
1.5 montre que la limite d’Inglis-Teller (début dwoisement de multiplets Stark provenant
des nombres quantiques principaux voisins) se &ouuelque soit la valeur du champ
électrique, au-dessous du point-selle classiqueuceonduit a une difficulté au niveau de

I'identification (savoir le nombre quantique pripal) des résonances.
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Figure 1.5 : Abaissement des limites d’ionisationck (n;) pour chaque n. Le point-selle classique est

également montré sur cette figure.

II.4 Photoionisation en champ électrique

La photoionisation est un processus physique deqgel un ou plusieurs photons
incidents éjectent un ou plusieurs électrons dystésne atomique neutre ou ionisé. Dans le
cas le plus simple qui nous concerne, la photoatiois atomique consiste a amener un
électron, suite a l'absorption d'un photon uniqlien état lié vers le continuum d’ionisation.
L'énergie de I'électron éjecté est alors égaleaeltgie du photon incident moins I'énergie
initiale de liaison de I'électron. Le processuspt®toionisation permet d’étudier notamment

les états Stark qui structurent le continuum.

Expérimentalement, Freeman et ses collaborate@jsofit mesuré avec précision en
1978 des résonances dans le continuum lors deolaiphisation de I'atome de rubidium en

présence d’'un champ électrique. Cet effet a ét@itensetrouvé dans plusieurs expériences
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réalisées sur des atomes simples comme sodiumbiytte et hydrogéne [13, 14, 15]. Des
résonances fines ont été clairement observéesldsisections efficaces totales d’'ionisation
au-dessus du point-selle. E. Luc-Koenig et al [@7D.H. Harmin [2, 3, 16] ont étudié en
détail la nature de ces résonances avec une agppackment quantique pour les premiers,
semi-classiques pour le second. Pour I'essenéiglrdsonances Stark dans le continuum sont
le prolongement des multiplets Stark dans le spetiscret. Ceci est illustré figure 1.6 ou les
multiplets Stark sont tracés (calcul au secondeodirs perturbations) jusqu’au point ou ils
atteignent le seuil d’ionisation pour leur valeemd respectif (la figure 1.6 compléte la figure

1.5 qui ne présente que la position des seuils).

A cause de la durée de vie finie des résonancestueture du spectre est cependant
gualitativement différente dans le continuum pagopat a la région du spectre discret.
Nombre de caractéristiques (regles de sélectiggalies, nombre quantique paraboliquge
distributions angulaires des électrons, etc..) @ass discrets hors champ électrique restent
conservées dans le continuum en présence du chiopigtie. Chacune des résonances

observées dans les spectres expérimentaux corgegpam état Stark quasi-discret défini.
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Figure 1.6 : Résonances Stark dans le continuumdégs a partir du calcul au second ordre de la
théorie des perturbations. Elles représentent leolpngement des multiplets Stark dans le
spectre discret. Cette figure compléte la figuré,lles états Stark sont coupés au point ou ils

atteignent le seuil d’ionisation pour leur valeuredn, respectif.

Dans ce paragraphe nous nous intéressons a laiqutisetion en champ électrique
dans le cas de I'atome d’hydrogéne. Dans ce cammeonous l'avons expliqué dans le
paragraphe précédent, la séparation en coordoma¢aboliques est exacte, reste un bon
nombre quantigue au-dessus du seuil d'ionisatica. structuration du continuum est
gouvernée par la largeur de chacune des résonandesst elle-méme fonction de la position
de la résonance par rapport au seuil d’ionisatiorcahaln; correspondant. Pour une valeur
de n; donnée, est associée une énergie de &ulil () pour chaque valeur du champ

électrique (voir figure 1.5).
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En premiére approximation, on peut considérer qdessous du sellse i (M) il N’y
a aucune contribution au spectre de photoionisatams le canah;. Au contraire, bien au-
dessus de ce seuil, toute excitation dans le cananduit a une résonance de durée de vie
extrémement courte et donc de tres grande largeuregfait que contribuer au continuum de
fond non structuré du spectre. Ce n’est que daesrégion étroite d’énergie au dessus du
seuil Eseyil (M) que des résonances plus ou moins larges, de najuhrgiquen; bien défini,
vont contribuer a la structuration du spectre cantiAinsi, et encore une fois de maniére
assez qualitative, I'examen des figures 1.5 et definet d’anticiper que les résonances
dominantes dans le continuum a une énelfgauront pour nombre quantigme le nombre
guantique dont le seultsgy; () est immédiatement inférieur& Le nombre quantiquiey,
nombre de nceuds de la fonction d’'onde sélogst a priori le nombre de zéros de I'image de
la fonction d’'onde que nous allons observer en osimopie de photoionisation. Ainsi, en
premiere approximation, la figure 1.5 représentee wartographie simplifiee de la
microscopie de photoionisation en fonction de Iigeeet du champ électrique via le nombre
guantique n; que l'on s’attend a observer de maniere directe neicroscopie de

photoionisation.

Au-dela de cette approche qualitative, une apprpbie quantitative tirée des travaux
d’E. Luc-Koenig et A. Bachelier [17] ou de D. H. id@n [2, 3, 16] permet d’affiner
l'interprétation. Selon cette approche, la sectéfitace totale peut étre considérée comme la
somme des forces d'oscillateur partielle pour chagombre quantique;. Pour I'atome
d’hydrogéne et pour une polarisation paralléhe=0), le résultat obtenu par l'intégration de
'équation de Schrodinger (1.2) par E. Luc-KoenigAe Bachelier est montré sur la figure

suivante [17]:

30



Chapitre 1. Effet Stark dans le cainuum et description théorique da la microscafg@ghotoionisatio

ip‘,f i
el . \
2 S — n=9
n=10___ __
_________ n=1l 8 0 :
2 g
0 . : 50 o
~ ”/ A
= ~J T 5 2! /2/
T‘“?L-L—«Rg%? [2423 45194 3 n
df ; 1
aw
0.2 :
|
I B i
0l g,_—_»——#’
| il |
7 el
P E%FF#_?L 6 1 I 118 >
N - J Il !
2 9 g8 76 5 4 P21 0 W(10%a.u)

Figure 1.7 : (f) et(df / dw) représentent respectivemeles forces d’oscillateur guasi-discretes » et
dans le continuum correspndant a la transition de I'état fondamentide I'hydrogénevers un
état excité (nam) en préseice d’un champ électrique F = 1.5.° u.a. et pour ine polarisation
paralléle (m=0). \ représente, en unités atomiques, le seuil d'ionisatior,s (n;). La figure
inférieure (df / dw) présate des résonances de largeurs différentéiigure inférieure). Le
sommet @ chaque résonate (df (r{) / dw maximum)est relié (dans la figure gpérieur) a une
(n,) définie et corresponant a la méme valeur de;. Chaque résonanc¢peut donc étr
identifiée par un nombrequantique r,. Dans la figure supériare, une ligie connecte le
différentes forces d'oscilla:ur totale correspondant aux différentes valeurs n; mais la méme

valeur de n (n =7, 8, 9, 10,1). Figure tirée de la référencgl7].

Cette figure montre, pourhaque nombre quantiqun;, les faces doscillateur dans le
continuum (df / dw) etles forces d'oscillateur quasi-discrétes (f) correspondant a
transition del'état fondametal de I'hydrogene versin état excité deiombres quantique
nmm (ou n; et m sont de bas nombres quantigs) en présencd’un champ électriquiF =
1.5.10° u.a., pour une polzation parallélem = 0) et pour degnerges au-dessous de la
limite d'ionisationen chamgnul. V, représente I'énergiBsei (N1) du seuil d’ionisation el
V(n) pour les différentsn; dont lesvaleurs sont indiquées par déléches.Les forces
d’'oscillateur dans lecontinaum df / dw (figure inférieure présenent clairement des

résonances de largeurs diffnte: dont le sommet de chacune correspau seuil d’ionisatiol
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Eseuil (M) pour un nombre quantiqug. Les résonances peuvent donc étre identifieesepar
nombre quantiqu@;. La premiére résonance;(= 0) apparait juste au-dessus de la limite
classique d’ionisation, puis en augmentant I'éregmgi augmente et des nouvelles résonances
(n, ny) correspondant au seuil d’ionisati@geui (M) pour n; apparaissent progressivement.
On retrouve bien les caractéristiques décrites itqtimement ci-dessus, a savoir une
résonance; dans le continuum reste relativement étroite pecccontribue au spectre comme
une structure caractéristique, seulement au vasir{puste au-dessus) des sellg,i ()

correspondant.

Comme le nombre quantique correspond aux nhombre de noeuds de la fonctiordd’selon
la coordonnée paraboligenous pouvons en déduire que la fonction d’'ondeanicun nceud
sur la premiere résonance (point-selle classique), pe nombre de nceuds augmente d’'une

maniére monotone avec les résonances.

Un point distinctif de la figure ci-dessus est tégence des résonances (df / dw) trés
larges et faibles en intensité autournde= 5. Cette caractéristique existe notamment dans |
région de transition des états Stank=00,n; = 0..5) provenant de nombre quantique principal
n =10 aux états Starkn(=11, n; = 5..9) provenant de nombre quantique principaill.
Chacune de ces résonances larges correspond dénaeffe superposition de deux états
provenant de deux nombres quantique principauxin®if@ =10 etn =11). Ainsi dans la
région de transition, nous avons deux résonancepajtent le méme nombre quantiqog
mais des nombres quantiques principaux voisinsgpeide seuil d’'ionisationEseyi (n) se
trouve, dans ce cas, entre les énergies de detsxSterk §, ny) et (1 +1, ny). Il s’agit dans
I'exemple ci-dessus, de deux états Stark10,n; = 5) et 6 =11,n; = 5). En général donc le
nombre quantiqu&; augmente d’'une unité chaque fois que I'on passeusa résonance
intense, sauf exception du type ci-dessuddofi= 0. Concrétement le nombre quantique
d'une résonance intense correspond, a une exceelbgmproximation, a la carte présentée

figure 1.5.

Un exemple d’une section efficace totale d’'ionsatde I'hydrogeneni = 1) calculée
dans un champ électriqlre= 1010 V/cm est présenté sur la figure 1.8. Cetspest calculé
en utilisant la méthode de « split-operator » qoasnallons décrire dans le chapitre 3. Il
montre clairement la présence des résonances giutaret d'intensités différentes dans le
continuum d’ionisation, a partir du point-selle sdajue. En utilisant la méme méthode qui

permet la visualisation de la propagation du padigide, nous notons au-dessus de chaque
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résonance le nombre de franges sombres (c’eseaddinceuds de la fonction d’'onde selon

€).

30,0k
- F =1010 V/cm
m=1
3 25,0k - H Simulations (Split-operator)
E - 4 Eseuil (n 1)
= E a (n=29,n)
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igure 1.8 : Section efficace totale d'ionisation d#hydrogéne (m=1) calculée dans un champ électrgu
F=1010 V/cm en utilisant la méthode de « split-optr ». Elle montre la présence des résonances de
largeurs et d'intensités différentes. nous notons-dessus de chaque résonance le nombre de nceuds
de la fonction d’onde seloi§. A 'aide du calcul perturbatif au second ordrepns notons I'énergie des
limites d’ionisation Eg; (n1) pour chaque n et I'énergie des états Stark quasi-discrets cop@sdants.

Les niveaux dénergie E,« (n=29, n, m=1) calculées au deuxiéme ordre de la théories de
perturbations sont indiqués pour mémoire.

Afin de comprendre qualitativement 'origine desaBances, nous avons indiqué sur
le spectre, a l'aide du calcul perturbatif au selcordre, I'énergie des seuils d’'ionisatiBg.i
(n1) pour chaquen; et I'énergie des états Stark quasi-discrets cpomdants. La figure ci-
dessus montre que la deuxiéme résonance dontdtidord’onde a 0+1 noeud selgnng =
0+1, 0 ou 1 frange sombre) se situe juste au desasuil d’'ionisatiorEys (N = 0) pourn, =
0 et juste en-dessous du niveau=(29, n; =0) calculé au deuxiéme ordre des perturbations.

La troisieme résonances= 1, 1 frange sombre) se situe eriig (N1 = 1) et le niveaun(=
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29, m =1), la quatrieme résonanae € 2, 2 franges sombres) se situe efgg(n; = 2) et le

niveau 6 = 29,n; = 2), et ainsi de suite..

La figure 1.9 montre les résonances observées iexg@ialement dans la section
efficace totale de photoionisation de I'atome dtogEne pour deux polarisations : parallele
(a) et perpendiculaire (b). Cette section efficac&é obtenue par H. Rottke et K. H. Welge
[18] excitant I'hnydrogéne a partir de I'état Stdoleu (1 = 2,n; = 1, m = 0) dans un champ
électrique relativement élevé- (= 5714 V/cm). Nous remarquons que lintensité des
résonances n’'est pas la méme selon les deux ians comme les regles de sélection le
laissent présager. Pour une polarisation parallelégure 1.9 (a) montre que l'intensité des
résonances est relativement forte au début durspeict coté du point-selle, elle diminue loin
du point-selle puis augmente de nouveau procha timite d’ionisation en champ nul. Pour
une polarisation perpendiculaire, la figure 1.9r{imntre l'inverse : juste au dessus du point-
selle, l'intensité relative est faible, elle augrieeavec I'énergie puis diminue proche de la
limite d’ionisation en champ nul. En effet en pmésedu champ électrique, l'intensité relative

des résonancesy(n, m) excitées a partir d’'un état initiah (I m) est proportionnelle au

module carré des éléments de matffae,n,m|nim)|".
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Figure 1.9: Spectres de photoionisation de I'atord&hydrogéne obtenus dans un champ électrique
F=5714 V/cm [18]. La polarisation du laser d’exciian est respectivement paralléle (a) et
perpendiculaire (b). en ionisant un état Stark bl@ =2, n=1etm =0.

Ill.  Atome non-hydrogénoide
I1I.1 Influence du coeur ionique

Dans la suite, nous allons nous intéresser auxestoran-hydrogénoides dans un état
de Rydberg tel que I'électron périphérique (de vedg est excité avec une énergie proche de
la limite d'ionisation de I'atome. Cet électron dsttement différencié des autres électrons
non excités constituant le coeur ionique. On pentdwmnsidérer que I'électron de valence se
meut dans le potentiel créé par le cceur ioniquesttad du noyau et des -1 électrons

restant.
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Pourr trés grand, le potentiel vu par I'électron ex@st -1f, identique a celui d’'un
atome hydrogénoide. Polirtres petit (tend vers 0), le potentiel di au notend vers Z/r.
Entre ces deux cas limites, le potentiel centkalr) vu par I'électron est complexe mais son
effet peut étre décrit assez précisément dansdie aie la théorie du défaut quantique. Cette
théorie permet de décrire simplement la fonctioonde et les niveaux d’énergie d’'un

électron excité (de valence) dans le champ d’'unrdogugue [19]. Selon cette théorie, les
niveaux d'énergie peuvent étre repérés, en unit#iques, parE,, = -1/2v? :]/Z(n—,u()2
a la place deE, =—1/2n% ou 4, est le défaut quantique correspondant & un moarentlaire

l.

L’équation de Schrédinger de I'atome d’hydrogénecleamp électrique non nul n’est
séparable qu’en raison des propriétés particuliduepotentiel coulombien pur f1/Dans le
cas général d’'un potentiel centk&l(r), la présence d’'un cceur ionique de taille finie éohe
la séparabilité de la fonction d’'onde en coordosnparaboliques. Le nombre quantique
paraboliquen;, qui était un bon nombre quantique dans I'hydregeme I'est donc plus
parfaitement. Dans le cas non-hydrogénoide, des Blalis et rouges d’énergies voisines se
rapprochant sous l'influence du champ électriquergecouplés en raison de l'influence du
coeur ionique de taille finie. Ainsi, plus le cceur gue est important, plus ce couplage est
fort. Cet effet se manifeste, contrairement au @ad’hydrogene, par des figures d’anti-
croisement des états Stark ayant des énergiesngsisiCet anti-croisement est autant

important lorsque le cceur ionigue et donc le défaantique est important.

Dans le cas non-hydrogénoides, en ignorant le sgmnétkctrons de Rydberg, I'Hamiltonien
peut étre donné par [1]:

2
H :—%—%+Vc(r)+ Fz (1.23)

Ou V(r) est la différence entre le potentiel de I'atome -hgdrogénoide et le potentiel

Coulombien (-1v) et il est non nul juste proche de 0.

Ainsi, au point d'anti-croisement, I'énergie de s@pian entre deux niveau(h,nl,nz,m) et

(n',n,m,m sera:

AE = 2(nnyn,mV, (r ) ririn,m)| (1.24)
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I11.2 Photoionisation en champ électrique

La photoionisation des atomes non-hydrogénoidest mas trés différent de la
photoionisation de I'atome d’hydrogene. Le fort plage des résonances au continuum Stark
observé par exemple dans Rb, Ba et Na [12, 20, 2&}éabien décrit par la théorie
hydrogénoide. Cependant, le couplage des états &tazceur ionique de taille finie dans les
atomes non-hydrogénoides modifie sensiblementugelage des états excités au continuum.
Dans un atome non hydrogénoide, et de maniére afizdit il existe deux formes d'ionisation

par champ électrique.

La premiére forme est analogue a I'hydrogene. Undganombre quantique, peut
s’ioniser, en gardant la méme valeurndedans un champ si son énergi& est supérieur au
seuil Eseuit (N1) selonV(n). Le taux de cette forme d'ionisation augmentddeapent au

voisinage de la limite classique d’ionisation, coendans le cas de I'hydrogéene.

La deuxiéme forme d'ionisation est semblable a matgssus d’autoionisation [22,
23]. Dans un atome non hydrogénoide n'est plus parfaitement un bon nombre quantique et
les états bleus liés (de hay}, en dessous du point-selle et stables dans ldecBisydrogene,
sont couplés par le cceur ionique de taille finieantinuum Stark des états rouges libres (de
faible n;), au dessus de la limite classique d’ionisatiorcafise de cette perturbation due au
coeur ionique, les états bleus liés dans I'hydrogpeevent s’autoioniser et la limite
d'ionisation correspond, comme dans le cas de ldg&he, a I'état Stark le plus rouge €
0). En dautres termes, I'électron quasi-lié sue wrbite bleue, stable dans I'atome
d’hydrogéne, s'approche du cceur électronique, vo@metpe, a chaque orbite et a une
probabilité non nulle d'étre diffusé par le coeur darsontinuum des états rouges dégénérés.
Un point significatif qui distingue cette forme d'isation de la premiére forme d'ionisation
hydrogénoide, est que son taux ne dépend pas exjmiement de I'énergie au-dessus du

seuil.

La seconde forme d’ionisation conduit a la formatid’'un grand nombre de
résonances « supplémentaires » (non-vues dans beddydrogéne) dans la section efficace
d’ionisation mais aussi, comme dans les spectmgitition des états autoionisants, a une
asymétrie au niveau de l'intensité des résonanseseptant un profil de Fano marqué [24].
En effet, en raison du mélange entre les différeatsaux paraboliques, I'électron a deux

chemins pour passer au continuum des états Staglesa soit par ionisation directe au dessus
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du seuil d’'ionisation, soit par autoionisation exsgant par des états bleus, stables dans le cas
de I'atome d’hydrogene. L’amplitude de la résonacmeespond donc a l'interférence de ces

deux voies.
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Chapitre 2 : Modéle semi-analytique du spectromgéireagerie

Chapitre 2

Modele semi-analytique du spectrometre a
Imagerie. Analogie trajectoire électronique-
rayon lumineux

|. Introduction

Plusieurs méthodes expérimentales ont été utilipéas réaliser la spectroscopie de
photoélectrons depuis le temps de vol électrostatjgsqu’a la bouteille magnétique. Dans
les années 80-90, I'imagerie a radicalement rerléule paysage en la matiere. En 1986,
D.W. Chandler eut I'idée d’associer a un spectroenéér masse par temps de vol des galettes
a microcanaux couplées a un écran phosphorescéamt dadbserver les produits de
dissociation de molécules chargées [1]. Cette igaenconsiste a projeter, sous l'influence
du champ électrique extérieur, les particules aeggur un détecteur sensible en position et
permet d’avoir acces aux informations sur les éasrgt les distributions angulaires de ces
particules. En 1993, H. Helm et ses collaboratent@adapté le spectrométre d’'imagerie d’ion
a l'imagerie d’électrons et ont obtenu des infoioreg sur les énergies et les distributions
angulaires des électrons dans des processus daigrhisation d’atomes de gaz rares [2, 3].
Depuis ces travaux et jusqu’a aujourd’hui, la teghaide spectrométrie par imagerie a connu
un grand développement et son utilisation se gésérfl7]. Cette technique combine a la
fois l'avantage d’'une excellence efficacité (caliea proche de 100% des ions ou électrons)
et la possibilité de mesurer la distribution spatiet angulaire des électrons au moyen d’un
détecteur sensible en position, avec la possibdittenir ces informations résolues en

temps.

La technique d’'imagerie consiste a projeter, sdnfiuence d’'un champ électrique
extérieur suffisamment élevé, la « sphére de Newtdes particules chargées émises par
excitation vers un détecteur sensible en positiem.effet, les particules émise de facgon
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isoénergétiqgue avec un vecteur vitesse initiglese trouvent a un temps ultériguaprés
'excitation, a la surface d’'une sphere (dite de Neytdont le rayon est directement
proportionnelle a la vitesse initiale des partisul@ =t o ). En mesurant le rayon de la

sphere, on peut mesurer la vitesse initiale et dlénergie cinétique E, =my} /2 oum est la

masse de la particule) des particules émises. Ddboales mathématiques d’inversion [4]
nous permettent d’'inverser I'image (projection desphére de Newton) obtenue dans I'espace
de position, sur le détecteur a 2D, a I'espace wsseé et donc nous pouvons avoir acceés aux
distributions radiales et angulaires des vitesseigalies des particules. Si I'énergie des
particules émises est typiquement supérieure a iniente d'eV, elles effectuent des
trajectoires quasi-paraboliques vers le détectedlorc I'approximation balistique peut étre
utilisée pour pouvoir remonter aux distributions Bidliales et angulaires de leurs vitesses
initiales. Cette approximation est exacte dansatedu photodétachement tandis qu’elle n’est
gu'approchée dans le cas de la photoionisationeopotentiel coulombien entre le coeur
ionique et I'électron éjecté a un effet a longuertgm En particulier, lors d'une
photoionisation au seuil (électrons trés lentsiitdraction coulombienne est trés importante
et les trajectoires des électrons ne sont pludbpégaes mais plus complexes [5].

La version standard de l'imageur de photoélectrariéadéveloppée au LASIM, en
1996, par C. Bordas et al. [3]. Ce type d’'imagdilise un champ électriqgue homogéne et un
détecteur sensible en position formé des galetanidrocanaux, d’un écran de phosphore et
d’'une caméra CCD. Le champ électrique homogénerését mar une série d’électrodes en
forme d’anneaux entre lesquelles on applique urféérdhce de potentiels constante.
L’ionisation du jet atomique ou moléculaire estuaée par un faisceau laser polarisé
rectilignement et focalisé au niveau de I'axe dmdlyie du détecteur. Le champ électrique
homogene entraine les photoélectrons produits leedgtecteur. La résolution obtenue avec
ce type d’'imagerie de photoélectrons est limitéelgpaaille de la source d’électrons (taille de
la zone d'interaction du laser avec le jet atomiquanoléculaire). La dispersion des positions
initiales entraine une perte de résolution qui @pmrar conséquent, une image floue sur le
détecteur. En effet, pour des potentiels fixéslesrélectrodes, un léger décalatye de la
position initiale des électrons le long de I'axeddudinal de I'imageur crée un décalage de
Ar = Ax de la position finale de ces électrons sur le détede long de I'axe transversal (axe
parallele au détecteur).
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Pour corriger les aberrations causées par la digpedes positions initiales, Eppink et
Parker ont proposé en 1997 [6] de remplacer le phélectrigue homogéne de I'imageur
standard par un champ inhomogéne créé au moyemidettectrodes annulaires creuses en
leurs centres. Avec une géométrie et des tensioms tioisies, un tel dispositif permet
d’assurer une focalisation spatiale des trajectoifee dispositif est appelé « velocity map
imaging », il est efficace pour une zone dintamacttdu laser avec le jet atomique

typiqguement de 1mfn

Dans les conditions expérimentales habituelles eitiégant des géométries standards
du spectrométre de VMI, les images d'électronslémts [7, 8] ayant des énergies cinétiques
de l'ordre de quelques meV, obtenues sur un déte2Zieusont trés petites (typiquement de
rayon inférieur & 1 mm). Il est donc trés difficle les exploiter et de mettre en évidence
leurs structures. Afin de remédier a cette limitatiet avec la résolution actuelle du détecteur,
deux solutions sont envisageables: soit 'augmemtate la longueur du spectrométre [9], soit
linsertion d'une lentille d’agrandissement [10]a lpremiére solution a été adoptée par
Blondel et al. dans le cas de la microscopie dequlédachement [9, 11, 12]. Dans le cas
présent, nous préférons la deuxiéme solution d¢arasisure a la fois un design compact du
spectromeétre et une souplesse supplémentaire nigefdle du dispositif [10]. Le role
essentiel de cette lentille est d’agrandir les iesagles photoélectrons lents éjectés par
photoionisation seuil. Un but ultime de cette ldatést de résoudre, dans le continuum, la
modulation spatiale de la fonction d'onde que railmns étudier dans le dernier chapitre de
ce manuscrit. Cette lentille joue en [l'occurrence t6le d'un «microscope de
photoionisation ». Elle permet I'étude de la foaotd’onde électronique d’un état de Rydberg

dans un champ électrique a une échelle macrosa [l

Dans le but de comprendre en profondeur le foncéorent du spectrometre
d'imagerie VMI dans ses différentes configuratiopsgompris la possibilité d'insérer une
lentille d'agrandissement (un microscope), nousodhtisons dans ce chapitre un modeéle
semi-analytique qui repose sur I'approximation yiata. Ce modele est basé sur les principes
de l'optique matricielle, avec un nombre tres kmde parametres extraits a partir de
simulations numériques réalisées a l'aide du ldgBimion©. Le modéle est capable de
décrire quantitativement le fonctionnement du specétre VMI, éventuellement équipé
d'une lentille d'agrandissement. Il permet en paitc de déterminer précisément les rapports
de tension a utiliser concretement, et le rappat gtandissement déterminant dans

I'utilisation du systéme.
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Chapitre 2 : Modéle semi-analytique du spectromgéireagerie

Dans ce chapitre, nous commencerons par décrineneipe du modele semi-analytique. Ce
modeéle sera ensuite illustré dans deux cas speéesiqd’abord dans le cas du montage de
limageur VMI standard, ensuite dans le cas ou enélle d'agrandissement est insérée dans
le spectrometre de VMI. Nous en déduirons, dans éex das, le régime d'exploitation du
systeme : la distance focale, le taux d’agrandissgnetc... Dans la deuxiéme partie de ce
chapitre, Nous comparerons les prédictions du modetr les résultats expérimentaux
obtenus soit par VMI standard, soit a haute résmiuéivec la lentille d’agrandissement. Un
excellent accord entre les résultats expérimeng&ugs calculs analytiques va démontrer la

fiabilité de ce modele.

A la fin de ce chapitre, nous discuterons de laluéiem du spectrometre VMI et la limite
de validité du modéle dans I'approximation paraxidles applications et la généralisation de
ce modéle semi-analytique pour des lentilles plosyglexes ainsi que la correction des

aberrations spécifiques seront aussi brievemeaotiiss.

Il. Principe

Le modele semi-analytique est basé essentiellesugnin calcul d’optique matricielle
en faisant une analogie entre les trajectoirespaescules chargées et les rayons lumineux
[14]. Notre modele repose sur I'approximation paabexdes rayons lumineux, ce qui signifie
gue tous les rayons sont supposeés étre a un pgtd @et une petite distance par rapport a
I'axe optique du systeme. Cette approximation aktble aussi longtemps qse¥ ~ 6. En
outre, une approximation balistique de la trajeetdies électrons est nécessaire dans la zone
d’extraction ou la trajectoire classique de I'élent n’est pas tout a fait paraxiale. Dans la
suite nous allons développer ce modele pour desxspécifiques. Le premier cas décrit le
spectrometre standard VMI, tandis que le second amassiste a insérer une lentille
d'agrandissement dans le spectrométre VMI afineitatte une meilleure résolution spatiale

du systéme.

Le premier cas (VMI standard) combine l'approximiatbalistigue dans la zone
I'extraction (constituée par une électrode pleiteure électrode creuse) et l'optique
matricielle dans la zone d'accélération constipsredeux électrodes creuses, tandis que dans

la derniere zone, entre la derniére électrodeserat le détecteur, I'électron est considéré
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comme libre. Dans ce cas, le modéle permet de eallzuposition du plan focal des électrons
en fonction du rapport des tensions appliquéeslesuiélectrodes. Il permet également de
quantifier la taille et la résolution de I'imageetue sur ce plan focal.

Dans le second cas, une lentille électrostatiqu@lsimst insérée dans la zone de vol
libre du spectrometre. Le fonctionnement de laillerdlectrostatique est décrit intégralement
par l'optigue matricielle. Dans ce cas, le modelempé de calculer le mode de
fonctionnement du systeme, c’est-a-dire la refatatre les différentes tensions appliquées
sur le VMI et sur la lentille électrostatique afilolotenir des images bien focalisées. Il nous
permet également de calculer le rayon de 'imaggdiobtenue par microscopie ainsi que le

rapport d’agrandissement de la lentille.

En plus de I'approximation balistique utilisée ddaszone d'extraction et l'optique
matricielle utilisée dans le reste du spectrométes simulations numeériques effectuées a
l'aide du logiciel Simion sont également nécessgu@ur préciser la valeur du potentiel au
centre (sur I'axe) des électrodes. En effet, lefenqi@ls au centre de ces électrodes sont
légerement différents des tensions appliquéesesaélectrodes sont creuses en leur centre.

C’est le seul ingrédient numérique limité qui rendians le calcul décrit ci-dessous.

lll. Description matricielle

1.1  Velocity-Map Imaging VMI

Le Velocity-Map Imaging repose sur un principe garrpet d’assurer la focalisation
spatiale. En d’'autres termes, et dans des conditijpie nous préciserons dans la suite, des
particules de méme charge, de méme masse, de neEteeivvitesse initiale, mais issues de
positions différentes, arriveront au méme pointlsutétecteur considéré dans ce cas comme
le plan de Fourier [6] du systéme. En revenanbptifjue, et comme le montre la figure 2.1,
tous les rayons lumineux partant avec le méme amgie de positions différentes sur I'axe

des ordonnées arriveront au méme point sur lefplzai.
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Figure 2.1: Tous les rayons lumineux qui partent @ le méme angle mais issus de positions

différentes sur I'axe des ordonnées arrivent au m&point sur le plan focal.

Le spectrométre VMI standard présenté dans la figiltest divisé essentiellement en
trois zones distinctes séparées par trois éledretide détecteur. L'interaction des especes
atomiques ou moléculaires avec le faisceau lastitséans le centre de la zone d'extraction,
entre I'électrode « Repeller » R et I'électrode «Bstion» E. Ces deux électrodes sont
séparées par une distance L. L'électrode R estélewtrode circulaire pleine portée a une
tension \f tandis que I'électrode E portée a une tensigrest une électrode annulaire plate
avec un trou central circulaire de diaméireLes électrons éjectés dans la zone d'extraction
sont ensuite accélérés dans la zone d'accéléeatiom I'électrode E et I'électrode « Ground »
G reliée a la masse {\= 0). Enfin, les électrons accélérés se dirigerdctement vers le
détecteur sensible en position en traversant la genvol libre entre I'électrode G a la masse
et le plan du détecteur également a la masse. Ceset L entre les électrodes R et E est
choisi identique a lI'espacement entre les électr@let E, tandis que la longueur de la zone
de vol libre, notée D, est beaucoup plus grandelée du détecteur sensible en position ou

se forme I'image doit donc coincider avec le plardurier (plan focal).

Le détecteur est constitué d’'une paire de galeteesnicro-canaux avec écran de
phosphore. Les photoélectrons incidents percutangélettes de microcanaux (MCP) ce qui
permet d’amplifier le signal électronique. Les ¢i@e de microcanaux sont suivies d’'un écran
de phosphore qui convertit le signal d’électronssgmal de photons. Le signal de photons
produit est capté ensuite par une caméra CCD. L@malgtenue est transmise vers un
ordinateur pour accumulation et traitement. Afirsdler le montage expérimental placé sous
un vide poussé (~10Torr) de champs magnétiques parasites (champ rtiagederrestre par

exemple), un blindage gemétal entoure toute la zone active du spectronjg}re
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R E G
Ecran de phosphore
V,, V, O l
E ‘ ‘ Photoions ou photeélectrons
: . Caméra
i " ccD
Zone d'interaction du jet ) Galetles de
microcanaux (MCP)

atomique avec le faisceau laser

Figure 2.2: Schéma de l'arrangeent des électrodes utilisées dans le spectronstiedard de velocity
map imaging (VMI). Le faiiceau laser et le jet atomique (ou moléculaire)cseisent a un angle
droit, au milieu, entre I'lectrode <Repeller» R portée a une tension ; et |'électrode
«Extraction» E (creuse) prtée a une tension électrode,. Les électrons éjetés sont ensuit
accélérés, entre I'électrodd’extraction E et I'électrode «Grour»G (a la mase V = 0), vers |

détecteur sensible en posin (PSD).

Dans le cas d'un che¢p électrique homogene, le calcul analytide la trajectre des
électrons est trivialLa géonétrie ainsi que la calibran du spectroretre d'imagerie so
réaliséesle maniéere analytue. Ce n'est plus vrai dans le cas du VM jusqu'a présent, |
design et les paragires d'urspectrometre de VMI sont toujo estiméspa des simulations
Simion oupar des ajustemes semi-empiriques. Le présent travail@nc pou but d'aller au-
delade la méthode empirigq: ounumérique en développant un modélem-analytique avec

les objectifs suivants:

» Compréhension déta@lé de la trajectoire de I'électr traversant Is dfférentes zones
(extraction, accélérationvol libre) jusqu’a son arrivée sur ldétecteur sensible ¢
position.

e Calcul de la distancicale ¢ (déterminant quelle distance de la diere électrod G, le
détecteur doit étre indl€) en fonction du rapport des tensioappliquées sur le
électrodes WV;.

» Calcul,dans les conditics de focalisatic, de la taille de I'imagebtenue sur ledétecteur

en fonction de I'énergie ionisation
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» Estimation, dans les conditions de focalisation, lde résolution intrinséque du

spectrometre d’'imagerie.

Le processus d'ionisation se produit au voisinageemtre de la région d'extraction, a
une distance L/2 des électrodes R et E portées &edsions Y et V, respectivement. Aprés
le processus d'ionisation, les électrons éjectd&utane ou de la molécule avec une énergie
cinétique initialee, sont accelérés par le champ électrique appligue ke détecteur sensible
en position. En raison de la symétrie cylindrique spectrométre, nous étudierons la
trajectoire des électrons en deux dimensians)(ouz est la coordonnée le long de I'axe de
symétrie (axe du champ), eest la distance de lI'axe de symétrie. L'origing aordonnées

est prise comme le centre de la zone d'intera¢tioin figure 2.3).

La présence des trous dans le centre des électbasG brise 'homogénéité du
champ électrique dans chaque zone du spectrondédrgant que le diamet@ de ces trous
est comparable a 'espacement L entre les éledrdtteeffet, les potentiels sur I'axe desu
centre des électrodes creuses E et G, sont légerehfi@nents des tensions,\et Vp = 0
appliguées respectivement aux bords de ces élestréddin de tenir compte de cet effet, au
moins au premier ordre, il suffit pour notre modadecalculer le potentiel axials(¥) (2 est
la coordonnée longitudinale du point initial de démle I'électron) dans la zone d’interaction
ayant typiqguement un volume de 1 & quelques etrfes potentiels axiaux ,t U, au centre
des électrodes E et G respectivement. Pour une geéeménnée, ces trois potentielss (i),
U, Ug) peuvent se calculer a partir des potentielsiap@s (M, V2, 0) par des simulations
Simion. Avec une trés bonne précision, on peut neorfue pour une tension \onnée, les
potentiels U U, et W varient linéairement avec le rapport des tensepiquéesR,; =

VIV tels que:

Ui 2.1
V. = a; + B; Ry (2.1)

Ou (o;,B,) sont trois ensembles de constantes ne dependanledaegéométrie du systeme et

dez pour le potentiel axial L{zp) dans la zone d’interaction.

Dans la suite, nous décrirons successivement le emoent des électrons dans les
trois zones distinctes du spectrométre VMI standded:zone d’extraction, la zone
d’accélération, et la zone de vol libre.
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1.1.1 Zone d’extraction : Approximation balistique

Dans la zone d’extraction (de la source vers 'étete E), le mouvement de I'électron
quittant la source aprés l'ionisation est déterngagentiellement par sa vitesse initiajet

son angle d'éjectiofy avec I'axe dez (voir figure 2.3)

Dans cette zone, le champ électrigue inhomogenamsbximativement égale au champ

électrique effectif dans la zone d’interaction démar :

_ aUS(ZO)

= 2.2
ex aZO ( )

R(V4) E(V2)

Figure 2.3: La zone d'extraction entre |'électrodecRepeller» R (potentiel Y et I'électrode
«Extraction» E (potentiel ¥). La trajectoire de I'électron dans cette zone aistcrite par
'approximation balistique. L'électron quittant lazone d'interaction avec les coordonnées

initiales (z,, 1y, 8,) arrive au plan de I'électrode E (entrée de la zodaccélération) avec les

coordonnéei%,rl, 6,).
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L'angle d'éjection de I'électron peut prendre n'itequelle valeur. Nous n’utilisons
donc pas I'approximation paraxiale dans cette zat@ergie cinétique initiale = %mvg de
I'électron est faible (typiqguement de l'ordre de\) par rapport a I'énergie cinétique acquise
dans les zones d'extraction et d'accélération. ktadmation paraxiale sera donc utilisée
seulement dans les zones suivantes. Dans la soits, mégligerons l'interaction résiduelle
entre les ions et les électrons éjectés [5], etsmbgfinironse comme I'énergie cinétique
initiale du photoélectron, en tenant compte du dai¢ le champ électrique abaisse le seuil
d'ionisation dans le cas de la photoionisation. Daette zone, I'approximation consiste a

considérer que le champ électrique donné par lBoué2.2) est homogene.

Un électron de charge g émis du point init@| £,) prés de l'origine, avec une vitesse
initiale vp et un angled, par rapport a I'axe des arrive a I'électrode E (em= L/2 et un

potentiel 1), en restant proche de I'axe des z, avec une éngngitique:

€; = €+ q(U; — Us(2)) (2.3)

En appliquant la loi de Newton, I'électron quitte ¢tae d'extraction avec une distangede

I'axe desz donnée par:

2€

'r =
T

E., L
ACex (E — Zg) —cosfy| + 19 (2.4)

sin 6, \/cos 0y% +

Ainsi, 'angle 8, entre le vecteur vitesse de I'électron et I'axezd&scrit :

dry sin g,

oo+ T (- ) *

Notons que dans I'approximation paraxiale utiliséesdla zone d'accélération onda=

tan 6;.

50



Chapitre 2 : Modéle semi-analytique du spectromgéireagerie

Les caractéristiques( 6;) de I'électron a l'arrivé a I'extracteur (E)ependent donc du
champ électrique effectif,,, de son vecteur vitesse initiale (I'énergie cipééie et 'angle
d’éjection 8,), de I'espacement L entre les électrode, ainsi dpida position initialezy de

I'’électron dans la zone d’interaction a l'instaetldonisation.

Dans la zone d'extraction et le long de l'axe, ledases de potentiel sont
perpendiculaires a l'axe des Par conséquent, au premier ordre, I'énergie peliena
l'origine du mouvement est indépendantergl@lors qu'elle dépend explicitement zje Le
principe du velocity map imaging permet de compessealement la dispersion radiale, mais
la dispersion longitudinale ne peut pas étre céeid ette limitation est intrinsequement liée
a la dépendance explicite de I'énergie potentiglitale a la positionz, de la source
d'électrons. Nous verrons a la fin de ce chapitransent la correction de VMI fonctionne
afin de compenser la dispersion en coordonnéecuasti,, et pourquoi la correction en

coordonnée longitudinale ne peut pas étre atteinte dans la géométrie de VMI

11.1.2 Zone d’accélération : Optique

Dans cette zone (entre le plan de I'extracteur ke gilan de I'électrode G lié a la
masse), I'électron a déja acquis une énergie gimiimportante, beaucoup plus grande que
son énergie cinétique initiale. Dans la limite detrmoapproximation, la trajectoire de
I'électron reste proche de I'axe dest I'angle entre le vecteur vitesse de I'électtdiaxee des
Z reste petit. Cette approximation nous permet déetr la trajectoire de I'électron par
analogie avec un rayon lumineux. La direction ddettron ne reste pas la méme lors du
passage dans une électrode a cause de la variiten valeur du champ électrique d’'une
zone a l'autre (avant et aprées I'électrode). On geuasidérer que I'électron est similaire a un
rayon lumineux qui traverse plusieurs milieux aydes$ indices de réfraction différents (voir
figure 2.4). L'indice de réfraction d’'une zone défini dans notre cas par la valeur du champ

électrigue dans cette zone.
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E (V) G (Vo=0)

Figure 2.4: La zone d'accélération, I'électron esimilaire & un rayon lumineux qui traverse trois

milieux ayant des indices différents. La trajecteide I'électron, dans cette zone, est déterminée

S . 'z (L
purement par I'optique matricielle. L'électron erént avec les coordonneesz-(rl, 6,) sort de

. 3L
cette zone avec les coordonneezs,(rz, 0,).

Cette analogie avec l'optique est bien établieoetichentée [14]. Elle nous permet d'utiliser
les matrices optiques de transfert [16] pour déiteemla distance et I'angle de la trajectoire
de I'électron par rapport a I'axe dedans le plan d'électrode &, (6,) a partir de sa distance
et son angle dans le plan de I'électrode~E€;). Selon I'optique matricielle standard [14,

16], la relation entre les deux paires de variaplsg s'écrire:

) = by maal [0 26

Ou la matrice de transfert:

Myw = CBA = 11 12|

2.7
my; My, (2.7)

représente l'opérateur décrivant le mouvement bettén du plan de I'électrode E jusqu’au
plan de l'électrode G. Elle est le produit de troiatrices décrivant respectivement la
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réfraction du faisceau d'électrons par I'électrofe(matrice A, entrée dans la zone
d'accélération), la propagation de I'électron dansone d'accélération entre les électrodes E
et G (matrice B), et la réfraction du faisceau d®tns par I'électrode G (matrice C, sortie de

la zone d'accélération).

La matrice A qui détermine la réfraction du faiscealectrons par I'électrode E (se

comportant comme une lentille convergente) est demar [14, 16]:

1 0
1 ] (2.8)

ou fx est la distance focale de I'électrode E. Elle geutalculer en appliquant le théoréme de
Gauss a l'axe, a l'intérieur du trou, en prenant@mpte le champ électrique radial induit par
inhomogénéité du champ électrique [14]. En effiet, présence d'un trou au centre de
I'électrode modifie les équipotentielles du chanmpceéant, comme le montre la figure 2.5,
des lignes de potentiel incurvées. Ces derniénesisgportantes aussi prés des trous de deux
électrodes E et G, et sont dues a la naissance damgosante radial& du champ

électrique dont le rble est de dévier et réfraletdéaisceau d’électrons loin de I'axe des
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R (V4) E(V2)  G(Ve=0)

Figure 2.5: Simulations Simion ces équipotentielles dans la zone extrac-accéléraion montrant la

déformation due a la présece des ouvertures larges dans les électroc

On applique alors, comme montre la figure 2.6e thé@reme de Gausen placant a trave
I'électrode creuse (dont oreut calculer la distance foce un cyindre concentrique ave
'axe desz de sorte que le ryon de ce cylindre soit plus petit que le in du trou, ainsi qu
les deux extrémités du cylire (avant et apres I'électrode) soidans unchamp uniformek,
=0).
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Figure 2.6: Cylindre de Gauss, a l'intérieur du tuode I'électrode et concentrique avec I'axe dedlz.
s’agit de calculer la distance focale des électredm prenant en compte la composante radiale

E, du champ électrique.

La charge a l'intérieur du cylindre est nulle, 'gttégrale de Gauss d0 a la conservation du

flux du champ s’écrit alors:

Eds=0 (2.9)
$

En intégrant sur les surfaces, on obtient :

b
r AE + zf E.dz=0 (2.10)
—-a

Ainsi, I'équation de la trajectoire de I'électron\gant I'axe vertical de est donnée par :

dv,

m—-=-e E, (2.11)
En intégrant par rapportd, on obtient :
mu, = —fe E, dt (2.12)

Par ailleurs, on a :
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dz dz
v, = E ; dt = 17_ (2.12)
z

En remplacandt par son expression dans I'équation (2.12), on @ette :

e (b
(2.14)

La combinaison de deux équations (2.10) et (2.ddsmonne :

&zerAE (2.15)
v, 2muv?2 '

L’énergie cinétique de I'électron est donnée par :

2
€ = mvz =e AU (216)
2
Ainsi
d
vy d_: _dr
v, [JdzTaz =" (2.17)
dt
En injectant les deux équations (2.16) et (2.1Asd@&quation (2.15), on obtient:
- A (2.18)
4 AU
En partant de I'équation (2.18), la distance fockdd'électrode donnée pfar= — % S'écrit:
el (2.19)

AE
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Pour I'électrode E, la distance focale est dontees par :

_ 4U,-Uy)
fe = TR, —E, (2.20)

En rappelant que ;Eet B sont les champs électriques des deux c6tés dodegli & une
position ou la composante radiale du champ élearigst nulle. E doit étre estimée a
proximité de I'électrode R et ne doit pas étre ooniie avec & correspondant a la zone

d’interaction.

Vi =V,
E. = 2.21
== (2.21)
E, estimé dans la zone d'accélération (voir la figuid) est représenté par:
Vy + U,
= 2.22
2 2L 2.22)

En remplacanf; par son expression dans I'équation (2.8), la matle transfert A s’écrit:

1 0
A=| E2—E ] (2.23)

— 1
4‘(U2 - Us)

De la méme facon qug (2.20), on peut calculer la distance focale diet#ode G (liee a la

masse) :

AU - Uy

fo=~—5 =, (2.24)

Le champ électriqgue dans la zone de vol libre essidéré comme nul (E= 0) surtout a

proximité du détecteur sensible en position owlapgosante radiale du champ disparait.

Comme pour la matrice A, la matrice C qui déterniéngéfraction du faisceau d'électrons par

I'électrode G (se comportant comme une lentille djeate) s’écrit:
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1 0
Ey - E; ] (2.25)

Enfin, B est la matrice représentant la propagatier’électron dans la zone d’accélération
entre les deux électrodes E et G. Dans cette zoperddmation consiste a considérer le
champ électrique comme uniforme ainsi que I'angkecdequel I'électron quitte I'électrode E
trés petit devant le rappd®; = Vo/Vi. De la méme fagcon que dans la zone d’extractidte ce

matrice peut étre donnée par [14] :

2L 1 '1 2L
Bl g4 L S
B— UZ_US _ UZ_US 226
0 E; L 0 U U
_ 2 Y —Us
\/ n-0, ]| T,

La matrice généraléf,,,, qui décrit la trajectoire de I'électron de sonréata I'électrode E

jusqu’a sa sortie de I'électrode G est donc le pitathitrois matriced, B etC :

2L

1 —_—

1 0 U 4 1 0
my; My U2-Us

M _ — | Ey-E, E;—E; (2.27)

VMI [m21 mzz] L(Uo—Us) 1] 0 % L(Uz—Us) 1l

el

Les m; sont les éléments de cette matrice. Ces élémeémusndent, pour une géometrie
donnée, des tensions; ¥t \V, appliquées sur les électrodes R et E respectivieatete la

position initiale g de I'électron.
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111.1.3 Zone de vol libre

Dans cette zone (entre le plan de I'électrode G galedu détecteur), I'électron peut
étre considéré comme libre. Il n’est approximatieaimsoumis a aucun champ électrique. I
quitte la derniére électrode G{¥ 0) avec une énergie cinétique g€Us), un rayom, et un
angled, en se dirigeant directement vers le détecteurildensn position. Afin de respecter
les conditions du VMI, la position du détecteur dodincider avec le plan focal des
trajectoires électroniques c’est-a-dire que laaghiseé focalegy doit étre égale a la distance D

entre le plan de I'électrode G et le plan du déteateoir figure 2.7).

R (Vi) E(Vy) G(Vo=0) Détecteur

LI;: L.‘Z’ L 1 D=g ]

Figure 2.7 : Dans la zone de vol libre, I'électragst n’est soumis a aucun champ. Sa trajectoire peut

étre considérée comme rectiligne. L’électron quiitala derniére électrode G avec les

) L . . . 3L
coordonnées ?2—,r2, 0,) arrive au détecteur avec les coordonneezs D,rs,0,).

Comme nous avons neégligé le champ électrique deits zone, le potentiel & 'axe des
I'électrode G doit étre également négligé dans leutale la trajectoire de I'électron. Cette
approximation peut conduire a une légéere surestmate la taille de limage sans qu’elle
influe sur les conditions de la focalisation desctbns. La trajectoire de I'électron est donc

linéaire. La matrice de transfert associée a eette est tout simplement donnée par :

D= [(1) ‘g (2.28)

59



Chapitre 2 : Modéle semi-analytique du spectromgéireagerie

La relation entre les coordonnées de I'électrors darplan de I'électrode G,( 6,) et les

coordonnées de I'électron dans le plan du détefteuft;) est:

[;Z] - [(1) ‘?] [Z] (2.29)

Avec la conditiong = D a remplir dans le cas du VMI.

Globalement, pour un électron lancé avec les coodes initiales(, 6,), on peut obtenir
ses coordonnées finales sur le détecteur en applicgguccessivement les équations (2.4),
(2.5), (2.6), (2.27) et (2.29). Rappelons que F@ieecinétique initiale de I'électron éjecté
n‘apparait explicitement que dans les équationg) (2t (2.5) issues de I'approximation
balistique dans la zone d'extraction. Elle n'appapa& dans les zones suivantes ou le
mouvement est entierement décrit par quatre matdedransfert indépendantes A, B, C et D.

11.1.4 Conditions et distance focale du spectrométre de
Velocity Map Imaging

La condition de « velocity map imaging » est ré&adisorsque le point d'impact sur le
détecteur, désigné pag dans les équations ci-dessus, ne dépend pas, ias tho premier
ordre, de la position initiale,. En outre, et afin d'étre capable d'inverser fenabtenue en
utilisant des procédures d'inversion standard [3, 18], le rayon d'une image de
photoélectrons ayant une vitesse initigJeloit étre proportionnel &. Comme nous I'avons
déja indiqué, il est difficile de corriger la disp®n initiale eng, surtout pour le VMI qui est
beaucoup plus sensible que l'imagerie standardta dispersion. Toutefois, il est possible
expérimentalement de limiter la dispersion le Ideda variable longitudinal® en focalisant
le laser d'ionisation dans la zone d'interactiomn@st pas le cas pour la dispersion le long de
la coordonnée radialg qui n'est pas déterminée par la géométrie du Hgmrisation, mais
plutdét par l'intersection du jet avec le laser digation. Par conséquent, la compensation
radiale est importante alors que la compensatiamgitodinale est peut étre traitée

expérimentalement.

Afin de déterminer les conditions de VMI nous allorais baser sur son principe :

tous les électrons partant de la zone d’interad®ulifférentes positions selon la coordonnée
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radialero, avec la méme vitessg et le méme angle d’éjectidiy arrivent au méme point sur
le détecteur (plan focal). Nous allons expliciteteeeondition dans deux ca#s = 0 etfy =

n/2 afin de déterminer la relation nécessaire elesedifférents parameétres. Voyons tout
d’abord la condition correspondant a une vitesgmia parallele a I'axe du spectrométre, c'est
a diredp = 0. Dans ce cas, quel que 9;i(de petites variations autour r, = 0), la seconde
condition de VMI implique que le point d’impact déléctron doit étre au centre du détecteur

(plan focal) c’est-a-dire pour un rayr; = 0 (voir figure 2.8).

R(V4) E(V2) G(Vp=0)

T o TS 0,
Bl H r, T T,
________ b il e —— D ——— T -
g
L2 L2 L D

Détecteur

Figure 2.8 : Les électrons (rayons) qui partent @van angleé, = 0 de la zone d'interaction doivent

atteindre le centre du détecteur (plan focal) awetrayon nul (r; = 0).

En appliquant les équations (2.4) et (2.5) paur O, on trouve le résultat trivial qui dit que la

distance ainsi que I'angle par rapport a 'axe zisent identiques :

Tl = T‘O et 81 == 80 = 0 (2.30)

En appliquant les équations (2.6) et (2.29), ofeobt

AR el 25

En injectant les conditions du VMI pold, = 0 ((2.30) € r; = 0) dans I'équation (2.31),

on obtient ;
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[903]: [(1) ﬂ [zi zlﬂ [ré’] (2.32)
Avec

0= mqq + g myq (233)

La distance focale déterminant la position du ftaral ou se forme I'image est donnée alors

par I'expression suivante:

myq

= - = fR
g — f(Rz1) (2.34)

Cette distance focale dépend explicitement du ndppes tensions appliqué&s; = Vo/Vi.
Dans les conditions de VMI, la distance focale doi égale a la distance D entre la derniere
électrode G et le détecteur sensible en positionc@®aséquent, pour une géométrie donnée
du spectrometre de VMI, les deux ensembles de pamesiie,, B,) et (oo, B,) (2.1) rentrant
explicitement dansn,; etm,,; permettent de calculer le rapport des tensionsdqiti étre

appligué sur les électrodes R et E afin d'obtemérimage focalisée sur le détecteur.

Jusqu'a présent, la premiére condition de VMI néad&montrée que dans le cagige
= 0, alors que la manifestation générale pour whew arbitraire dé n'est pas triviale. Il est
toutefois indispensable de vérifier que la prem@madition est confirmée pody = n/2 et en
méme temps que le rayon d'impact pGsE /2 est proportionnel a la vitesse initiate En
effet, 'angle 6y = n/2 correspond au rayon d'impact maximal de I'image est donc
déterminant dans les procédures d'inversion pusige’ commencent a partir du bord
extérieur de l'image [3]. Pour un électron éjeatécay = n/2, les équations (2.4) et (2.5)

permettent d'exprimer ses coordonnéesdf) dans le plan de I'électrode E comme:

2€
0, = a v
! \/qux(L — 2zp) 0 (2.35)

rn= (L - 2Z0)91 + 7o (2 36)
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L'équation (2.31) permet par suite d'exprimer leoragle I'impact de I'image sur le détecteur,

situé a une distance D de I'électrode G, comme:

13 = To(My1 + DMyq)+01[(L — 229)myy + myp + D(L — 225)my; + Dmy,] (2.37)

Le premier terme, proportionnel @ disparait lorsque D gtel qu’il est défini dans I'équation
(2.34), tandis que le second terme est proportioania vitesse initialeq puisqued; est
proportionnel aj (2.35). Par conséquent, les deux conditions de 8t validées pouty =
n/2 et par suite les équations (2.35) et (2.36) p#Eant d'estimer le rayon maxinsl.x de

I'image en fonction de la vitesse initiale:

2€
Toax = [(L —2zo)my; + myp + D(L — 225)my, + Dmy,| (2.38)
max \/qux( I — 220) 0 11 12 0 21 22

Pour une géométrie donnée, la taille de 'imag&/ll dépend de I'énergie cinétique initiale

de I'électron (proportionnellementvg) ainsi que des tensions appliquéasVV, (deR,,).

I1I.2  Insertion de la lentille électrostatique
d’agrandissement

La lentille électrostatigue est composée de trééstéodes (voir figure 2.9): deux
électrodes externes liée a la massg &/0) afin de ne pas modifier I'énergie de I'électret
une électrode interne portée a une tensipnl\éspacement entre les électrodes est npté L
Cette lentille (notée EL) doit étre insérée dansdae de vol libre du spectrometre. Du point
de vue optique, elle est considérée comme unelléeniptigue épaisse. Le plan focal ou
I'image du VMI se forme est situé a la distance [ogale la derniére électrode G. La lentille
d’agrandissement ([ est située a une distandede I'électrode G. L'image formée dans le
plan focal du VMI est considérée comme |'objet déefdille électrostatique. Cet objet est

alors placé a une distanae=d — g (voir figure 2.9). La distance-objetpeut étre positive
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ou neégative selon les parametres du dispositif raxeétal. En outre, la lentille
électrostatique doit fonctionner de maniere a forome image secondaire sur le détecteur
placé & une distance=D —d — 2L, de I'électrode G. Cette disposition implique que la
distance focalgy du VMI doit étre bien adaptée en ajustant correetdrta valeur du rapport

des tensionR®;; selon I'équation (2.34).

Lentille

Plan Focal
: électrostatique
R(Vy) E(V) G(Ve=0) /\:\0 \ Détecteur

.« I

- D >
_Fgcj u, U, \Um U, Uy
N e V8 .,

Figure 2.9: Schéma du spectrométre VMI équipé d'utentille électrostatique d’agrandissement.

L’image dans le plan focal (& une distance g deléétrode G) représente I'objet a agrandir pour
la lentille électrostatique elle-méme située a udistance d de I'électrode G. La distance objet
est donc définie pam = d — g tandis que la distance image définie par la distanentre la

troisieme électrode de la lentille EL et le détaatest fixe et est égale b

Dans cet arrangement, la matrice de transfert quretant & la zone de vol libre
(entre I'électrode G et le détecteur), représeraédapmatrice D dans le cas du VMI simple,
doit étre remplacée par le produit de sept matiREBIGFED définies ci-dessous. Comme
dans le cas du VMI standard, les potentiels effestiir I'axe du spectrometre sont déterminés
en utilisant une simple simulation numérique Simiba potentiel sur I'axe de I'électrode
interne (portée a une tension)\We la lentille électrostatique est notg, Bt le potentiel sur
'axe des deux électrodes externes, nogg ©st considéré comme équivalent. En réalité, le
potentiel . n'est pas parfaitement identique des deux cotéa tlentille, il y a une petite
différence a cause du trés faible champ créé pdMedans la zone de vol libre mais elle est

totalement négligeable.
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D' et D" sont les matrices de transfert représentant lpggation de I'électron dans la zone
de vol libre entre I'électrode G et la lentille E&t entre la lentille EL et le détecteur
respectivement. Dans ces deux régions, nous suppgsene champ électrique est ninl.et

D" sont simplement données par :

(2.39)

I R

o1

E est la matrice correspondant aux deux électregsnes de la lentille électrostatique EL.
L'énergie de la particule dans le plan de ces déotrédes est gs). Ces deux électrodes
externes sont considérées comme deux lentillesemidovergentes ayant la méme distance
focale négativé . De la méme facon qu@ (éq. 2.20), en appliquant le théoréme de Gauss a

ces électrodes, on obtient :

Ao, —Uy)

2.40
E, I (2.40)

f'=

ou E, est le champ moyen, considéré comme Ayl 0), dans la zone de vol libre, Bt est

le champ moyen a l'intérieur de la lentille élestatique EL estimé par :

_ (Uo, — Uy)

E
L L,

(2.41)

Les deux électrodes externes, de la lentille Ekyiths de la méme facon que la matrice C

sont données par la méme matrice de transfertvarsia:

1 0
EL_EO ]:

4 (UOL - Us)

1 0
Uo, — Uy 1] (2.42)
4 LUy, — Uy)

F est la matrice représentant la propagation diecti®n dans la région entre la premiere et la
deuxieme électrode de la lentille EL. Selon la m@moeédure que la matrice B, cette région

se décrit par :
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2L, 2L,
\/—%““ T+ 1
0 E, L 0 U U
L™~ 0L — Ys
- +1
\/ UOL_US UL_Us

G est la matrice qui détermine la focalisation dedeau d’électrons par I'électrode interne
(portée a une tension Y de la lentille électrostatique EL. Cette élec&agbt considérée
comme une lentille mince convergente ayant unenlist focale f positive. De la méme

facon quefy (2.20) cette distance focafeest donnée par :

AU, -Uy) _2(U,—Uy)
(-E)-E, E,

(2.44)

La matrice de transfert G décrite de la méme fagenla matrice A est donc donné par :

(2.45)

Z(UL Us) 2Ll(UL Us)

Et H est la matrice représentant la propagation'@ectron dans la région située entre la
deuxieme et la troisieme électrode de la lentille &elon la méme procédure que la matrice

B, la matrice H s’écrit :

2L4 1 '1 2L,
J (EL)L1+1+1 —({]"L UUS+1
L
H = = 1 (2.46)

( E )L 0 U U

L 1 L — Ys

+1 —

\/ g UOL_US

Apres la propagation dans la zone de vol libre duiregrée la lentille électrostatique EL
(figure 2.9), I'électron arrive sur le détecteur siiele en position avec les variables

66



Chapitre 2 : Modéle semi-analytique du spectromgéireagerie

caractéristiquesr{, 6,) qui représentent respectivement la distanceélectron et son angle

par rapport a I'axe des Ces caractéristiques sont données par :

[;ﬂ = D"EHGFED'CBA [;11] (2.47)

ou la matrice M. correspondant a la lentille électrostatique ELdesinée par le produit de

cing matrices :

(2.48)

My, M
Mg, = EHGFE = [ 1 12]

M21 M22

Pour régler tous les paramétres (dimensions, tems@ppliquées, etc..) du dispositif
expérimental, nous devons utiliser la formule galeede la lentille optique épaisse. Cette

formule est donnée par [16]:

a Mll + b Mzz + ab M21 + M12 =0 (249)

ou M;;, les éléments de matricegMde la lentille EL, dépendent d&; = V./Vi. a, la
distance-objet de la lentille, dépendgdet donc dd=;1. b, la distance-image de la lentille, est
fixe. Ainsi, la géométrie de I'appareil implique &ation suivante:

gta+2Li+b=D (2.50)

Les deux relations ci-dessus montrent alors guedarchangement de la tension (Re.) sur
la lentille EL afin de changer le taux d’agrandiesat de I'imagega doit étre modifiée et

doncRy; (i.e. la tension Yappliquée sur I'électrode E) doit étre ajusté.
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V. Comparaison avec |'expérience

Dans cette section,ous allons comparer les rétats expérimntauxobtenus avec
notre spectrometr&MI équipé d'une lentilled’agrandissement des iésultats dumodele

semi-analytique.

IV.1  Géomeétrie etdimensions du dispositif
experimenial

La géométrie de notre disptif expérimental (voir figure 2.10) edbnné: pa les dimensions
suivantes: L = 190 mnmd =20 mm D = 368 mm, kL. = 75 mm,® =10 mm, d = 107 etb =
245 mm. Le diametrexterre des électrodes est @ mm, le diametride la zone utile d

détecteur est de 42 mm.

LiL} D

i ‘ d J b ‘
- jo I TTED,

ERG PSD

Figure 2.10: Schéma de nce spectrométre a imagerie(VMI + lentille életrostatique

d’agrandissement

Les images présents dans la suite sont obtes parionisation a un photon de
'atome de lithium. Unjet atomiqu« de lithium est obtenyar la vaprisation laser d'u
barreau de lithium. Leabke d'ionisation OPO seconde harmonigygompé par u laser
Nd:YAG troisieme harmoniueayant une durée d'impulsiale 10 ns, unlargeur spectrale de
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0,05 cnt', un taux de répétition de 10 Hz, et une intensitéaelques centaines fié) et le

jet atomique de lithium interagissent a angle drbdins le centre de la zone d'interaction du
spectrométre. Le détecteur sensible en positiorfoesté de deux galettes de microcanaux
suivies d'un écran de phosphore (F2225 Hamamat3l-R& signal sur I'écran fluorescent est
enregistré par une caméra CCD (Coolsnap 30Hz, 1034 pixels). Des images typiques

sont obtenues en sommant sur quelques milliereagscde laser.

V.2  Estimation numérique des potentiels axiaux

Comme nous l'avons déja mentionné, I'existence tdmss au centre des électrodes
brise 'homogénéité du champ électrique dans I¢eays. En effet, les potentiels axiaux le
long de I'axe de symétrig au centre des électrodes creuses, sont leégeraifiénents des
tensions appliquées sur les bords de ces électriieexemple de cette différence de la
valeur du potentiel a I'axe, obtenu par simulat®mion, est présenté sur la figure 2.11. Cette
simulation a été réalisée pour une tensiga V6000 V et un rapport des tensidRg = 0.68
(V2 = -4080 V). Elle montre que le potentieb,LA I'axe, au centre de I'électrode E est
légerement plus petit, en valeur absolue, quenside \, appliquée. Tandis que le potentiel

Up a lI'axe au centre de I'électrode G est plus grasmd,valeur absolue, que la tension
appliguée (\¢=0).

69



Chapitre 2 : Modéle semi-analytique du spectromgireagerie

Vl V2 Vo
1000
v
040 ——
| —
-1000 +
-2000 —
S )
T -3000
< ]
Q
o -4000-% .. V =-6000V
o 1
1 R,=0,68
5000 o —=— Champ inhomogéne
. —e— Champ homogéne
-6000 4
7000 . ;UZ . IL . | . . .
0 10 20 30 40 50 60
Z (mm)

Figure 2.11 : La ligne rouge représente la variatialu potentiel en fonction de z, dans le cas o'y
aurait pas de trous au centre des électrodes (chaéhgctrique uniforme). La ligne noire
représente la variation du potentiel en fonction de dans le cas réel ou les électrodes sont
percées au centre. Cette simulation est obtenue $@nion, pour une tension = -6000V et

un rapport des tensions 2= V,/V,; = 0.68.

Comme nous l'avons décrit dans la partie IlI-1 decbapitre, le potentiel le long de I'axe du
spectrométre dans le plan des électrodes creusdanst la zone d'interaction peut-étre
exprimé, selon I'équation (2.1), comme une comisioailinéaire de Vet V, = R,;V; dont les

coefficients sont déterminés en utilisant des satihs numériques Simion. Ces coefficients
dépendent de la géométrie et des dimensions dogiig@xperimental. Pour notre géométrie,

nous avons obtenus les résultats suivants :

Uy(zo) = V,[(0,5248 — 0.47602,) + (0,4454 + 0.42382,)R,,]

U, = V,(0,1567 + 0,6906 R,,) (2.51)

Uy = V1(0,0064 + 0,1472 R;,)
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De méme, le potentiel le long de I'axe de symétriesda plan des électrodes de la
lentille EL varie linéairement avec la tension ¥ R V1 appliquée sur I'électrode interne.

Encore une fois une simple simulation Simion nausdait aux expressions suivantes:

UL = 0.7275 VL = V1(0,7275 RLl)
(2.52)
Uy, = 0.1642 V, = V,(0,1642 R,,)

Dans tous les cas, la relation entre les potergigéxtifs le long de I'axe est estimée
par un ajustement linéaire de différentes valeesspgbtentiels calculés en fonction du rapport
pertinent R;; ou R ;). Pour la premiére série de potentiels (éq. 2 &jlstement linéaire est
effectué dans la région « utile » pour le rappbit(0.5< R;; < 0.8). Ainsi, les coefficients du
potentiel axial J dépendent explicitement dg (la coordonnée longitudinale du point de

départ de I'électron de la zone d’interaction).

V.3 VMI Standard

IV.3.1 Distance focale

En utilisant les expressions numérsgdes potentiels axiaux données par I'équation
(2.51), nous pouvons maintenant appliquer les é@n&i2.27) et (2.34) afin de calculer la
distance focalg du VMI standard en fonction du rapp®; des tensions appliquées sur les
électrodes R et E. La figure 2.12 présente I'évatutie la distance focale en fonction du

rapportR;; dans l'intervalle & R;; < 1.5.
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5000

4000 + —— Modeéle
1 z =0
3000 0

2000 +

1000 L
0
-1000 j

-2000

g (mm)

-3000

-4000

5000 A—r———————————— T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10 11 12 13 14 15
R

21

Figure 2.12: Variation de la distance focale g eorfction du rapport B; des tensions appliquées sur
les électrodes R et E. En dessous dg,R = 0,654, g prend une valeur négative et il est
impossible de former une image réelle focalisée @¥es conditions du VMI standard. Par
contre, au-dessus de,Rin, g diminue lorsque R augmente. Dans ce cas, la distance focale g

part de +owo pour Ry = Ry1im €t converge vers g = 0 lorsquejRipproche de l'unité.

Cette figure montre qu'en dessous d'une valeurd#énie du rapport des tensio®{ < Ry1-

im =~ 0,654 pour la géométrie actuellg)prend une valeur négative, ce qui signifie gqusil e
impossible, dans ce cas, de former une image rée#le les conditions du VMI standard. Par
contre, pour les valeurs @R plus grandes qui;;.im, €lle montre clairement que la distance
focaleg diminue lorsque la tension,\appliquée sur I'électrode E augmente. Dans cel&as,
distance focalg part de 40 pourRy1 = Rp1.im €t converge verg = 0 lorsqueR,; approche de
l'unité. Dans notre propre VMI, la longueur de laneale vol libre est D = 368 mm. Par
conséquent, le bon fonctionnement de notre VMI #sird lorsqueg = 368 mm. Selon la
courbe de la figure 2.13, cette valeur correspomieth daapport des tensions appliquées =
0,6815. Dans nos expériences, des images nettesls@nties pouRr,; = 0,683 £ 0,003, en

excellent accord avec notre modeéle semi-analytique.
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Modéle
Expérience

550 — []

g (mm)

T T T T T T T T —T T T T y
0,68 0,72 0,76 0,80 0,84 0,88 0,92 0,96 1,00
R

21

Figure 2.13: Dans la gamme utile de,R entre 0.67 et 1, la distance focale g diminuedgue le
rapport R, des tensions appliquées augmente. Notre dispositifiérimental nous permet de
tirer un point expérimental unique correspondant ¢ = D = 368 mm. Cette valeur de g
correspond a un rapport des tensions;R0.683 + 0.003.

IV.3.2 Rayon de I'image VMI

La figure 2.14 montre une série d'images expérialestobtenue par photoionisation

de I'atome de lithium avec une énergie ~ 68.6 me\dessus de la limite d’ionisation en

champ nul. Cette série montre évidement que, poearamergie donnée, le rayon de l'image

diminue avec I'augmentation du champ électriqudiape (i.e. de V). Nous avons obtenu
cette série par photoionisation a 1-photon. La ns#ton du laser est perpendiculaire au

champ électriquent =1) et I'enveloppe classique de la fonction d’'oederespond donc a un

état finalp (¢ =1).
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V,/Vi= -684/-1000 -1370/-2000  -2740/-4000 -4100/-6000

Figure 2.14: Série d'images obtenue par photoiortisa de I'atome de lithium avec une énergie ~ 68.6
meV au dessus de la limite d'ionisation en champ lL.nia polarisation du laser est
perpendiculaire au champ électrique (m =1). La tailde I'image diminue avec I'augmentation

du champ électrique.

Pour chaque valeur de;Mhous devions chercher la bonne valeur d@a&ur avoir une
image bien focalisée sur le détecteur. La valeunige du rapport des tensions appliquées sur
les électrodes ef,; =V,/V1= 0.683 + 0.003. Cette valeur est en bon accord &vealeur
calculée par le modéle semi-analytique. En oudréigure 2.15 montre un bon accord entre le
rayon des images enregistrées a différentes valleuys et le rayon maximal calculé.

Dans le cas de la photoionisation, il faut tenir ptande I'effet du champ électrique
qui abaisse le seuil d'ionisation au niveau du teegfle E},; = —2+F [19] (cf. chapitre 1).
L'énergie de chaque image dépend de la valeur émphélectrique et donc le rayon de
image n’'est pas tout a fait directement propaontiel a1/\/v_1. A haute résolution, la

combinaison du champ électrique et du champ coulmbrée d'autres effets visibles qui

ajoutent des structures supplémentaires dans Bifag].
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Modele

® Expérience

(mm)

max

R

T T T T T T T T T T T T T
-7000 -6000 -5000 -4000 -3000 -2000 -1000 0

v, V)

Figure 2.15: Variation du rayon de l'image de la pkoionisation de I'atome de lithium (68,6 meV au-
dessus du seuil d'ionisation en champ nul) en foieet du champ électrique appliqué. Les

résultats expérimentaux (points rouges) présentemt excellent accord avec le calcul semi-
analytique (ligne noire).

De méme, le rayon de l'image est proportionnel at&sse initiale de I'électron (éq.
2.38), c'est-a-dire a la racine carrée de I'énaigietique initialee du photoélectron. Dans le
but d’étudier cette variation de la taille de l'iggaen fonction de I'énergie cinétique des
électrons émis, nous avons enregistré une sémeadés des électrons émis de I'atome de
lithium. Cette série est présentée dans la figur6.ZElle est prise dans un champ électrique F
=561 V / cm par ionisation a 1-photon au dessupaint selle £,; = —2vF = -145 cn®).

La polarisation du laser est perpendiculaire aumghélectrique (m = 1).
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-
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-155.5cm -9cnit 85.7cmt 180.9cmt 372.4cmt 565.6 cmt 760.5 cnt 957.2 cmt

Figure 2.16: Série d'images obtenue en imagerie ld@rons de lithium dans un champ électrique
F=561 Vicm.L'énergie du point selle Ej,; = —145 cm™1). La polarisation du laser est

perpendiculaire au champ électrique (m=1). La tallde I'image augmente avec I'énergie
cinétique de I'électron.

La série ci-dessus montre que le rayon de lI'imaggmente avec I'énergie cinétiquede
I'électron. Les rayons d'images extraites de cedtee ssont comparés avec les résultats du
modele semi-analytique dans la figure 2.17. Un ke accord entre |'expérience et le

modele est obtenu.

Modele

e Expérience

(mm)

max

R

T T T T T T T T T T T
0 250 500 750 1000 1250 1500

e-E, (cm”)

Figure 2.17: Variation du rayon de I'image de la pkoionisation de I'atome de lithium en fonction de
I'énergie cinétique € - E,s) des électrons émis. Les points rouges correspan@eix résultats
expérimentaux alors que la ligne noire correspond anodele semi-analytique. Un excellent

accord entre I'expérience et le modéle est obtenu.
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IV.3.3 Résolution

Le modele semi-analytique montre quepkectrométre VMI permet une correction, au
moins au premier ordre, de la dispersion le lontadmordonnée radialg du point initial de
la trajectoire des électrons. Fondamentalemerte cetmpensation est permise par le fait que
I'énergie potentielle est indépendante rgdegproche de l'axe du spectrométre dans la zone
d'interaction. Cette condition n'est bien sir pEspectée le long de I'axe longitudinal (selon
2), et comme nous I'avons indiqué, le VMI n'est pasgul pour compenser la dispersion en
2. Cette absence de compensation le long de I'axe Iduite la résolution de I'appareil.

Le modele semi-analytique présenté dans ce chgmnmmet une étude systématique
de l'effet de la dispersion dans le sens longitud{salon z) en utilisant explicitement
I'expression de dans toutes les équations. La figure 2.18 présemtealcul de la distance
focale effective du spectrometre VMI standard ercfiom de 3 pour différentes valeurs du

rapport des tensiorn;.

520_- Modéle
4 —R, =0677
——R,,=0.678
R, =068
R,, =0.6815
R,, =0.684
——R,, =0.6855

g (mm)

Figure 2.18: Variation de la distance focalgdu VMI standard en fonction de la position initialz, de
I'électron dans la zone d'interaction du faisceaader avec le jet atomique.diminue lorsquez,

augmente.

Cette figure montre clairement que la bonne foatibe de I'image de photoélectrons n'est

pas dans le méme plan lorsqu'on modifie l'origieg éectrons le long de I'axe du champ. En
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effet, une variation de + 0,5 mm le long de l'aes d conduit a une variation de la distance
focale de plus de = 10%.

Plus quantitativement, le modéle semi-analytiquengé de calculer en méme temps
la variation du rayoms max de l'image correspondant a une énergie cinétiqumékbe en
fonction dez,. Les résultats de ce calcul sont présentés dditate 2.19.

2,985 Modele v=-3000V

(mm)

3 -max

r

T T T T T T T T

— T T T T T T T T T
-05 -04 -03 -02 01 00 01 02 03 04 05

z, (mm)

Figure 2.19: Variation du rayon maximal #ma.« de I'image du VMI standard en fonction de la padsih
initiale z, de I'électron, dans la zone d’interaction, pourffirentes valeurs de I'énergie initiale
de I'électron. k.. augmente légérement aveg

Une estimation de la résolution du spectrometre Vditi@tre tirée de cette figure spécifique
pour notre spectromeétre :

67"3 max

= 0.047 (2.53)
0z,

Au premier ordre, la condition de VMI implique:

1 ar3 max

~ 0 (2.54)
3 max 67"0
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Une dispersion de l'ordre de 1 mm est acceptablenig de la coordonnée radiale
tandis que, le long de I'axe longitudinal (axe dgsla dispersion doit étre aussi petit que
possible (généralement plus petit que 0,1 mm)difibtenir la résolution ultime du détecteur.
Cette résolution ultime inclut la résolution insé@gue du détecteur (galettes de micro-canaux
couplés + écran de phosphore) et le nombre despibeela caméra CCD. Pour des galettes de
micro-canaux typiques (diamétre = 50 mm), la résmhude I'image est nominalement 1000 x
1000, ce qui signifie, au mieux, une résolution0d2%, dans le cas le plus favorable, du
rayon maximal qu’on peut atteindre. Ainsi, une régoh supérieure a 1.0 % doit étre prévue

a partir de la moitié du rayon maximal dans ledia¥Ml.

IV.4  Lentille électrostatique d’agrandissement

Afin de déterminer la capacité de la lentille élestatigue a agrandir les images
obtenues par le VMI en vue de réaliser les expéeente microscopie de fonction d’onde
électronique, nous avons réalisé plusieurs sétiemges d’électrons émis de Li en présence
de la lentille électrostatique. Ces séries onpées pour des énergies cinétiques faibles (qq.
dizaine de meV). Une de ces séries est présenté&elaldigure 2.20. Elle correspond a une
énergie cinétigue égale de 45 meV. La tension ap@dicgur I'électrode R est ¥ - 6000 V et
la polarisation du laser est perpendiculaire aumghélectrique (m = 1).
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V,=-6000 V L =229 nm &~

T T & s o

V/V,=0 0.1 02 03 0.333 0.7
V,/V;=0.682 0.6821 06788 0.6641 0.6521 0.749

AR
-

R
-

Figure 2.20: Séries d'images oknues par microscopie montre I'agrandissement 'évolution de la
taille de I'image en fonctia de la tension \ appliquée sur la lentilleéélectrostaique. Cette séri
est prise avec une énergcinétique égale a 45 meV. La tension appliqusur la premiére
électrode est égale ;¥ - 6000 V. La polarisation du laser est perpendiaire au champ

électrique (m=1).

La série ci-dessus est digssen deux partic essentielles :

La premiere partie dans luelle le rapport de tensiorR ; est dans ntervalle [0, ~0.4]
correspond a un régime t@irayon de I'image diminue avec l'augmeron de la tension |
appliguée sur la lentilld.e VMI peut fonctionner cependant la lentille ctrostatique EL at

comme une lentille deétrécissemer.

La deuxieme partie est laartie Cagrandissemenbu le rapport de tisionsR_; est dans
lintervalle [~0.6, ~1.18].Dans cette partiela figure 2.20 montre un agrandissement
substantiel de I''mage avéa tensiol V,. En effet, le facteur de grancemer G augmente
avec le rapportR 1 jusqu'ace que ce dern atteigne laimite correspon@nt au point ou
I'énergie cinétique des ploélectrons n'est pas sisante poursurmanter la barriére d

potentiel dela lentille électpstatique (JU. | > |U |). Dans notre case point de coupur
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correspond &R ; = 1.18.Le VMI fonctionne et la lentille EL joue rdle d'une lentille
d’agrandissementC’est le régime l¢ plus intéressantour faire la micrccopit des électrons
lents. Le raport de grandisment maximal efficace obte dans ce ca est G= 10 lorsque
R.;1 = 1,05.0btenir un rapprt de grandissement plus grand (jusqu’) est possible ma
avec un risque plus élevé rencontrer des problemes de distorsiorl'image a cause ¢

l'alignement et dé¢interaction avec I'extériur (chanp magnétique terrere, etc..)

Figure 2.21: Effet du grandissement de la lentille électrostatique sur unmage. L'image es
enregistrée sans la lutille (G = 1) et avec la lentille (G -10). L'image est grandie 10 foi
pour un rapport R; =1. Le rayon de l'image passe de quelques meétres a plusieurs

centimetres.

La figure 2.22 mone la variation du rapport de grandisset de I'image finale
formée sur le détecteur eonction de la tension | (i.e. R1) applijuée sur la lentille
électrostatique. La ligne ne correspond au calcul analytique (éq.3) obtenu par notre
modéle dans nos conditiolexpérimentale Les points rouges corresndent aux résultats
expérimentaux de laérie dmeges présentée sur la figure 2.20. Laure 2.2 ci-dessous
montre encore une fois uron accor entre lesrésultats expérimenta et les résultats du

modele semi-analytique.

81



Chapitre 2 : Modéle semi-analytique du spectromgéireagerie

3 - max
\
N
1

rL/r

Modéele
_ 10_' ® Expérience
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00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10 11 12
R
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Figure 2.22: Variation du rapport de grandissemede I'image finale formée sur le détecteur en
fonction de la tension V (c’est-a-dire R;) appliquée sur la lentille électrostatique. La fig
noire correspond au modéle dans nos conditions ekpéntales. Les points rouges
correspondent aux résultats expérimentaux de laiséR.20 obtenus avec notre dispositif

expérimental.

Dans la zone intermédiaire (~0,4Rg; < ~0.6), nous ne pouvons pas obtenir des images

satisfaisantes sur le détecteur.

En fonction de la valeur de la distance fogafsar rapport &, la lentille peut agrandir
(9 <d) ou au contraire réduirg & d) la taille de I'image finaleg dépend entierement dR;.
D'autre part, 'agrandissement et la focalisation'ideage finale dans le plan du détecteur
sont déterminés par les paramétres de la lentdigtréstatique EL, c'est a dire par;. Ces
deux rapports Rx; et R;), comme nous avons indiqué dans la partie @t seliés
implicitement et dans toutes les situations paguation (2.49). Pour cela, nous avons dd
expérimentalement corriger la valeur du rappRsi, pour chaque valeur de Vafin de

refocaliser I'image sur le détecteur.

La figure 2.23 montre la variation d®&; en fonction deR ;. Cette figure montre un
bon accord entre les mesures et la courbe calcligeigne noire correspond au calcul (€qg.

2.49) dans nos conditions expérimentales. Les goiobrrespondent aux résultats
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expérimentaux provenant de plusieurs séries d'imdgdithium, pour différentes valeurs de
V1, en utilisant notre spectrométre de VMI équipé d'lentille d’agrandissement. PoiBy;
donné, nous ajustorR;; en regardant la qualité de I'image obtenue sulétcteur. Les
points rouges (M= - 6000 V) correspondent en particulier a la sélimages présentée sur la
figure 2.20.

0,850
' ] e Expériencev =-6000V
0,800+ Expérience V = - 4500 V
1 v ExpérienceV =-3500V
0’775__ Expérience V = - 3000 V
0,750
o 0,725
0,700
0,675+
0,650
0,625
0,600

LA B S R B R B R B B R B B B B |
o0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10 11
R

L1

Figure 2.23: Relation entre les deux rapports,;R= V,/V; et R; = V| /V; dans les conditions de
focalisation. Les deux sections de la courbe copasdent aux parties de rétrécissement et
d’agrandissement respectivement. La partie d'agreasgment montre un point de coupure
correspondant a une valeur de,.R= 1,18. La ligne noire correspond au calcul tandisig les

points correspondent aux résultats expérimentaux.

La figure 2.24 montre la variation de la distanoeateg en fonction deR ;. Cette

courbe est obtenue par la combinaison des deuxiénsi2.34) et (2.49).
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Figure 2.24: Variation de la distance focale g eorfction du rapport R; de tension appliquée sur la
lentille électrostatique. Les deux sections de laude correspondent aux parties de

rétrécissement et d’agrandissement respectivement.

Partant des conditions ou l'effet de la lentillagtandissement est négligeable (a la limite du
VMI standard: \{ = 0), on aR_; = 0 et la valeur correspondante pdeys; est déterminée par
'équation (2.49) R.; = 0,682 dans le cas présent). Lorsque I'on augmenoigressivement
V., (i.e. R), la figure 2.23 montre quB,; diminue de telle sorte que la distance fogale
augmente en prenant des valeurs supérieures #elar vaitialeg = D (fixe lorsqueR_; = 0).

La valeur correspondante gest également reportée sur la figure 2.24. Lorgqu®, l'objet

de la lentille EL ('image focalisée du VMI) est ttiel et est placé au-dela du détecteur. EL
est une lentille convergente et forme donc une @dgite sur le détecteur. A une certaine
valeur de VY, g tend vers & (pourR;1~ 0,65) puis elle change de signe pour une valeur de
R.; prés de 0,4. On entre donc dans un régime ou témsgsne fonctionne plus comme un

spectromeétre du VMI, c’est-a-dire que I'on ne pdusgormer d'image sur le détecteur.

QuandR;; augmenteR,; > 0.73), et a partir dd&? ; = 0.6, on entre de nouveau dans
un régime ou le dispositif agit comme un spectroende VMI. Les conditions de VMI sont
réalisées pour une distance focaje trés courte et EL agit comme une lentille
d’agrandissement avec un facteur de grandissemetdr®@é. Au-dessus deé; ~ 0.6, le
rapportR; croissant se traduit par une diminutionRig et une augmentation correspondante

deg, comme le montre la figure 2.24, en restant tagj@ans la régiog < d. Pour 0.6 <R3
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<1l1l.18ona 0.725R»; < 1.0 et 0 g <D et la lentille inverse et agrandit I''mage Iéelu
VMI standard. Cette région est donc le régime detfonnement du VMI avec la lentille

électrostatique d’agrandissement.

Comme nous l'avons expliqué ci-dessus, il y a iméd deR,; au-dessus de laquelle
le spectrométre ne fonctionne plus {,18 dans notre cas). Optiquement, cette limite
correspond g =d. En effet, si on continue a augmen®er, Ry, diminue, la distance focate
augmente et par suite la distance-ohjet d — g de la lentille électrostatique diminue. Le
point de coupure est atteint lorsque la distangetabdevient zéro c'est-a-dire lorsque I'objet
vient detraverser la lentille. Si on augmente encore ppoat R 1, I'objet traverse la lentille et
devient un objet virtuel, on entre donc de nouvdans un régime ou on ne peut plus former
des images sur le détecteur parce que I'objetelidans ce cas se situe entre la lentille et le

détecteur.

V. Limite de validité du modele semi-analytique

Le modele semi-analytique repose sirsérie d'approximations qui ne sont valables
gue sous des conditions bien définies. La limitertelle est I'approximation paraxiale qui
détermine I'applicabilité des méthodes matriciel@stte approximation est valable si I'angle
6 entre la trajectoire des électrons et I'axe zlest assez petit pour gu’on puisse considérer
gue si ~ tard = 6. Sauf dans la région balistique ou la trajectdes électrons est calculée
en utilisant les équations standards du mouventergpectrometre doit étre réalisé afin de
garder tous les angles aussi petits que possiblg.65t généralement le cas dans la mesure ou
la longueur D du spectrométre est beaucoup plusdgrane le rayon fx de la surface
effective du détecteur. Par exemple, dans le camtie systeme, D = 368 mm est beaucoup
plus grand que fx = 21 mm, le rayon effectif du détecteur MCP. Dansdndition la plus
défavorable (pour un électron frappant le détecteuine distance yix du centre de
I'imagerie standard), le plus grand angle corredpohest de I'ordre de 0.05 radian (~ 3°) et
la différence relative entr@ et tard reste inférieur a 0,1%. Lors de l'utilisation deléntille
d'agrandissement, cet angle est plus faible danéléstrodes du VMI et sa valeur maximale
est atteinte a la sortie de la lentille électrogtegt ou taf reste toujours inférieure avx / D

< 0.1 dans notre cas. Par conséquent, dans ladeseas, on a tdn= 0.1 et la différence
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relative entre et tard est inférieur a 0,3 %. Dans la plupart des casattéa I'approximation

paraxiale est encore plus faible si I'on ne tierst gompte des trajectoires extrémes.

Une autre approximation importante consiste a ceénsidque le champ électrique est
guasiment constant dans certaines régions du di$gesne d’extraction, matrices B, F, H).
Lorsque l'ouverture des électrodes est faible pppart a I'espacement entre les électrodes,
cette approximation est excellente et la dérivaties différents éléments de matrice est assez
précise. Ce n'est pas vraiment le cas dans latisituactuelle et dans un spectrométre VMI
standard ou le diamétre des trous des électrodesie@séme ordre que I'espacement séparant
les différentes électrodes. Par conséquent, lat§uhd I'approximation repose sur I'estimation
correcte du champ effectif dans la région d'intété&a validité peut étre assurée par la qualité
de l'accord entre la simulation et les expérienEeseffet, la plupart des expressions ne sont
valables que si le champ radial est nul, donc ramsms utilisé les valeurs de champ ou de
potentiel correspondant a I'endroit ou la courlduwechamp est plate. La qualité de I'accord
dans les comparaisons présentées ci-dessus mdaitement que cette approximation est

correcte.

Enfin, une autre approximation est en quelque digréea la précédente. Elle consiste
a utiliser une estimation numérique obtenue ampdiine simulation Simion afin de calculer
le potentiel sur l'axe dans le plan des électrotles. deux approximations sont en fait
étroitement liées et un écart hypothétique entsemesures expérimentales et la simulation
pourrait étre corrigé en ajustant les coefficieddanant les potentiels axiaux en fonction des

tensions appliguées.

VI. Applications

Le spectrométre VMI équipé d'une leatill'agrandissement est particulierement
approprié pour des mesures de haute résolution pectrescopie de photoélectrons.
L'utilisation la plus triviale de ce dispositif edvidement dans la spectroscopie a haute
résolution spectrale. En effet, une résolution lmeie que 1 cm (0.12 meV) peut étre
atteinte au seuil. Bien que cette résolution spextlevée soit extrémement compétitive par

rapport aux autres spectrometres de photoélectreamsVMI eéquipé d’'une lentille
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d’agrandissement est probablement encore plusnatigiar sa haute résolution spatiale

permettant de réaliser la microscopie de photoatins [20].

Figure 2.25: Image typique de la microscopie de phionisation de I'atome de lithium obtenue avec
notre spectromeétre de VMI équipé d’une lentille éleostatique. Elle montre la modulation de la
fonction d'onde électronique se manifestant par diganges sombres et brillantes clairement
visibles.

La Figure 2.25 présente une image typique de laostopie de photoionisation de
'atome de lithium obtenue avec le dispositif deckans ce chapitre. Sans entrer dans les
détails qui seront présentés dans le chapitretie itBage permet de distinguer clairement les
trajectoires directes et les trajectoires indireale I'électron. En outre, la haute résolution
spatiale du spectrométre permet de résoudre la latamtude la fonction d'onde électronique

gui se manifeste par des franges clairement visites I'image agrandie.

VIl. Généralisation

Le modeéle semi-analytique présenté dams chapitre permet de déterminer
qguantitativement les conditions de fonctionneméat &/MI standard ou d'un VMI équipé
d’une lentille électrostatique d’agrandissementm@te tenu de la simplicité de cette méthode
et de la facilit¢ de la mise en ceuvre du calcul imaly le modele semi-analytique peut
facilement étre appliqué a d'autres géomeétriepdetometre électronique/ionique. En outre,

il peut facilement étre étendu dans deux directmmplémentaires.
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La premiéere consisterait a insérer non seulemeatlemtille d’agrandissement, mais
une série de lentilles. Comme en optique classigne,bonne combinaison de lentilles peut
étre utilisée afin de parvenir a une plus grandapksse d’utilisation, soit dans le
grandissement de I'image si le but est d’obseresrghotoélectrons tres lents, ou au contraire
dans la réduction de limage si le but est d'obsedes photoélectrons trés rapides.
Contrairement a l'optique classique, une telle domibon de lentilles se limite
essentiellement a une plus grande efficacité daraux de grandissement ou de réduction,
mais elle n'‘est pas destinée a corriger les abmisatle toute nature, et en particulier celles

résultantes de la dispersion des positions ingiale

La deuxieme direction qui pourrait étre exploitéela compensation de la dispersion ou
la correction des aberrations en utilisant destgldes supplémentaires dans la partie VMI de
l'appareil. En effet, on peut profiter de I'utilise de plus de trois électrodes, et de la relation
entre la dimension des trous, I'espacement etdasidns appliquées, afin de corriger la
dispersion en position initiale le long de toutes timensions (pas seulement la dimension
radialer, mais également I'axe desl'axe longitudinal de coordonnée) ou de corrigates
plus élevés en afin d'agrandir la zone d'interaction, au moinssdi@ plan perpendiculaire a

I'axe du champ.

VIII. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons décrit adéle semi-analytique simple et général, basé
sur l'analogie entre la propagation des électrohsles rayons lumineux décrites
guantitativement par les matrices de transfert. Bae combinaison de simulations
numeriqgues en nombre limité et d'une méthode pun¢raealytique de matrice de transfert,
notre modéle est capable de décrire quantitativedeefonctionnement d'un spectromeétre
standard VMI, éventuellement équipé d'une lentibetéostatique d’agrandissement.

Le modéle semi-analytique nous a permis de dédksreonditions de fonctionnement
du spectrométre VMI standard ou équipé d'une lentilhgrandissement. Une comparaison
avec les résultats expérimentaux obtenus par mirosaition de I'atome de lithium montre un
tres bon accord avec les prédictions du modelaékalution du spectrometre, ainsi que les

limitations du modéle semi-analytique ont été exa®s. Les applications potentielles de la
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spectroscopie a haute résolution ont été introslgteune généralisation possible du modele

aux évolutions du spectrométre VMI a été brievenegaminée.

Le dispositif expérimental décrit dans ce chap#reété utilisé afin d'étudier la
microscopie de photoionisation de I'atome de lithilLes résultats originaux obtenus dans ce

cas seront discuté en détail dans le chapitre 4.
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Chapitre 3

Simulations quantiques de propagation de paquet
d’ondes

. Introduction

Notre groupe développe depuis plusieurs annéesitds théoriques qui nous donnent
une compréhension de plus en plus détaillée desopmEnes en jeu en microscopie de
photoionisation. Il existe bien évidemment difféemnapproches théoriques possibles pour
décrire le probleme d’'un atome ionisé en champtridee. Notre approche tente depuis
plusieurs années de faire le lien entre les asplgsiques et quantiques.

Le premier travail qui a été développé dans notmume concernait I'étude de la
topologie des trajectoires électroniques en présatien champ électrique statique et des
signatures possibles de cette topologie complere dae expérience d’'imagerie d'électrons.
Le résultat essentiel montrait la possibilité decdminer sur I'écran dans imageur, les
trajectoires d’électrons ayant des trajectoiresptas (Quasi-paraboliques dites « directes »),
des trajectoires plus complexes d’électrons adifiisés sur le potentiel coulombien
(trajectoires indirectes). Les trajectoires destébms en présence d’'un champ électrique sont
complexes mais a une distance macroscopique demiételles convergent en 2 structures
géometriques simples. Cette approche mettait égaleen évidence le fait que, comme dans
le cas d’'un électron libre en champ électrique (osicopie de photodétachement), il existe au
moins 2 trajectoires qui peuvent mener un éleccam point donné du détecteur. Comme
dans une expérience de fentes d'Young, ces chemittiples doivent mener a une figure
d’interférence sur le détecteur. Restait a démosirBinterfrange correspondant ainsi que le
contraste de cette structure était suffisant piner @esuré dans une expérience d’'imagerie.
Le travail de notre groupe montra que c’était biercas. Du point de vue théorique, la
description classique flt étendue a une approcim-adassique dans laquelle on calcule la
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phase accumulée le long de chaque trajectoirerétegtie. En un point du détecteur, chaque
trajectoire possible contribue avec une amplitunlenée liée a cette phase, le module carré de
la somme de toutes ces amplitude détermine aloterférogramme. Ce travail montra une
évolution simple de linterférogramme dans une appe coulomb + champ électrique. Le
nombre de franges d’interférences évolue de marsénple avec I'énergie de I'électron
comme dans un interférométre standard. Des steginterférentielles apparaissent a la fois
au seuil d'ionisation et au-dela, dans la contidoutindirecte et directe des trajectoires
électroniques. Dans la premiére partie de ce documeuns rappellerons les résultats
essentiels de ces 2 approches qui furent dévelempéamt ma these mais qui fournissent les
concepts essentiels pour comprendre les résultatse dexpérience de microscopie de
photoionisation.

Le coeur de mon travail de thése était d’étudierelésts de résonnances Stark en
microscopie de photoionisation, ce type d’effetspeat pas facilement étre pris en compte
dans notre calcul semi-classique. De plus, de namletets (tunnel, défaut quantique etc...)
doivent également étre traités pour aboutir a wesemption plus complete de la microscopie
de photoionisation. Méme si il est possible d’'séli une approche statique (résolution
numérique de I'équation de Schrddinger) nous aymageré une approche de propagation
temporelle de paquet d'onde. Ceci afin de garderamdirect avec une vision en termes de
trajectoires tout en pouvant inclure les effetsmges spécifiques ainsi que ceux liés a un
potentiel non-hydrogénoide (défauts quantiques)sDarmdeuxieme partie, nous décrirons la
méthode « split-Operator » sur laquelle est basé mi@tvail de simulation. Dans la troisieme
partie, nous traiterons quantiquement la dynamagseélectrons lents en interaction avec un
champ électrique et un potentiel lié au cceur ioniquels parlerons ainsi de la création des
interférences constructives et destructives lors lalepropagation du paquet d’ondes.
L’évolution de l'interférogramme en fonction der@rgie des photoélectrons émis fera I'objet
de la quatrieme partie. Nous allons présenter, tngeux dernieres parties, une étude sur
'atome d’hydrogene (Z = 1) et 2 atomes non-hydnajées : le lithium (Z = 3) et le césium

(Z = 55). Ceci nous servira de base pour disceterdsultats expérimentaux.
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Il. Trajectoires de photoélectron

De maniére classique, les électrons émis a pagtoiies neutres par photoionisation
en champ électrique suivent des trajectoires camapleCe mouvement de |'électron en
présence d’'un champ électrique se décrit de maamakgue a un corps en mouvement dans
un champ de gravitation (V.V. Beletsky [1, 2, 3]). Barette premiére partie nous décrivons

brievement ces trajectoires.

1.1 Trajectoires classiques

Le probléme d’'un électron se déplacant dans umgeteconstitué de la somme d’'un
potentiel coulombien et d’'un potentiel Stark (ags@w champ électrique F) est décrit par les

éguations du mouvement suivant (en u. a.) [1]:

2 1/2
df_fE, 2P _F¢
dr 2 & 4&* 4

) 1/2
d_”:2/7 E+é—&+ﬂ
dr 2 n 4 4

(3.1)

ou I'énergie totale esE . (E,/],¢) sont les coordonnées paraboliques générali$égsp,], p¢)
les moments conjugués etest une variable de temps réduit, telle glze=di'r :2dV(<‘+/7).

Z, et Z sont les constantes de séparations.

Les solutions analytiques du systeme d’équatiofiérdntielles (3.1) sont connues et

on peut montrer que [1, 2]:

- Quelle que soit I'énergik, selon la coordonnéég la trajectoire de I'électron est périodique

enr etlié ené. Le mouvement est confiné entre 0 et une const@apie

- Selon la coordonnég, la nature du mouvement dépend de I'énergie decti@n. Si

E<E, =-2{Z,F u.a. le mouvement de I'électron est lie. Un électanceé avec un angle
Binférieur a I'angle critiquep. :2arcsirﬁ-E/2\/E) ne peut pas s'échapper du potentiel. Si
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E>-2,/Z,F u.a., le mouvement de I'électron est ouvert danditections, et I'électron

peut s’échapper.

Une classification des trajectoires d’électrons @ @toposée par Kondratovich et
Ostrovsky [2]. Nous retiendrons en particulier I&idigion entre les trajectoires électroniques
en trajectoires directes « quasi-balistiques » rafedtoires indirectes « complexes ». Les
trajectoires directes concernent des électrons isgeant quasi-paraboliquement vers le
détecteur apres I'éjection. Les trajectoires int@s concernent les électrons qui coupent au

moins une fois I'axe du champ (axe des z) avarital@tecté.

En définissant un anglg,(¢) tel qu’un électron lancé avec cet angle croiseel'dgs z
au niveau du détecteur, on peut distinguer trqiedyde trajectoires polr > E,s Lorsque
B <A, le mouvement est lié. Lorsqu® < < /3, le mouvement est complexe (trajectoires
indirectes) et I'électron fait plus qu’un rebondisgent avec le potentiel (coupe I'axe desl
moins une fois) avant de s’échapper. Lorsfue/f, le mouvement de I'électron est simple

(trajectoires directes), il s’agit d'une simple alaole. Puisque les angqu%b(.s) et ,Bc(s)

dépendent de I'énergie réduite= E/‘Eps, les trajectoires directes et indirectes dépendent

donc de I'énergie du photoélectron et du champtridee extérieur. Alors que les trajectoires
indirectes apparaissent dés la limite classiqueoniation, les trajectoires directes

bY

apparaissent a partir d'un seuil représenté ciudespar I'angle ,80(5) et donné
énergétiquement pde,, =0.775%  [3].
Pour un champ électrique donne, lors@ue Eps, toutes les trajectoires électroniques

sont fermées. Juste au dessus du point-selle,génwdtenue par imagerie, sur un détecteur

placé a une distance macroscopique de I'atomeépmist constituée principalement d’'un
anneau de rayon d'impact maxim&,, ou s’accumulent préférentiellement les électrons
indirects. Lorsqu'on augmente progressivement fgiee le rayon de cette structure
augmente, ensuite a partir des E;;,, un deuxieme anneau de rayon d’impact maxifal
apparait et correspond aux électrons directs. Dattie gamme d’énergid=(;,, <E<0),ily a
donc une coexistence entre les trajectoires dsestides trajectoires indirectes &t, est plus

petit que R;,. Pour des énergies plus élel#®s0, ces R et R;, convergent

asymptotiquement et le comportement de I'image tad le cas du photodétachement ou le
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potentiel coulombien est négeable. L’évolution des rayons d'impactiximaux R et R°_
en fonction de I'énergie rdite est préntée dans la figure 3.1 [4].ur cette figure, e:

indiqué également le rayonassique maxim:R’_ dans le cas du photctachemen

Rf’Rcmax(O)

-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0 1.5

Figure 3.1: Evolution des rayonsen fonction de I'énergie rédui& . R €t R son: respectivemer

les rayons des trajectores indirectes et directes et, °Ry correspod au cas du
photodétachement.

Une image simuléest présentée sur figure 3.2 [4]. Cetteémagemontre les deux
contributions directes et imgictes mais ussi un pic central trés inter correspondant aux
électrons émis directemt vers le détecteur. Ces structures nt été observée
expérimentalement [SLes tlajectoires que nous avons décrites peuvtre complexes, dai

la suite nous discutons deseiférences qui se forment au niveau du dieur
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Figure 3.2: Exemple d’'image simulée a partir des équations dwuvement classique de I'électron. Cel

image montre les contributions directes (internd)iedirectes (externe) d’intensité faible.

1.2 Modéele semi-classique

Sans rentrer dans les détails, nous allons présdates cette partie le principe, les
approximations et la limite de validité de I'apphecsemi-classique que nous utilisons. Le
modele semi-classique interpréte la structure desgeés d'électrons observées lors
d’expériences de microscopie de photoionisation memun phénoméne d’interférence
résultant de la différence de marche entre legmdifftes trajectoires que peut suivre I'électron
entre I'atome ionisé et le détecteur. La foncti@ande du photoélectron peut s’écrire comme

étant la somme des contributions de toutes lescti@jes allant de I'origine jusqu’au point

M(Eo’”o)[ﬂ:

w(M)=3 x.. exdis,. )+ x,. exdis, ) (3.2)

N=0 N=1

S, et S, sontles actions le long des trajectoires classiddi® . x,. sont les fonctions qui

décrivent le poids relatif des trajectoires sel@amdle d’éjection g dont I'expression est

donnée par la décomposition en une somme d’ondésles ¢ [7] :
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Xy =2 CLY"(6.9) (3.3)

En supposant que la distribution initiale des étetd émis est isotrope, cette somme garde
seulement le premier terme correspondant a une 9r(de= O) et donc toutes les trajectoires

ont le méme poids.

Sur le détecteur, la fonction d’onde au pdilht(R, 6) peut étre donnée par [3] :
w(M(R6)=Y [x(5.6)(sin5,.95)/ (RAR] Vel 4] (3.4)

ou /\/(,Bi ,9) est la densité de trajectoires correspondant gleadiéjections, .

Enfin, la distribution de probabilité radiale peétre facilement obtenue en intégrant le
module carré de cette fonction d’'onde en coordosipékaires:

Pac(RI=R[ [¢(M(R 6))[" do (3.5)

Ce modéle a pu reproduire, de maniére généraleésedtats expérimentaux obtenus
par photoionisation du xénon [8]. Cependant, I'adoest global et qualitatif (la largeur des
franges et leurs intensités relatives, la distidrutangulaire des images n'a pas pu étre

simulée.)

Plusieurs approximations ont été utilisées dansgdéle semi-classique. Ce dernier ne
tient aucun compte du processus d’excitation stijpose que les électrons sont éjectés de
maniere isotrope dans toutes les directions classignt accessibles. Il ne prend pas en
compte la structure du continuum Stark. Il néglegeffets de coeur ionique dans les atomes

non-hydrogénoides (défauts quantiques). Il ne densipas I'effet tunnel.
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Ill.  Propagation de paquet d'ondes
I1I.1 Principe

La méthode de calcul que nous utilisons est undnadét de propagation de paquet
d’'onde. Elle repose sur la résolution numériqud’ étuation de Schrédinger dépendant du
temps. Le Hamiltonien est celui d’'un électron emghalectrique qui interagit avec un noyau
via un potentiel coulombien. Pour des atomes nairdgénoides nous utilisons des potentiels
modeéles qui prennent en compte le défaut quantopse différents étata La résolution

numerique se fait sur une grille spatiale et teralb@rElle utilise la méthode dite du « split-
operator » qui permet la transformation du Hamittanen produits d’opérateurs qui sont

appligués successivement a la fonction d’onde réleiciue.

I11.2 Evolution temporelle de la fonction d’'onde

A un tempst et pour une positiofi , la fonction d’ondel,b(r,t) du systeme vérifie I'équation

de Schrodinger (en u.a.)

i%w(r,t): Hy(F,t) (3.6)

et peut étre donnée par :

Y(r,1)=Utt,)e(r t,) (3.7)

ou w(F,tO) est la fonction d’'onde initiale, au temps initigJ, et U(t,to) est I'opérateur

d’évolution au cours du temps donné par:

U(t,to):l—inU (t',t,)dt’ (3.8)

to
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Comme le Hamiltonien ne dépend pas explicitementediyps dans notre cakl,(t,to) peut

alors s’écrire :

u(t,t,)=e ™) (3.9)

Un paquet d’'onde initiat//(F,tO) a l'instant initialty est propagé ensuite jusqu’a un temps

ultérieurt en appliquant a chaque pas tempatdiopérateur d’évolutiorlJ (t,t +At).

111.3 Reésolution de I'équation de Schrddinger

Pour résoudre I'équation de Schrodinger non-statioe

P (e (3.10)
ot
On considére la Hamiltonien suivant
H :Hat +HF +Hint (3'11)

Ou H,, est la partie atomique donnée par :

2 2
=100, L v (3.12)

avec L Il'opérateur moment cinétique orbital é}t(r) le potentiel d’interaction entre

I'électron de valence et le reste de I'atome.
H. est la partie qui correspond au potentiel Stazlet est donnée par :

H- =F z=F r coséd (3.13)

avec F le champ électrique extérieur tl'angle entre le vecteur positian et I'axe des.
H,,. est 'opérateur définissant I'interaction avemfiulsion laser.
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Ainsi la fonction d’'ondeW(F,t) qui décrit I'état de I'électron excité & I'énerge peut étre

donnée, en utilisant la théorie des perturbatiengramier ordre, par:

W(r,t)=d(F)e™ +y(F, )™ (3.14)

Ou dreprésente la fonction d’'onde de I'état lié init@l tempdo et une énergigy, et vérifie

I'équation suivante :

H,®=E® (3.15)

En combinant les équations (3.10) et (3.14), oreabt

iaa—‘f’—(Hat —~E+Fz)y =S(r 1) (3.16)
Le paquet d’'onde initial est défini par le termerse suivant:

t2

S(r.t) = e_ﬁ“'ses(r)Yém (3.17)

Ou s(r) est la dépendance radiale pour la fonction doimdgale prise proche de la

dépendance radiale des fonctions d’ondes assaigesiveaux de I'hydrogene :

S(r) — 2 (3.18)

L'impulsion laser est modélisée par une envelomrapbrelle de gaussienne de largueur
Atpuse L’harmonique sphérique £,( m) peut étre directement reliée a la transition

électromagnétique puisqu’elle fixe la symétrie 'deal excité (état initial de la propagation).

La résolution de I'équation (3.16) via (3.7 et 3d)nne, en premiére approximation, le
propagateur [9]:
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[1+im(Hat+Fz—E)}
W(t+At) =
[1—iA2t(Hat+Fz—E)}

At

2 —_
A W, +Fz- E)}S(r,t +

2

z//(t)+[—iAt + (3.19)

Le premier terme correspond a l'approximant de Padépremier ordre de l'opérateur

expﬁ—i(Hat+Fz— E)At) et peut étre séparé par la méthode du split-opeda la maniére

suivante [9] :

iFz—

{1+ i E(Hat +Fz- E)} L »
2 T//(t) - e—i(Hax—E+FZ)Atl//(t) —eo 2gi(HaEltg zlﬂ(t) (3.20)

Le premier opérateur agit uniqguement sur la patigulaire de la fonction d’onde, et la
seconde partie uniquement sur la partie radialen Afappliquer les termes exponentiels
séparés a la fonction d'onde, ils doivent étre ditg®es. En utilisant la forme d'un
approximant de Padé de l'ordre [2,2], et la lingatibn canonique, I'opérateur champ

électrique peut étre donné par [9]:

1—inaE 1—inbg
2 2

Qe 2=
1+inaA2t 1+inbA2t

+olat) (3.21)

avec a=(]/2+i\/§/6) et b:(]/z—i x/§/6)

Ainsi le terme exponentielle de la partie radiale Kopérateur peut étre donné par

'approximant de Padé de I'ordre [1, 1] suivant :

e[l‘l]—i(H—E)At — 2 +0(At2) (3.22)
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En injectant les équations (3.20), (3.21) et (3.82ps I'équation (3.19), on obtient le

propagateur:

. At
1-iFza®t | 1-iFzb2 (1—I(Hat - E)J
(t+dt)= 2 2 2
Y A At At
1+|anE 1+IFZbE (1+i(Hat - E)Zj

At

1-iFza | 1-iFzp®t (3.23)
2 2

1+ inbE 1+ inbE
2 2

2
{iAt +A—;(Hat +Fz- E)}s(r,t +%)

En raison de la symétrie du probléme, I'angl@utour de I'axe des m'’intervient pas dans le
calcul qui se déroule sur une grille a deux dimams(k, ¢). k est la coordonnée radiale &t

définit la dépendance angulaire d# en sommant sur les moments orbitaux de ses
[max - - - 7 -

harmoniques sphériqug,s(t)szwk[ym. Ainsi cest la partie champ électrique
/=0

Fz = Fr cos(H) de l'opérateur d’évolution qui agit sur la dépentmangulaire de/ ou a

chaque pas de temps, on a [10]:

oo [e+m+2)(r-m+1),, . [(t+m)e-m) ..
cosdo)y, _\/ (20 +3)(2¢ +1) Yiat (2¢ +1)(2£—1)Y“1 (3.24)

Tandis que les autres termes de l'opérateur d'éeolu(termes cinétique, centrifuge,
coulombien ainsi que le potentiel modéle du coeeeténique proposé par M. Aymar [11])

agissent sur la dépendance radiale/de

_d? de+1) [Z00) _au f,_ )
dr2+ 2r2 +{ . 2r4@ e ) (325)
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Ouay est la polarisabilité dipolaire du coeur électrorigtr, est le rayon tel que pour<T,

le potentiel vu par I'électron de valence n’estspéin-1/r . La charge effectiveZ, (r) s'écrit

ainsi [12, 13] :

z, =1+ (2 -1)e " +aPre ™ (3.26)

I1l.4 Le photocourant électronique

A une positionr , le courant de densité de probabilité électroniegtedéfini par :

J (r,t):i[z//(r,t)* dy/(r.1) +1//(F,t)%(rm)} (3.27)

Ainsi & un instant, le paquet d'ondes «instantané » peut étre ob&ntracant I'image
correspondant & la matrice & deux dimensigng) du module carré de la fonction d’'onde &

cet instantt :

)
émax

W(p,2) = ylk ()Y, (cosd) (3.28)

(=0

tel quecosé = z/r , k soit la partie entiére deyr/r, etr =,/p* + z*.

La densité électronique en deux dimensions damdale (p,z) est obtenue en intégrant le

module carré da la fonction d’ond(p, z)” sur l'angle@ (on multiple|w(p, z)° par 27 ).

Dans une expérience de microscopie de photoioaisatie détecteur est placé
perpendiculairement a I'axe des z a quelques cetr@® de la source. Cette expérience
consiste a visualiser le photocourant électronagyanptotique qui représente le module carré

de la fonction d’onde selon la coordonnée parabelig. Afin de pouvoir comparer le
photocourant électronique radial simyéw,, (p)* avec le photocourant radial expérimental

RP (R) il faut donc propager les paquets d’ondes jusgu@ distancez macroscopique

exp
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(plus que 20 000 u.a. ~uIn de la source) jusqu’a ce que l'influence du poééroulombien
soit négligeable et les interférences dans lesgtagiiondes n’évoluent plus en fonction de la

distance de propagation.

1.5 Parametres initiaux de fonctionnement

Les parameétres qui doivent étre fixésirpeffectuer une propagation sont détaillés
dans la these d’Antoine Ollagnier [9] et nous pos/des classer en deux catégories :

parametres spatiaux et parametres temporels.

11.5.1 Parametres spatiaux

La grille sur laquelle nous propagetepaquet d’ondes est définie par un rayon
maximal Iy, un pas spatial du calcul et un nombrede points radiaux. En générd), doit
étre typiqguement plus grand qugr ¢ (rest le rayon du point-selle) puisque nous nous
intéressons a I'éjection de I'électron de l'atonD@ns le cas de la comparaison avec les
résultats expérimentaux, comme nous l'avons ex@lidgns le paragraphe précéddptdoit

étre suffisamment grand (plus que 20 000 u.a.) ptteindre la situation asymptotique. Le

pas spatial est en racine carré de la coordonrdgaleall doit étre petit entre; (le rayon
classiquel, que peut parcourir I'électron dans le sens0) etr,s ou se concentre le plus

grand nombre de ventres et de nceuds du paquetedoedplus grand sur le bord de la grille.

Les valeurs minimums et maximums du pas spatiatgr@uétre données pay/n®et 2r,/n
respectivement [9].

Pour que le calcul converge, le nombee points radiaux nécessaires pour la
discrétisation de la grille doit étre suffisammegnand. Sa valeur minimum est donnée par
4r,,/2rF [9]. Pour arréter la propagation du paquet d’endeant le bord de la grille afin

d'éviter sa réflexion et donc l'interférence aves londes incidents, la méthode consiste a

rajouter dans I'opérateur d’évolution un potentiedbsorbant » qui agit entrg,,,,.. = 08r,
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et I,. Ce dernier ne dépend que deet donc ne se rajoute que dans la partie radiale d

I'opérateur d’évolution.

11.5.2 Parametres temporels

La méthode consiste a lancer un padfoeides initial pendant un intervalle de temps

At_ ... correspondant a la largeur a mi-hauteur du pubsecifation et créer ensuite une onde

pulse

a chaque pas temporel entre2At . et 2At .. La durée de propagation doit étre

suffisamment longue, plus grand quidt,,, pour qu'on puisse observer la totalité du

paquet d’'ondes. Les différents parametres sontelidge eux, plus le champ électrique est

grand, plus I'électron sera accéléré et donc pdupds temporel devra étre petit. La valeur

maximale du pas temporel est procheld,F [9].

Le moment cinétigue maximal de I'élentrdoit ainsi étre bien défini dans nos
simulations. En effet, le paquet d’ondes définitilement (atg) par son harmonique

sphérique initiale est calculé, a chaglieen sommant sur les valeurs du moment cinétique
orbital (de 0 a/,,) des différents harmoniques sphériques. Le moncamdtique est
directement proportionnel a I'énergie cinétiquidiate et aro. Plus ces deux parameétres sont

importants, plus il faut augmenter la valeur ée,. Au bord de la grille,? ., peut étre

approché paer, . /E - E,. [9]
V. Dynamique électronique

V.1 Contributions temporelles avec un pulse court

Dans ce paragraphe, nous allons présenter uneasiorutypique de la propagation,
dans le continuum pur (hors résonances), d’'une Igigruélectronique courte de 1 ps dans le
cas de I'hydrogene (Z =1) et du lithium (Z =3). Noavons réalisé cette simulation dans un
champ électrique extérie&ir= 876 V/cm, ce qui correspond a une énergie dotysalleEys=
-181.2 cnt. L'onde initiale estp (¢ = 1, m = 1) d’énergie -107.2 ciet donc, I'énergie
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cinétigue moyenne donnée initialement au paquehd¥s est 88 cih Les paramétres
spatiaux et temporels initiaux utilisés dans cewasont:ro = 8000 u.a.,n = 3000 points,

Armin = 00009 u.aArmax: 533 u.a.,AtpLﬂse: 1 ps,tfina|: 50 pS,At = 0427 fS etf max— 300

La figure 3.3 représente le flux du courant élettjoe sortant au cours du temps en
échelle linéaire (a) et logarithmique (b). Le flpxésente un pic principal a 7.9 ps et une
asymétrie temporelle (15 ps) avec une queue juspluiia de 20 ps aprés le début de la
propagation. Ce pic principal correspond classiqerena la partie essentielle du paquet
d'onde s’échappant de l'atome. En échelle logaridgjue nous observons trois pics

secondaires.

154 7.9 ps F=876 Vicm 7.9 ps F=876 Vicm
- . 1 - | _ -1
3 E_=-1812cm z ! E =-181,2cm
s E=-107,2cm” © E=-1072cm”
5 m=1 5 m=1
5 107 —_— E o —H
= — = 0,14 p—
= = 15 ps Li
o Q2
o (=]
s a
[} [}
S 05 =
G S 0014
5 3
8 )

010 T T T T T T T T T T

0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
Temps (ps) Temps (ps)

Figure 3.3: Flux d’électron sortant au cours du teps pour 'atome d’hydrogéne et une impulsion

initiale de 1 picosecondichelle des ordonnées linéaire (a) et logarithmigiog].

Dans I'atome d’hydrogéne (Z = 1), la symétrie pal@jue est bien conservée et le
seul mécanisme qui permet a I'électron de s’échaplge maniére « retardée » (les pics
secondaires) est l'effet tunnel [9, 14]. La prolitbide ces derniers est bien moindre que

celles qui s’échappent directement au-dessus loierfeere de potentiel.

Dans l'atome de lithium (Z = 3), comme nous l'avomspliqué dans le premier
chapitre, la présence du cceur électronique dee thille brise la symétrie parabolique en
donnant naissance a une nouvelle forme d’ionisgatoionisation) [14, 15]. En effet, aprés

avoir diffusé sur le noyau, une partie du paquehdés piégée initialement dans le potentiel
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pourra transiter d’orbites fermées a des orbitegxas et s’échapper ainsi de I'atome par-
dessus de la barriere de potentiel. Ces ondesfuséiifs par le coeur électronique se
manifestent par des pics secondaires retardés ldafiex d’électrons. Dans le cas non-
hydrogénoide, I'échappement des ondes piégéesa padiffusion sur le coeur électronique est

plus important que par I'effet tunnel.

Quelque soit l'atome étudié (hydrogénoides ou ngrdgénoides), le flux
d’électrons contient donc un premier pic princidaminant. Nous nous intéressons dans ce
paragraphe a la partie essentielle du paquet dsoosidehappant le long de ce pic. Les images

de paquets d’ondes instantanés sont présentéeslaldiggire 3.4. Ces paquets d’'ondes

représentent, a un instantdonné, la densité de probabilité électroniq:1z||¢;1!/|2 dans le plan

(0.2).

Figure 3.4 : Densité de probabilité électroniql,(i!e|t,l/|2 dans le plan(p, Z) au cours du temps pour I'atome

d’hydrogene et I'atome de lithium. L'impulsion él&onique initiale est courte de 1 ps.

La figure ci-dessus montre que le paquet d’ondesmimlement (ato) sphérique et se
propage, de facon isotrope, dans toutes les diretiAt = 3 ps, il s’ouvre et s’échappe en un
lobe large et intense en direction du point-salle Q). Il ne rencontre donc pas la barriere de
potentiel infinie qui, au contraire, reflete la pampropagée dans la direction opposée (z > 0).
At = 7.5 ps, il dépasse le point-selle et s'échampéatome. Cette contribution correspond
au sommet du pic principal du flux électroniquetaot. At = 12 ps, une seconde contribution
due aux électrons réfléchis par le potentiel iniammence a s’échapper de I'atome. Ainsi

une partie du paquet d’ondes ayant été réfléchi¢agaarriére de potentiel finie au niveau du
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point-selle reste piégée dans le potentiel. Ellensmifeste sur cette image par la présence
d’'un anneau de rayon ~ 2000 u.at4 12 ps, plusieurs contributions faibles s’échappen
successivement de l'atome. Elles se situent saitl'sutérieur ¢ = 16.5 ps) soit vers
lintérieur (t = 21 ps) le long de lI'axe des z. Ces contributisnat dues aux électrons

indirects qui sont responsables de I'asymétrie taelfe du pic principal du flux électronique.
PuisqueE > E;, =—13fcm?, il y a donc classiquement trois types de trajeesocomme nous

'avons expligué dans le premier chapitre: trajeet directes, trajectoires indirects et des

trajectoires ferméegB(< ).

IVV.2 Construction des lobes d’interférences

Expérimentalement, notre laser a une résolutioctsde qui correspond au mieux a
un temps de cohérence de quelques dizaines deapsérie d’images présentée dans le
paragraphe précédent, prise avec une impulsiorctidrse de 1 ps, présente un délai entre les
différents types de trajectoires de quelques dézade ps au maximum et ne correspond donc
pas a la situation dans laquelle sont réalisées elgsériences de microscopie de
photoionisation. L'effet d’'une impulsion plus lorgest d’exciter de maniere cohérente

'ensemble des structures dont nous avons discat&gdemment.

La figure 3.5 montre la propagation d’'un paqueindes intégré (au cours du temps)
de I'atome d’hydrogéne, créé pour une énergie 86 ehi* et dans un champ = 600V/cm.
L'onde initiale ess (¢ = 0,m = 0) et son énergie cinétique initiale est de B3.d_'impulsion

initiale est 100 ps et les autres parametres dentiques a ceux de la figure 3.4.
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Figure 3.5 : Densité de probabié p\l//(,o, zxz intégrée au cours du temps pour I'eme d’hydrogéne

Le paquet d’'ondes est cr avec une impulsion électronique de 100 ps et énergie initiale de

-120 cm. Les temps sonhdiqués par rapport au début de propagation.

Au début de la propgation, le paquet d’ondeest constitué dine onde sphériqus
créees pendara durée de mpulsion initiale At,use = 100 pset se proage dans toutes |
directions jusqu’a qu’il renintre les barriéres (finie et infinie) du potel. La différence de
phase entre les ondéscidentes etles ondes réfléchies par f@oteniel crée une figure
d’interférence donm& la naissance de nceuds radiaux dans Ipaquet d'ondes.
L'interférogramme du paqu d’'ondes se structure essentiellement er¢ (z> 0) etrps (2 < 0)
(image at = 5.0 ps).Sous linfluence du champ électriqi le paqud d’ondesstructurée
radialement se propagdu c6té dupoint-selle ¢ < 0) et présente aii une large frang
brillante extérieure correspndant a rayon classiqued’accumulaton des points de

rebroussements des trajects(imaget = 9,1 ps).

Apres avoir dépasseé poin-selle, la partie dpaquet d’ondes ré'chie toujours par la
barriére infiniedu potentielrediffuse dans le potentiel coulombieen forman un second
systeme d'interférenceCe dernier se manifeste par la naissance & nouvelle série c
franges qui apparaissent ame dis noeuds angulaires (imaget & 13,2 ps) Le paquet
d'ondes se propage ensui vers le détecteur en formanes frangescentrales intenses
correspondant aux ondes appeées directement du potentiel es frang:s de faible intensité

correspondant aux ondesdifusées par la barriere potentiel infi (image at = 1200 ps).
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V. Evolution du paquet d’'ondes avec I'énergie

Dans ce paragraphe, nous nous intéressons a Itirolde l'interférogramme en
fonction de I'énergie de I'onde initiale. Les norabses simulations que nous avons réalisées
dans les conditions expérimentales (impulsion dtetilongue et grande distance de
propagation), montrent que la propagation du padimides dans le continuum pur (hors
résonances) est identique quel que soit 'atomdiétiLe paquet d’'ondes propagé sonde en
énergie le continuum composé d’états instables utéedde vie quasi-nulle. La figure 3.6
montre une série de propagations de paquet d’oddes le continuum (hors résonances).
Cette série correspond a I'atome de lithium (Z =B3le est simulée pour différentes énergies
allant du point-selle jusqu’a la limite d’ionisatien champ nul. Le champ électrique utilisé
estF = 876 V/cm, ce qui correspond a une énergie dat{seile Ey,s= -182 cn et une
énergie seuil de trajectoires directEg, = -143 cmi'. L’'onde initiale est 'onde (£ = 1,m =

1), 10 =25 000 u.aftpuse= 20 ps ettsina = 200 ps.

] es

-175 cm -160 cmt -145 cmlt Eg -130 cnt -75 cnt -20 ¢

Figure 3.6 : Propagation d’'un paquet d’'ondes de [F=876 V/cm, m=1) dans le continuum pour
différentes énergies allant de Ejusqu’'a E, Les franges apparaissent contindment avec

I'énergie.

La série de la figure 3.6 montre que juste au-desllE ., le lobe d'interférence

ps*
radial extérieur crée entre et rps (voir figure 3.5) se prolonge en une frange bmika

s’échappant, du coté du point-selle, au-dessua dartiere finie de potentiel. En augmentant
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I'énergie, de nouvelles franges apparaissent aéfeur de cette frange brillante a partir des
autres lobes d'interférence angulaires. Ces fraagearaissent aprés la frange centrale, leur
intensité est plus faible, leur nombre augmente démergie entrekys et Egir, et sont dues
aux trajectoires indirectes correspondant a lagdrt paquet d’ondes réfléchie par la barriere
infinie du potentielV(é). Il s'agit aussi d’'une partie du paquet d’ondehappé par la
rediffusion sur le coeur électronique de Li. A unstahce de propagation supérieure jani
linterférogramme est stable et correspondra ad{m observé expérimentalement sur un

détecteur sensible en position.

Juste au-dessous de I'énergie du seuil d’appardies trajectoires directdsy;, la
frange centrale brillante s’écarte de I'axe degree frange brillante se forme a l'intérieur de
la frange centrale (de coté de I'axe des z) ampdtisecond lobe radial situé initialement,
entre- rc etrys, a coté intérieur du lobe formant la frange cdati@oir figure 3.5). En
augmentant encore I'énergie, les autres lobesuadia prolongent en aval du point-selle en
formant un second systeme de franges a l'intédeua frange centrale brillante représentant
désormais la limite de deux systemes de frangefreliftes. Les franges intérieures
apparaissent continument avec I'énergie, sont durgrajectoires directes correspondant a la
partie du paquet d’ondes échappé directement denpel, et sont plus intenses que les
franges extérieures correspondant aux trajectoitBeectes. Ainsi, au centre, du cété de I'axe
des z, nous observons une figure de battemenedénences entre les trajectoires directes et
indirectes. Il est a noter aussi qu’a partirklg, le nombre de franges extérieures indirectes
diminue progressivement jusqu’a disparaitre autgeske I'énergie d’ionisation en champ

nul.

Le comportement décrit ci-dessus est complétem@&mérgle et en parfait accord avec

les expériences réalisées sur le Xe ainsi qu’'a®calculs semi-classiques.
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VI. Atome d’'Hydrogéene

VI.1 Onde initiales

VI.1.1 Section efficace totale d’ionisation

Dans le cas général, le paquet d’ondes peut éfird,d#n chaque instant, comme une
superposition d’états instables du continuum puduadl€e de vie quasi-nulle et d’états Stark
guasi-discrets de durée de vie plus ou moins lonfeirr des énergies et des champs
électriqgues bien déterminés, nos simulations neusettent de détecter certains états Stark
quasi-discrets dans le continuum d’ionisation, Rsquels l'interféerogramme du paquet
d'onde est prépondérant. En effet, si on passeuparénergie trés proche d'un état quasi-

discret, le paquet d’'ondes peuple cet état dodédin est ere™” et donc le flux d’électron

_42/12 .
sortant sera le produit de convolution entre cdinlét la gaussienne e correspondant a
limpulsion initiale. En intégrant le flux d’élean au cours du temps, on obtient alors

I'équivalent d’une section efficace totale d’iortisa.

La figure 3.7 représente la section efficace totanisation simulée pour I'atome
d’hydrogene dans un champ électridties 876 V/cm Eps = -182 cm’) en propageant une
onde initiales (¢ = 0, m = 0). L'impulsion initiale utilisee esAt,use = 250 ps ainsi que le
temps et la distance de propagation sigpii= 2000 ps eto= 8000 u.a. respectivement. Cette
section efficace totale montre le couplage dess é&#irk quasi-discrets avec le continuum
d’ionisation. On remarque ainsi que ces résonastask sont équidistantes a intervalles
énergétiqueAE réguliers espacés d’environ 3.5 tnsur la résonance, le paquet d’ondes est

la superposition du fond d’ionisation avec un @atabolique discret que I'on peut labeliser

|n,nl, n2> a l'aide d'un calcul perturbatif au second ordre ¢hapitre 1).
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Figure 3.7 : Section efficace totale d’ionisatiored’hydrogéne calculée pour une onde initiagg¢ = 0,
m = 0) dans un champ électrique de 876 V/cm. Les unithsoedonnées n’ont pas d’importance

(valeurs relatives). Au-dessus de chaque résonamua)s nommons les états paraboliques

n,.n;,n,) correspondants.

VI.1.2 Effet de résonance

Dans ce paragraphe, nous nous intéressons a le@éetrésonances. Nous allons
étudier, comme exemple, la résonah8@6,2$ correspondant a I'énergie -157,36 tntette

résonance correspond a un état rouge, il proviertétht quantiquan = 30 dont la fonction
d’'onde possede 6 nceuds selon la coordonnée pajabdaonfiné&. La figure 3.8 montre
gue les courants de photoélectrons s’échappantattemke, en fonction du temps, sur la
résonance -157.36 ¢hret autour de la résonance (juste avant -157,84 @njuste aprés -

156,76 cm-1) sont radicalement différents.
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Figure 3.8 : Sur la résonance a -133,38 dirle pic du maximum de courant d’électrons sortagst retardé
de 67,8 ps, et des électrons continuent de s’éckhapfusieurs centaines de picosecondes aprés

I'excitation.

Hors résonance, le maximum du flux électroniqueasrest situé 8.6 ps apres
I'excitation. En revanche sur la résonance a -16¢/8%, le flux est un peu dissymétrique,
son maximum est situé 76.4 ps apres I'excitation@&g8 ps de plus que hors résonance. La
résonance se caractérise par la présence d'élednesretardés et par une intensité du flux
électronique beaucoup plus forte. Il s’agit de dewolution entre I'impulsion électronique
initiale et d’'une courbe de déclin exponentielletei@ps caractéristique environ 250 ps, qui

manifeste la présence d’'un état résonnant.

Dans le continuum pur (hors résonances), le nordbrobes d'interférence dans la
gamme d’énergie correspondant a cette résonancaanestll s’agit de la partie du paquet
d’ondes qui s’échappe directement du potentielugtcqrrespond a une superposition d’état
de durée de vie quasi-nulle. Rappelons que laiboitsn du fond d’ionisation est déterminée
uniguement par I'énergie en excés au-dessus dili etelé champ électrique. L’aspect du

paquet d’ondes hors et sur la résonance est repéssans la figure 3.9.
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Figure 3.9 : paguet d’ondes sur la résonance et@ur de la résonance. L'état résonnal|1t30,6,23>

domine la formation de l'interférogramme en E = -I56 cm® avec une contribution de sept

franges au lieu des quatre données par le fond digation a cette énergie.

La figure ci-dessus montre que le nombre de frarygéantes de paquet d’onde
autour (juste avant et juste aprées) de la résonasicen bon accord avec le nombre de lobes
d’interférence du fond d’ionisation a cette gammeéndrgie. En revanche, ce n’est
absolument pas le cas sur la résonance ou le pdguetes posséde sept (et pas cinq) franges
brillantes. Ainsi le nombre de franges sombredauésonance est égale au nombre quantique
paraboliquen, selon la coordonnée confinéela contribution de I'état résonnant est en effet
donnée par la partie du paqguet d’ondes corresporddes électrons retardés ayant une durée
de vie plus ou moins longue. Lorsque cette derraéngribution est dominante, il est possible
en microscopie de photoionisation, en se placantise résonance fine, d’obtenir une image
correspondant a I'état parabolique résonnant et léamombre de franges dépend directement

du nombre quantique paraboliqoe.
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La figure 3.9 montre ainsi que la résonance a 3BEm” est, plus de la contribution

du fond d'ionisation, une superposition de deuxtsétatark quasi-discrets : I'état rouge
| 30623 et I'état bleu| 25L95). Proche de cette énergie (-157.36"gntorrespond I'énergie
de la limite d’'ionisatiorEys(n; = 6) [chapitrel], I'état bleu ayan = 19 reste donc piégé, ne
contribue pas aux lobes d'interférences et c’asleseent I'état rouge ayant = 6 s'échappe

et domine l'interférogramme du paquet d’ondes emémt six franges sombres égales au

nombre de nceudy = 6 de la fonction d’'onde a cet état. Il est 2engjue le paquet d’ondes
juste avant la résonance a -157,84 se superposeaaes |'état Stark bIeL298,20> mais cet

état reste piégé et ne contribue pas aux frange®dérences.

Comme nous I'avons expliqué dans le chapitre 1r painombre quantique donné,
le nombre quantiquae, selony acquiert une valeur maximale avant de perdre dontsens
quand la conditiorE >—2[Zz(nl)F]1/2= 2[(1— Zl(nl))F]llzsera remplie. Tandis que le spectre

correspondant au nombre quantigqyecontinue a évoluer dans le continuum d’ionisathon
les états instables de continuum et les états Sqamksi-discrets, correspondants aux
différentes valeurs de, coexistent. Le photocourant radial peut étre igugl par la

contribution de I'onde de nombre quantigugjue Kondratovich et Ostrovsky mettent sous la

forme suivante [2, 6, 16, 17] :

wnl D\/%&?eimw)(lqm(f) 2(’7) (329)

Pour l'atome d'hydrogene, lorsque est fixe et en absence de résonances, la deresité d

photocourant,=c(¢) a une distance macroscopique peut S’écrire :

2

jpectpa(€) 0 (3.30)

n
2 Co Xin, (€)
n=0

ou la conditionE >—2[Zz(nl)F]1/2 est remplie pour tous les dans lintervalle & np<n;. |l
s'avere qU%:a,se(f), ayant la forme d'un interférogramme, est domiaé)(pnf (&). Par
conséquent, la densité du fond donnée par I'équédi@0) présente un certain nomhgde

franges qui augmente lentement avec I'énergie.

118



Chapitre 3 : Simulations quantiques de propagatepaquet d’'ondes

La présence d'un état quasi-discret avec un nomqumetique parabolique, = N; > n/, pour

laquellen, est également significatif, modifie la densitépt@tocourant en :

2

ny
j/]:ct,BG+RES(£) D Z Cnl)(nl (f) + aNl,nz x N;>n? (f) (331)
n, =0

La théorie Hydrogénoide prédit que pour une résomansez fine, si I'état résonnant a
une durée de vie longue par rapport a la dynamilyupaquet d’'ondes dans ce potentiel, sa

fonction d'onde domine linterférogramme en aval phint-selle. Par conséquent, sur la

résonance, la densit¢ de photocourgpt, sc.res €XPOSeN; franges dont leur nombre

diminue an; pour des énergies juste avant et juste aprés tmaése. La superposition

cohérente des contributions résonnantes et nommastes dans I'équation (3.31) implique

que les effets d'interférence, comme la forte matihr des franges, sont également a prévoir.
Le nombre de franges brillantes sur les résondimes, qui correspond au hombre de nceuds
n; = N; de la fonction d’onde suivagt évolue d’'une maniére monotone avec I'énergie. Les
figures 3.10 et 3.11 montrent I'effet de résonaeicBévolution monotone avec I'énergie des

franges brillantes sur les résonances. La figur® 8orrespond a des énergies faibles juste au-
dessus du point-selle tandis que la figure 3.1tespond a des énergies assez loin du point-

selle. Chacune de ces résonances est due a lionisbun état quasi-discret en particulier.
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Figure 3.10 : Images du paquet d’'ondes sur et autale trois premiéres résonances d’hydrogéne
(m=0). Le nombre de franges brillantes n'est pasrte&me sur et hors résonances. Sur les
résonances, il correspond au nombrg de noeud de la fonction d’onde selon la coordonné

confiné & et évolue d’'une maniére monotone avec I'énergie.
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Figure 3.11 : Images du paquet d’ondes sur et autale trois résonances d’hydrogéne (m=0) un peu
loin du point-selle. Le nombre de franges brillargten’est pas le méme sur et hors résonances.
Sur les résonances, il correspond au nombre ae nceud de la fonction d’onde selon la

coordonné confiné’, et évolue d’'une maniere monotone avec I'énergie.

La section efficace totale d’ionisation montre aion® couplage entre plusieurs

multiplets Stark provenant de nombres quantiqueipaux différents. En particulier entre -

149 cm' et -135 crit, la section efficace présentée sur la figure Bnbhtre des résonances

fines couplées a des résonances larges. Les réssnfines correspondent aux états rouges

provenant du multiplet Stark de nombre quantiquecgral n = 30tandis que les résonances

larges correspondent a la superposition de plusiétats Stark provenant de nombres

guantiques principaux différents. Si on trace laages des paquets d’ondes sur toutes ces

résonances, on constate clairement que les résmafices dominent largement la

construction des franges d’interférence.
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Figure 3.12 : Section efficace totale d’ionisatiamontre un couplage entre plusieurs multiplets Stark
de nombres quantiques principaux différents. Leso@ances trés fines dominent largement la

construction des franges d’interférence.

V1.2 Ondes initialesp etd

Nous avons effectué des simulations quantiques repageant différentes ondes
initiales s, p, d Le type de l'onde initiale est défini par le marheinétiquel et son
projectionm. Il s’agit expérimentalement de I'état vers leqli@lome est excité a partir de
I'état fondamental €. La figure 3.13 représente la section efficacaléotle I'hydrogéne
calculée pour les ondes initialespet d dans un champ électriqre= 876 V/cm. Les ondes
initiales s, p et dsont définies respectivement par=(0 etm=0), ¢ =letm=1)et (=2 et
m=2).
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Figure 3.13 : Section efficace totale d’ionisationle I’hydrogéne calculée pour les ondes initial€s
(en couleur noir), p(en couleur rouge) et d(en ceuir bleu). Le champ électrique utilisé est de
876 V/cm.

La section efficace ci-dessus présente trois pagietrésonances fines dans la région
énergétique allant du point-selle (~ -182 ®njusqu’a -110 cnl. Ces trois séries de
résonances fines correspondent aux trois multipittek provenant de trois nombres
guantiques principaux =29, n=30 et n=31. Cette gamme d’énergie fait ainsi I'objet de
couplage et de superposition des plusieurs étatgesoet bleus provenant des nombres
guantiques principaux différents mais la plupart s états restent piégés et seules les
résonances fines dominantes apparaissent. Poondies initialep etd, nous avons retrouvé
les mémes résultats que I'onde initiaslétudiée dans le paragraphe précédent sauf que la
contribution du fond d’ionisation est plus fortd@spectre Stark est décaléte /2 pourm =
1 et deAE pourm = 2 (voir la figure 3.13). Rappelons gA& est l'intervalle énergétique

régulier entre les résonances Stark. Les résondteek pourm = 2 coincident donc avec
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celles dum = 0 sauf que le nombre de franges du paquet d®sdeles résonances= 2 est,

comme le montre la figure 3.14, de moins une papae a celui sur les résonances: 0.

60,0k
-157.36 cm”! Résonnance H
F=876 V/em
—m=0
—m=2
7 franges brillantes 6 franges brillantes
40,0k
30,5.22) -156.6 cm™*
20,0k
0,0 T I T I T I L] I 1
-158,5 -158,0 -157.,5 -157.,0 -166,5 -156,0

Energie (cm™')

Figure 3.14 : Résonances Stark pour m = 2 et m =dincident. Effet de résonance existe. Sur la
résonance, le nombre de franges du paquet d’ondesrpn = 2 est de moins une par rapport a

celui pour m = 0.

VII. Atome non-hydrogénoide

VII.1 Effet du coeur ionique

Contrairement a ce que nous attendions pour ['lygdre, I'analyse des résultats
expérimentaux obtenus sur I'atome de xénon Xe dréngue le nombre de franges dans les

images varie doucement avec |'énergie et indépendarh de la présence ou non des
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résonances Stark quasi-discretes [8]. Ceci n'andsfiement affecté que le rendement global
d'électrons et l'intensité relative des contribngiairectes et indirectes. Il n’y a donc pas une
corrélation directe entre les états Stark et lifiéf®gramme. L'absence des effets de
résonance peut résulter des interactions élecéi@etfons a courte portée qui surviennent
lorsque I'électron excité pénétre le coeur ioniduae. effet, les ondes n’ayant pas assez

d’énergie dans la direction diffusent sur le cceur ionique et créent donc desributions

retardées se manifestant par des pics secondainsdedflux d’électron.

Dans I'atome d'hydrogene, toutes ces interactions asentes. Un pas décisif vers la
distinction entre contribution résonante et noren@site serait donc une expérience de
microscopie de photoionisation sur lI'atome d’hydmog. Cependant, réaliser une telle
expeérience est tres délicat : le potentiel d’iomisade I'atome d’hydrogéne est trés élevé, soit
13.6 eV et l'ionisation a 1 ou 2 photons a parérl'état fondamental n’est pas possible dans
notre laboratoire a cause de la limitation de neyieme lasers. La préparation dans un état
meétastable est également difficile en raison diéofelrement de la durée de vie de ces états

métastables en présence d’'un champ électrique.

Nous avons donc choisi d’étudier un atome simpldithium Li afin de minimiser les
effets de cceur. Le lithium a I'avantage d’étre twree Iéger avec un potentiel d’ionisation

faible accessible a nos sources de lumieres.

VII.2 Atome de Lithium

Notre but était alors de trouver un modeéle atomiogueehe du modéle hydrogénoide
(ayant le plus petit coeur ionique possible) maisl @it en méme temps un potentiel
d’ionisation typiquement faible pour qu'on puisseriser avec notre systeme lasers. Le
meilleur choix était donc I'atome alcalin de lithiuLi qui a un petit nombre atomique Z = 3.
Le potentiel d'ionisation de son électron exteB® est faible, soit 5.39 eV, et cet atome
posséde un coeur ionique simpls’). Le degré de la pénétration dans le coeur ionpmue
étre évalué par la valeur des défauts quantiquesles séries de Rydberg. Une comparaison
entre les défauts quantiques de I'atome de xénoet Xelles de I'atome de lithium Li est tout
a fait indicative. Pour le xénon Xeyus~ 4.0, y,~ 3.5 et ug~= 2.4 pourns np etnd

respectivement, tandis que pour le lithium Li lesinées pertinentes sopt = 0.4, up =~ 0.05
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et uqg~ 0.002 [12, 13]. Afin de bien pouvoir comprendrs tésultats expérimentaux obtenus,
nous avons fait des simulations quantiques de paiman du paquet d’ondes de lithium dans
lequel linteraction électron/électron est présem@ique limitée. Cette étude va mettre en
evidence l'influence de la pénétration de I'électaans le cceur ionique pour différentes
ondes initialess, p et d Elle présentera ainsi une comparaison entrenfiatae lithium et

I'atome I'hydrogéne pour chacune des ondes ingiale

VIl.2.1  Onde initiale s

Nous avons refait le méme calcul de I'hnydrogénetigaV) mais sur lI'atome de
lithium en propageant une onde initialé/ = 0, m = 0) dans un champ électriqtee= 876
Vicm (Eps= -182 cnt). Pour I'atome de lithium, le moment angulaire 0 (ondes) posséde
le défaut quantique le plus importani; & 0.4) et donc I'écart le plus grand de I'atome
d’hydrogéne. La figure 3.15 montre une comparaison entre laimecefficace total
d’ionisation de lithium et celle de I'hnydrogene. section efficace totale de lithium montre un
fort couplage des états quasi-discrets avec leirmamn d’ionisation. On observe qu’elle
contient un grand nombre de résonances dont laaplgont plus intenses que celles vues
dans le cas de I'hydrogéndlous allons classer ces résonances en deux ca&ggalies
résonances « hydrogénoides » déja apparues dares lde I'hydrogene (a un shift prés
d’énergie) et des résonances « supplémentaires »n'gtaient pas vues dans le cas

hydrogénoide.
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Figure 3.15 : Section efficace totale d'ionisatiode Li (en couleur rouge) calculée pour une onde
initiale S dans un champ électrique de 876 V/cm. Elle est panée avec celle de I'hydrogene

(en couleur noir) calculée dans le méme champ dliegte.

VIl.2.1.1
Les états «supplémentaires » correspondent aus @&laus de grand nombre

guantiquen; autoionisés par leur couplage avec le continuwarkStes états rouges libres (de
faible n;) a cause de la présence d’'un cceur électroniqtalitiefinie de Li [chapitre 1]. Ces
états existent dans le cas de I'hydrogene mais ls&es, se situent énergétiquement au-
dessous de la limite d’ionisation &ti;) et n'apparaissent donc pas dans la section effica
d’ionisation. Le paquet d’ondes correspondant a@gomances « supplémentaires » ayant
initialement une longue durée de vie rediffuse Isucceur électronique de Li, change son

orbite initiale fermée et s’échappe ensuite deoiteg dans tous les canaux paraboliques

ouverts. En d’autres termes, comme le défaut quamt/, de I'atome de Li est non nul
(surtout poumm = 0), la rediffusion sur le coeur électronique ihdun déphasagers, de la

fonction d’onde en coordonnées sphériques dansaymnir, autour du noyau [12], ce qui

conduit a un couplage entre les différents canaaralwliques. Dans la suite, nous allons
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étudier I'influence du cceur électronique sur laugigsation du paquet d’'ondes pour les deux
catégories de résonances.
La figure 3.16 montre les images de paquet d'orglgset autour des résonances

« supplémentaires » des largeurs et des interbftésentes.

1524 ot Résonnances supplémentaires Li
60,0k - F =878 V/em
m=0
—Li
—H
15132 cm!
40,0k H
1512 et
15328 em? -151.8 cm!
20,0k -~
0,0

T
-153,0 -162,5 -152.0

Energie (cm™)

Figure 3-16: Images de paquet d'ondes sur et autalgs résonances supplémentaires de Li. Le
nombre de lobes d'interférences est le méme suawbur de toutes ces résonances. L’état

résonnant n'est donc pas visible.

Nous remarquons que le nombre de lobes d'interé&®mst le méme sur et autour de ces
résonances supplémentaires. Dans le continuum (@somances), il se forme a cette énergie
six lobes d'interférences. Sur la résonance supghéaire, I'état résonnant n'a pas un effet
distinctif et c’est donc la contribution du fondiadiisation qui domine la formation de
linterférogramme du paquet d’'ondes s’échappantaieme. En effet, le paquet d’ondes de

I'état résonnant « supplémentaire » rediffusé parokur électronique, de fagon isotrope, dans
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tous les canaux paraboliques ouverts accessibéehappe de I'atome comme étant une
superposition d’états équivalente au cas hors edsxm L'effet de résonance vu dans le cas
de I'hnydrogéne est donc perdu et le photocouradiareest expligué uniquement par la
contribution du fond d’ionisation. En microscopie photoionisation, il est donc difficile de

visualiser la fonction d’onde liée a 'atome poes@tats résonnants supplémentaires.

Les résonances « hydrogénoides » sont, en gémaals intenses que les résonances
« supplémentaires ». Pour étudier ces résonanges,avons repris les mémes simulations de
propagation du paquet d’ondes des figures 3.1014dt ®ais pour I'atome de Li (Z = 3). Les
images du paquet d'ondes sur et autour de cesagses sont présentées sur les figures 3.17
et 3.18.
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200,0k [29,028) t
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|26,1,27} 1
150,0k 17472 o
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Figure 3.17 : Images du paquet dondes sur et autoule trois premiéres résonances
« hydrogénoides » de Li (m=0). Le nombre de frangediantes n'est pas le méme sur et hors
résonances. Sur les résonances, il ne correspond paut a fait au nombre quantique

parabolique n.
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Figure 3.18: Images du paquet d'ondes sur trois o@éances « hydrogénoides » de Li (m=0)
(coexistant avec celles de H) un peu loin du posaile. Effet de résonance existe. Le nombre
de franges brillantes n'est pas le méme sur et hoésonances. Sur les résonances, comme
dans le cas de H, il correspond au nombre de nceud de la fonction d’onde selon la

coordonné confiné.

Pour des énergies un peu loin du point-selle (v83 au dessus du point-selle), la
figure 3.18 montre que I'effet du cceur ionique deur les résonances « hydrogénoides » est
négligeable et nous retrouvons donc exactemeradale 'atome d’hydrogene. Le nombre de
lobes d’interférences n’est pas le méme sur etualés résonances Stark « hydrogénoides »
provenant du nombre quantique principat 30. Ainsi I'interférogramme du paquet d’ondes,
sur la résonance, est dominé par la contributionl'é@t parabolique résonnant. La
contribution du fond d’ionisation est négligeableileest donc possible en microscopie de
photoionisation, en se placant sur ces résonadtdstenir une image correspondant a I'état
parabolique résonnant dont le nombre de frangesndidirectement du nombre quantique

paraboliquen, .
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Cependant juste au-dessus du point-selle, une gaimpa entre la figure 3.17 de Li et
la figure 3.10 de H montre que l'effet de résonapoésent dans le cas hydrogénoide est
partiellement diminué dans le cas de Li (deuxiemiaisieme résonances). Les résonances
de ces deux figures correspondent aux états Stassi-giscrets provenant du nombre
guantique principah = 29. Dans le cas de lithium, le paquet d’ondasespondant a I'état
résonnant dominant est perturbé par les ondeduséés par le coeur électronique dans tous
les canaux paraboliques possibles. Nous sommesdiTgune situation moyenne entre les
résonances « hydrogénoides » dominées par [|'étaonmént et les résonances
« supplémentaires » dominées par la contributiofodd d’ionisation. En d’autres termes, le
paquet d’ondes correspondant & I'état résonnafdrsee et s’échappe en aval du point-selle
(voir figure 3.17 : structure de résonance a lanstde I'échappement en aval du point-selle)
mais rapidement il « se pollue » par les ondesespondant aux états autoionisés. Les effets
de résonances se manifestent donc sur les résaenarpg@rogénoides », juste au-dessus du
point-selle, mais le nombre de franges sombresonespond pas forcément au nombre de

nceudn; de la fonction d’onde des états résonnants, selon

La forte influence du cceur ionique juste au deslsugoint-selle, est manifestée sur la

figure 3.19 par les récurrences, dans le flux dibams, dues aux contributions retardées. Ce

flux d’électrons correspond a I'état résonn|aﬁa226> (-174,68 crit) de I'atome de lithium.

0,08

E Li m=0 F=876 V/cm
0,07 1 A =250ps

-174,68 cm™
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0,05—-
0,04—-
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Figure 3.19: Flux d'électrons correspondant a lardisieme résonance « hydrogénoide » de Li.
L'impulsion initiale est 250 ps. Les récurrences &kl aux contributions retardées montrent la

forte influence du coeur ionique de Li juste au dessdu point-selle.
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L’influence du cceur électronique sur I'interférogirae du paquet d’onde s’échappant
de I'atome dépend donc de I'énergie initiale dedemier. Afin de mettre en évidence cette
influence, nous avons complété le travail ci-despas une étude de la dynamique
électronique pour une courte impulsion de 1ps.eCétiide est résumée par les deux figures
3.20 et 3.21. La figure 3.20 montre que l'influertze cceur ionique de Li(= 0) diminue
avec I'énergie initiale du paquet d’ondes. Lorsdj@gectron est ionisé juste au dessus du
point-selle (-179.4 cih courbe noire), les pics secondaires dus a lagiéffi du coeur ionique
ont une importance (intensité) supérieur ou égabelie du pic principal da a la partie du
paquet d’'onde s’échappant directement du potentiel. rapport d’intensité de pics
secondaires sur le pic principal diminue ensuitecakénergie pour gu'’il soit négligeable a
partir d’'une énergi& suffisamment loin du point-sell& < Eg;;). Nous remarguons ainsi que
les récurrences dans le flux d’électrons s’échappedes périodes régulieres de I'atome.
Cette période correspond au temps que met I'éleqtonir effectuer une précession complete

de son moment orbital.
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Figure 3.20 : Variation de l'influence du cceur iogue de Li avec I'énergie initiale de I'électron émi
Le rapport d'intensité de pics secondaires dus aontributions retardées provenant du coeur
ionique sur le pic principal est important juste adessus du point-selle puis diminue avec

I'énergie de I'électron jusqu’a devenir négligeabéepartir d’'une énergie loin du point-selle.
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Une comparaison entre la dynamique électroniqua decelle de H est présentée sur
la figure 3.21. Cette figure montre, comme nousnaveu ci-dessus, que linfluence de
l'interaction électron/électron dans lI'atome déiliitm diminue avec I'énergie initiale du
paquet d’'ondes jusqu’a se converger vers le campgdoide a partir d’'une énergie donnée
(E < Eqir). Ceci explique pourquoi nous avons pu, pour Haode lithium, visualiser la
fonction d’onde liée a I'atome sur les résonancégydrogénoides » suffisamment loin du
point-selle tandis que ¢a n'a pas été tout a fafisiple juste au dessus du point-selle (cf.
figure 3.17).
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0,005
0,05+

0,000
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Figure 3.21 : Comparaison entre la dynamique élemirque de Li (Z = 3) et celle de H (Z = 1) pour
une onde initiale s. La figure de gauche montre ¢mande influence du cceur ionique de Li
juste au dessus du point-selle tandis que la figuke droite montre qu’on se converge vers le

cas hydrogénoide pour une énergie un loin du posaHe.

VI.2.2  Onde initiale p

La figure 3.22 montre une comparaison entre la@eeifficace totale simulée de Li et
celle de H. Nous avons réalisé ce calcul dans wamphélectriqueF = 876 V/icm en
propageant une onde initighg¢ = 1,m=1). Le moment angulaie= 1 (ondep) possede un
défaut quantiqueyuf, ~ 0.05) moins important que celui de I'onde initialés ~ 0.4) et nous

nous rapprochons alors d'une situation hydrogéndidesection efficace totale de lithium
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montre, comme le cas de I'onde initiglde couplage des résonances « hydrogénoides s (vue
dans la section efficace de I'hydrogéne) et « stmpphtaires » (non-vues dans la section
efficace de I'hydrogéne) avec le continuum d'iotitsa Nous observons clairement que les
résonances supplémentaires sont asymétriques é¢ @nofil de Fano. Cette asymétrie est
due, comme nous l'avons expliqué dans le chapitr& & superposition de I'amplitude de
flux d’électrons ionisés directement au-dessusaintgselle et 'amplitude de flux d’électrons
autoionisés par le couplage des états quantigéeejies voisines a cause de la présence du

cceur ionique de taille finie de Li.
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Figure 3.22 : Section efficace totale d'ionisatiode Li (en couleur rouge) calculée pour une onde
initiale p dans un champ électrique de 876 V/cmleegst comparée avec celle de H (en couleur

noir) calculée dans le méme champ électrique.
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6 — Continuum
—— Résonnances "supplémentaires”
—— Résonnances "hydrogenoides”

Courrant d'électrons (unit. arb.)

o- ; \,

T T T T T
-500 0 500 1000 1500 2000
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Figure 3.23 :Flux d'électrons typique montrant lalongue durée de vie des résonances

« supplémentaires » de Li pour une onde initialéfpo= 1, m = 1).

Nous remarquons ainsi que les résonances « supptigines » de Li dans le cas ae= 1 sont
plus fines et moins nombreuses que celles daraslelan = 0. En effet, le défaut quantique
(i.e. cceur ionique) correspondang &1 est moins important que celui correspondafit=a0

et donc la probabilité de l'autoionisation des fthteus, initialement stables dans le cas
d’hydrogéne, a cause de la perturbation du cceuguerde Li est plus faible. Un autre point
distinctif est que poum = 0, les résonances de Li sont trés intenses gustiessus du point-
selle puis diminuent en intensité en augmentanelgie de photoionisation, tandis que pour
m = 1, nous observons l'inverse : les résonances$ gen intenses prés du point-selle et
augmentent en intensité lorsqu’on s’éloigne. Cidtefst d( en effet a la transition dipolaire

d’excitation, le flux d’électrons excités dépendpune nous I'avons expliqué dans le premier
. , .. . 2
chapitre, du module carré de coefficients de t@nshtion Knnlnzm|n|m>‘ et donc de la
projectionm du moment angulaire (i.e. polarisation).
Pour la méme raison que l'onde initide(m = 0), nous avons trouvé, comme le
montre la figure 3.24, que l'effet de résonance tesfours absent sur les résonances

« supplémentaires » pour I'onde initighe(m = 1). L’état résonnant n’est pas dominant et

l'interférogramme du paquet d’ondes est expliquéaaontribution du fond d’ionisation.
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Résonnances supplémentaires Li

F =876 Vicm
300k 4 mM=1
—_Li
—H
g -150.32 em!
200k
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D L] I T
-151,0 -150.5 -149.0
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Figure 3-24: Images de paquet d’ondes sur et autal@s résonances supplémentaires de Li pour m =
1 et F = 876 V/cm. Le nombre de lobes d’'interférescest le méme sur et autour toutes ces

résonances. L'étant résonnant n’est pas dominant.

Pour étudier les résonances « hydrogénoides » geutim = 1, nous avons repris les
mémes simulations du paquet d’ondes des figurés €3.13.11 mais pour I'atome de lithium
(Z = 1) et pour une onde initiafe(m = 1). Les images du paquet d’ondes sur et auttes's

résonances sont présentées sur les figures 386t
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Figure 3.25 : Images du paquet d’ondes sur les srgremiéres résonances « hydrogénoides » de Li
(m=1). Effet de résonances existe. Le nombre denfres brillantes n’est pas le méme sur et
hors résonances. Sur les résonances, il correspandnombre quantique parabolique;nLa

troisieme résonance est « polluée » par la diffusiur le coeur ionique de Li.
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Figure 3.26 : Images du paquet d’'ondes sur troissehances « hydrogénoides » de Li (m=1) un peu
loin du point-selle. Effet de résonance existe. hembre de franges brillantes n’est pas le
méme sur et hors résonances. Sur les résonancesnee dans le cas de H, il correspond au

nombre n de nceud de la fonction d’onde selon la coordonm@finé &.

Le résultat obtenu n’est pas tres différent deiadu’onde initiales (m = 0). Un peu loin du
point-selle, la figure 3.26 montre que I'effet dsonance trouvé dans le cas d’hydrogéne est
toujours présent dans le cas de lithium=1). L’effet du cceur ionique de Li est négligeable
comme le montre la figure 3.27(b). La contributide I'état résonnant domine a la
contribution du fond d’ionisation et il est doncsgible en microscopie de photoionisation de
détecter ces états résonnants caractérisés dimutgrar leur nombre quantique parabolique
n,.

Juste au dessus du point-selle, la figure 3.25 maante I'interférogramme du paquet
d’'onde de la troisieme résonancg € 2) est perturbé par les ondes rediffusées paoder
ionique a cause de la forte interaction électrectébn dans cette gamme d’énergie (voir la

figure 3.27 (a)). Tandis que cette « pollution »resins importante que celle dans le cas de
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'onde initiales (m = 0) car le défaut quantique de I'étaest beaucoup plus important que
celui de I'étatp. Il est aussi a noter que, dans le casnde 1, la premiére frange brillante
d’interférence est un peu écartée de I'axe de atEn (axe desg).

0,014+ m=1 124 m=1

00124 -179,4 cm™ -13044 cm™
’ ——H 1,0 —H

0,010 —L —Li

0,84

0,008

0,6
0,006

0,004 041

Courant d'électrons (unit. arb.)
Courant d'électrons (unit. arb.)

0,002 0,2

0,000

0,0

Temps (ps)

Figure 3.27 : Comparaison entre la dynamique élamtique de Li (Z = 3) et celle de H (Z = 1) pour
une onde initiale p. La figure de droite montre qui se converge vers le cas hydrogénoide
pour une énergie un peu loin du point-selle.

VII.2.3  Onde initiale d

Le moment angulairé = 2 (onded) possede le défaut quantiqug £ 0.002) le moins
important et donc l'écart le plus petit de I'atorddrydrogene. Nous sommes alors
suffisamment proches d'une situation hydrogénoildae comparaison entre la section
efficace total d’'ionisation de lithium et celle lleydrogéne, pour une onde initiale fl£ 2, m
= 2), est montrée sur la figure 3.28. Nous avomeutéa ces deux sections efficaces dans un
champ électrique de = 876 V/cm.
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Figure 3.28 : Section efficace totale d’ionisatiode Li (en couleur rouge) calculée pour une onde
initiale d dans un champ électrique de 876 V/cmleéEkst comparée avec celle de I'hydrogene

(en couleur noir) calculée dans le méme champ éliegte.

La figure ci-dessus montre que, pour une ondealritl (¢ = 2, m = 2), la section
efficace totale de Li est la méme que celle de Hus\Nretrouvons quasiment la situation
hydrogénoide : des états Stark quasi-discrets itands couplés au continuum d’ionisation.
Sur la résonance, le paquet d’'ondes de I'état phacale résonnant domine a la contribution
du fond d’ionisation. Le nombre de franges somlofest pas le méme sur et hors résonance
et, il est égale, sur la résonance, a la valeuprpro; de la fonction d’onde selon la

coordonnée parabolique confinée

Le défaut quantique pour le moment anguldire2 est négligeable et donc I'effet du
coeur ionique est trés faible comme la montre larég3.30. Cette figure montre une
comparaison entre la dynamique électronique de teke de H pour une onde initiadg¢ =
2,m=2).
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200,0k 4 F=876 Vicm
m=2
—_—
1 —_H
150,0k 10 10

franges brillantes franges brillantes

J L

-148.0 -147.5 -147.0 -146.,5 -146.0 -145.5

Energie (cm™')

Figure 3.29 : Résonances Stark de H et Li coincitlggour m = 2. Effet de résonance existe et le

nombre de franges du paquet d’ondes pour H et Ltilesnéme pour n'importe quelle énergie.
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Figure 3.30 : Comparaison entre la dynamique élamtique de Li (Z = 3) et celle de H (Z = 1) pour

une onde initiale d. Cette figure montre que I'effdu cceur ionique de Li est négligeable pour
m =2,
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Une expérience de microscopie de photoionisatiofatteme d’hydrogéne pour m = 2
peut étre donc remplacée par une expérience selmisiabl’atome de lithium. Il s’agit d’'une
photoionisation a 2-photons en utilisant un poriscirculaire (m = 2). Ainsi nous avons
démontré dans la partie (VI.2) que les spectresk Sthydrogene poum = 0 etm =1 sont les
mémes que celui poun = 2 avec un shift d’énergie dAE (et une contribution de fond
d’ionisation moins faible) poum = 0 et AE/2 pourm =1 (voir la figure 3.12). Ceci signifie
gu’une expérience a 2-photoma € 2) sur I'atome de lithium peut également remgtatdes
expériences sur I'atome d’hydrogene pour une a#tdn linéaire perpendiculairmE 1) ou

parallele a I'axe du champ électrique £ 0).

VII.3 Atome de Césium

Afin de mettre en évidence l'influence de la pét&in de I'électron dans un grand
coeur ionique sur l'interférogramme du paquet d’enslertout sur les résonances, nous avons
fait des simulations quantiques de propagatiorpatiuet d’ondes de I'atome de césium Cs (Z
= 55). Ce dernier posséde un grand cceur ioniquel (Z 54) et donc dans lequel I'interaction
électron/électron est forte. Nous avons refait &ma calcul que pour I'étude de I'hydrogéne
et de lithium F = 876 V/cm) en se concentrant sur 'onde initiale = 0, m = 0) dont le

moment angulairé = 0 possede le défaut quantique le plus important.

Dans une gamme d’énergie allantBlg = -182 cni AE = -140 cni', la comparaison
entre la section efficace totale d’ionisation deeCselle de H, présentée dans la figure 3.31,
n’est pas tres différente de celle entre Li et Hfigure 3.15). Dans les deux cas, on observe
un fort couplage des états quasi-discrets de Gs laveontinuum d’ionisation, ces états sont
divisés en deux catégories: des résonances «gddmbides » et des résonances
« supplémentaires ». Tandis que dans le cas derCspserve clairement des résonances

larges formées de la superposition de plusieumexes fines.
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Figure 3.31: Section efficace totale d’ionisationedCs (en couleur rouge) calculée pour une onde
initiale S dans un champ électrique de 876 V/cm. Elle est panée avec celle de H (en

couleur noir) calculée dans le méme champ électiequ

La figure 3.32 montre les images de paquet d’orslgset autour des résonances
« supplémentaires » de Cs. Comme dans le cas teeriombre de lobes d’interférences est le
méme sur et autour de ces résonances, I'état résbna domine pas la contribution du fond

a cause de la rediffusion sur le coeur électrongquimnc I'effet de résonance est absent.
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Figure 3.32: Images de paquet d'ondes sur et autalgs résonances supplémentaires de Cs. Le
nombre de lobes d'interférences est le méme suawbur de toutes ces résonances. L'état

résonnant ne domine pas et n'est donc pas visible.

La figure 3.33 montre les images de paquet d'orglgset autour des résonances
« hydrogénoides » de Cs juste au-dessus du pdiet-8tte figure montre que I'effet de
résonance présent dans le cas de I'hydrogene asingent absent dans le cas de Cs. L'état
résonnant s’échappe en aval du point-selle magsstil rapidement envahi par les ondes
diffusées par le cceur électronique dans tous leausaparaboliques accessibles. Ces ondes
diffusées dominent donc l'interférogramme du pagliehdes. La forte influence du caoeur
ionique juste au dessus du point-selle, est maadepar les récurrences dans le flux

d’électrons (cf. figure 3.34).
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Figure 3.33 : Images du paquet d'ondes sur et autode trois premiéres résonances

« hydrogénoides » de Cs (m=0 (juste au-dessus dhtzelle). Le nombre de franges brillantes

n'est pas différent sur et hors résonances. L’eftl résonance est absent.
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Figure 3.34 : Flux d’électrons correspondant a ladisieme résonance « hydrogénoid€-274,68 cm
) de Cs (m=0). L'impulsion initiale est 250 ps. Legcurrences dues aux contributions

retardées montrent la forte influence du cceur ionig de Cs juste au dessus du point-selle.
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Loin du pointselle, lafigure 3.35 montre que I'effet de résonarxiste (le nombre c
lobes d'interférences n’est s le méme sur et autour des résonances; on ne retrouve pe
tout a fait le cas hydrogérde. En effet le nombre de franges du pet d’ondes sur le
résonances n’'est pas toujo €gale ainombre quantique paraboliqugselon la coordonné
paraboliqueg. C’est le cas e deuxieme et troisieme résonance da jure c-dessous. En
microscopie dephotoionisaion, on peut alors détecter ces états raants tandis que
nombre de franges des im&a ne correspond pas forcémennombre gantique parabolice

n,.
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Figure 3.35 : Images du paquel’ondes sur trois résonances hydrogénoides de Cs (m=0) un pel
loin du point-selle Effet de résonance exis: le nombre de lobes d’interférnces n’est pas |
méme sur et autour desésonancs. Contrairement au cas de H, le nome de franges di
paquet d’ondes sur les rénances n'est pas toujours égal au nombre quane parabolique

(deuxieme et troisieme rénances de cette figun
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VIII. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les procegggsmnts dans une expérience de
microscopie de photoionisation a l'aide d’'une appeode propagation de paquet d’ondes.
Ces simulations basées sur la méthode « split tipergpermettent d’étudier la dynamique
électronique et de mettre en évidence l'influenaecdeur ionique dans les systéemes non-
hydrogénoides. Elles permettent de distinguer @luisi contributions au flux électronique
sortant de Il'atome : une contribution essentielld qorrespond a l'onde s’échappant
directement au-dessus de la barriere de potentietes contributions retardées qui
correspondent a l'effet tunnel pour les systematrdgénoides et a la diffusion sur le coeur
électronique pour les systémes non-hydrogénoides.

Ce calcul quantique permet d’interpréter la striectinterférentielle des images. |
décrit la construction des lobes d'interférencessed conséquences sur le photocourant
asymptotique. Une propagation a une distance mampague du paquet d’'ondes est tout a
fait possible avec ce modeéle quantique, ce qui peda comparer les résultats simulés aux
résultats expérimentaux. Nous avons étudié I'éumtutde linterféerogramme du paquet
d'ondes en fonction de I'énergie de l'onde initialeut en montrant les différentes
contributions directes et indirectes. Ce modéleeams aussi de produire les sections
efficaces totales d’ionisation des systemes hydroigies (H) et non-hydrogénoides (Li et Cs)
en montrant le couplage des états Stark quasietiisau continuum d’ionisation et leurs

caractéristiques essentielles décrites dans leiprefmapitre.

Nous avons réalisé une étude détaillée sur I'atdimgdrogeéne, I'atome de lithium et
'atome de césium. Nous avons fait une comparagsire I'atome d’hydrogéne et I'atome de
lithium pour différentes ondes initiales, (p, d, et entre 'atome d’hydrogene et I'atome de
césium pour une onde initiake Nous avons mis en évidence l'influence du coeugignsur
la dynamique électronique, la construction desdatienterférence et le photocourant radial
asymptotique. Nous avons montré que pour des aniliedess etp, la section efficace totale
de Li et de Cs est constituée des résonances egdsmides » déja vues dans le cas de
I'hydrogéne et des résonances « supplémentairesrespondant aux états autoionisés par le
couplage que crée la présence d'un cceur électrndgu taille finie. Ces résonances

supplémentaires, liées dans le cas de I'hydrogsiaitoionisent et apparaissent dans la
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section efficace d’ionisation de Li et de Cs mdissene présentent pas I'effet de résonance.
L’interférogramme du paquet d’ondes est dominé lpacontribution du fond d’ionisation
(continuum) et il est donc difficile, en microscepde photoionisation, de visualiser la

fonction d’onde correspondant a ces états résosnant

Au contraire, nous avons montré que la microscdpiphotoionisation est susceptible
de permettre I'observation des effets des résomaeck visualisation de la fonction d’onde
correspondant aux états Stark de I'atome d’hydreggraux états « hydrogénoides » (un peu
loin du point-selle: non-influencées par le cceac&bnique) de 'atome de lithium. L'effet de
résonance existe sur les états « hydrogénoided'atdme de césium suffisamment loin du
point-selle mais le nombre de franges du paquehnd#e sur ces états ne correspond pas
toujours au nombre quantique paraboliquede la fonction d’onde selon la coordonnée

parabolique.

Pour I'onde initialed, nous avons trouvé un trés bon accord entre l'atdimydrogene
et I'atome de lithium. Le défaut quantique fle= 2 de Li est négligeable, les ondes ne
subissent pas un déphasage par la diffusion sacelgr ionique faible. Elles gardent leurs
canaux initiaux fermés, ne peuvent pas s’autoiongen’apparaissent donc pas dans la
section efficace d’ionisation. On retrouve doncsitmation hydrogénoide. Nous pouvons en
déduire qu’'une expérience de microscopie de phoigation de I'atome d’hydrogéne peut
étre donc remplacée par une expérience semblalidean?aphotons sur I'atome de lithium.
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Chapitre 4
Microscopie de photoionisation
Imagerie des électrons lents

|. Introduction

Le principe de la microscopie de photoionisatioété& introduit, dans les années 80,
par les physiciens russes I.I. Fabrikant [9], YIEmkov [1], V.D. Kondratovitch et V.N.
Ostrovsky [2, 3, 4, 5]. Ces derniers ont montré, guée a la photoionisation d’'un atome en
présence d’'un champ électrique, les trajectoires éectrons émis interférent en un point
donné de I'espace a cause de la difféerence de marmtne les différents chemins possibles.
Ainsi, ils ont démontré que la figure d’interféren@u flux d’électrons sortant) formée a une
distance macroscopique de I'atome ionisé est @neent proportionnel au module carré de la

fonction d’onde électronique selon la coordonnégfinée &, ou I'électron reste toujours lié.

Afin d'observer ces interférences traduisant I'tiaton spatiale de la fonction d’onde

électronique, ils ont proposé une expérience desgmemui consiste a placer, a quelques
centimetres de I'atome ionisé, un détecteur semsdol position perpendiculairement a la
direction du champ électrique. lls s’attendaientl@server sur le détecteur des franges
sombres et franges brillantes qui correspondepeivyement aux nceuds et aux ventres de la
fonction d’onde électronique, dont le nombre dendes sombres est égale au nombre

quantique paraboliquan,. Ce type de travail fondamental consistant a egldes deux

dimensions du flux électronique sortant sert donbserver plusieurs mécanismes quantiques

se déroulant quelques micrometres autour du noyau.

Aprés l'apparition des techniques d'imagerie de tqg#ectrons [7, 8], seule
I'enveloppe classique de la fonction d’onde élettjoe avait été observée jusqu’au début des
années 90. En 1996, C. Blondel et al. furent lemmpers [6] a observer une structure

d’interférences dans les images expérimentales hdgog@lectrons lors d’'une expérience
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de microscopie de photodétachement des ions egpetés anions moléculaires négatifs [10,
11, 12] au laboratoire Aimé Cotton a Paris. Cetfgéeence consistait a projeter les électrons
photodétachés, sous l'influence d’'un champ éleatrigxtérieur, sur un détecteur a haute
résolution spatiale. La distribution spatiale deectons photodétachés représentant
I'oscillation spatiale de la fonction d’onde élextique a été directement observée et s’est
manifestée par des anneaux d’interférence sombutasllants correspondant respectivement

aux nceuds et ventres de la fonction d’onde éleicinen

Apres la découverte du premier effet coulombiensddas expériences d’'imagerie de
photoélectrons en 1998 [15], M.J.J. Vrakking et @it réalisé en 2000 une expérience
d’'imagerie d’électrons lents émis par photoionmatie I'atome de xénon [16]. Les résultats
obtenus ont montré des images millimétriques matafe toutes les caractéristiques
classiques de photoélectrons décrites dans letchgpécédent. En détails, juste au dessus du
point-selleEps crée par le champ électrique extérieur, un preamereau di a la contribution
des trajectoires indirectes apparait et grandit diémergie. A partir d'une énergie égale a
0.775 Eps, un second anneau plus petit apparait au centriindage et correspond a la
contribution des trajectoires directes. Cette erpée a pu donc mettre en évidence
linfluence du champ coulombien sur la dynamiques dghotoélectrons. Cependant
I'oscillation spatiale de la fonction d’'onde n'asppu étre observée a cause de la petite taille

des images (de I'ordre de 1 mm).

En 2002, l'insertion d'une lentille électrostatiqutagrandissement [18] dans le
spectrométre du VMI a permis la réalisation de lanpére expérience de microscopie de
photoionisation de I'atome de xénon au laborat&i@M/AMOLF [17]. Cette technique a
permis la visualisation des oscillations dans Hriiution spatiale des électrons et donc de
mettre en évidence les aspects quantiques. La m@nwure globale des images observée en
2000 (avec M.J.J. Vrakking) a été retrouvée sauf ghaque anneau de contribution
(directe/indirecte) est composé lui-méme de plusi@amneaux concentriques d’interférences,
comme l'avaient prédit les théoriciens russes. Géaet bien que le continuum d’ionisation
de I'atome de xénon soit structuré par les étaaskSjuasi-discrets (en présence du champ
électrigue), le nombre de franges d'interférencasiaique la taille des images de
photoélectrons évoluaient d’'une maniére continuemeinotone avec I'énergie. Aucun
changement structural de I'image n’a été déteat® daun passage par une résonance Stark.

Le continuum structuré de xénon n’a donc joué audlm et le comportement des images
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sont déterminées uniquement par le champ électriguel’énergie cinétique des

photoélectrons.

Jusqu’a cette expérience, il n'a pas été possiklevidualiser en microscopie de
photoionisation un état quantique lié et bienméfCette problématique sera résolue dans ce
chapitre qui montrera, expérimentalement et poupriemiére fois, la visualisation de la
fonction d’'onde associée a un état Stark bien défins des expériences de microscopie de
photoionisation de I'atome de lithium. Les résoreme hydrogénoides » se manifestent par
plusieurs effets et linterférogramme du paquetndes n’est pas le méme sur et hors
résonances. Ce chapitre est divisé en deux passentielles. Dans la premiére partie, nous
exposerons notre dispositif expérimental utiliséhsddes expériences de microscopie de
photoionisation, en décrivant brievement le fonutiement de chaque étape. La deuxieme
partie est consacrée aux résultats expérimentaienad par microscopie de photoionisation
de Li pour différentes polarisations. Un bon ac¢caut et hors résonances, entre les images
expérimentales et les paquets d’ondes simulés agremede distance macroscopique sera

montré dans cette partie.

Il. Dispositif expérimental

Dans cette partie nous allons détailler les cariatifues du dispositif expérimental
gue nous avons utilisé lors des expériences deostigpie de photoionisation de Li en champ
électrigue. Une vue d’ensemble de notre montagérarpntal est montrée dans la figure 4.1.
Ce montage permet I'imagerie d’ions et d’électramas aussi I'étude de la dynamique des
états excités des atomes et des agrégats initréanpéaser. Notre dispositif est formé de
guatre parties essentielles dont chacune correspamtk étape spécifique dans laquelle se
déroule un phénomene physique bien précis. La prempartie est la chambre de
vaporisation dans laquelle se réalise la productionjet atomique ou moléculaire. La
deuxieme est la chambre d’ionisation du jet. Lasiémne est le spectrométre de masse a
temps de vol (TOF) qui permet notamment de savaiigine des électrons a imagerie. La

guatrieme est le spectromeétre d'imagerie décrévament dans le deuxiéme chapitre.
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Source
(barreau a vaporiser)

Laser de vaporisation

Jet atomique neutre

e
i Sl ions
‘:"I'([U enlectri:ns . o (UI[{D) 2 (&) (ﬂ} $——"5 @ ('] ((9_
Détecteur o0v,0 0 V, Vi Voo TOF MCP
(MCP Lentille
# electrostatique

écran de phosphore)

Lasers d’ionisation

Figure 4.1: Schéma du montage expérimental

II.1 Production du jet et lonisation

La premiere étape cl'expérience est production du jet atormgue ou moléclaire.
Cette étapeest realisée, tmme nous l'avons vu dans le deuxié chapitre, par un
vaporisation laser. En plus: détails, un laser YAG pulsé de longueionde 532 nm vier
fragmenter un barreade Li qui tourne dans chambre de vaporisationairtenue sous vide
secondaire (~ID Torr). Le jet atomique produit est refroidi et entre par des bouffées de
gaz inerte héliunproduites @r une vanne pulsée (cristal piézoélectrigadencé a 10 HzLe
jet neutre traverse ensuite skimmer et pénetreans la chambre d’ionidior située au centre
de la zone d’extraction (entV; et V,) d’'un spectromeétre de type veloit map imaging (voil
la figure 4.1). Dans cette dxieme étar, les atomes du jet sont ionisgu moyen d’'un OP(
seconde harmonique pompar ur laser NdYAG troisieme harmonige (longueur d’onde
230 nm, durée d'impulsiote 10 nslargeur spectrale de 0,05 ¢mtaux de répétitio de 10
Hz, fraction d’'un m)l Le MOPO sert a balayer la longueur d’'onde ale changer I'énergi
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cinétique initiale des photoélectrons émis. La dh@nd’ionisation est maintenue sous vide
secondaire (~I0Torr). Les ions et les électrons produits se deguitivers la troisiéme et la
guatrieme partie sous l'effet d’'un champ électriguée par les tensions; \ét \, appliquées

sur les électrodes de la zone d’extraction.

II.2 Spectrométrie de masse TOF

La troisieme étape de I'expérience est la spectnoenge masse a temps de vol (TOF).
Elle consiste a savoir l'origine des électrons édass les expériences d’imagerie. Notre
spectrométre de masse, maintenu sous vide secer{¢dd’ Torr), a la forme d'un cylindre
d’environ 10 centimétres de rayon et un metre aigueur. Il contient trois électrodes
annulaires (voir la figure 4.1) branchées a tragasions différentes Mg Vi et V.
L’électrode soumis a la tensior ¥st creuse tandis que les autres comportent ulfee afin
de garder un champ électrique homogéne. Le speetrerde masse est formé de trois zones :
la zone d’extraction située entre les électrodgst\W;, la zone d’accélération située entre les

électrodes Vet Vsor et la zone de vol libre située entre I'électrodgpet le détecteur.

Les ions sont extraits dans la zone d’extracticsce€lérés dans la zone d’accélération
ou on applique un champ électrique environ dix fpiss grand que celui dans la zone
d’extraction. Aprés l'accélération, les ions péaptrdans la zone de vol libre et se dirigent
directement vers le détecteur constitué de deusttgal de microcanaux MCP. La distance
entre la zone d’accélération et le détecteur asstante et donc le temps d’arrivée des ions au
détecteur ne dépend que du rapport de leurs masses leurs chargeg. Le signal d’'ions
recu par les MCPs sera converti en signal éledrifuraité par un oscilloscope numérique.
Le résultat obtenu sur l'oscilloscope se présemtas sforme d'un spectre constitué de
plusieurs pics dont 'amplitude est proportionnelle nombre d’ions détectés. Finalement, il

est facile de déduire la nature de I'espéce détttalculant sa masse.

1.3 Spectrometre a Imagerie

C’est effectivement I'étape la plus importante déatravail. Elle est détaillée dans le
chapitre 2. Le spectromeétre d’'imagerie utilisé dans expériences est de type Velocity Map
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Imaging qui permet la mesure de la distributiontigpea des électrons sur un détecteur plan
2D. En imagerie standard, ceci nous donne accasdétribution angulaire des vitesses des
particules. En microscopie de photoionisation awilsenous y ajoutons une lentille

d’agrandissement pour parvenir a une résolutiorissute permettant I'observation des
oscillations spatiales des électrons lents. Cedlaigins traduisent les modulations de la

fonction d’onde électronique et expriment entieretia nature quantique du probléme.

Au niveau technique, il est nécessaire de notedegpI®CPs et I'écran de phosphore
(F2226 Hamamatsu-21P) formant le détecteur sorglésypar un condensateur afin de garder
une différence de tension (~ 3000V) suffisante pwwansformer le signal électronique en
signal photonique. Ainsi pour ne détecter que dpe@es précises émises durant une fenétre
de temps bien déterminée, on applique aux galettesaut de tension HT d’une durée de 100
ns au moyen d’'un Switch. Ce dernier fait passéenaion de Win= 1000 V a Wax= 1800 V

afin de ne rendre la détection efficace que pendamburt laps de temps.

Ill. Résultats expérimentaux et comparaisons avec
les simulations quantiques

Dans le cas ou les électrons ont une énergie féilde meV), le potentiel coulombien
a une grande influence sur les trajectoires élpijums et donc I'imagerie permet de projeter
a une distance macroscopique la dynamique élegtrer@utour du noyau et d’accéder aux
informations sur les états Stark quasi-discretplgsuau continuum d’ionisation. Les résultats
expérimentaux présentés dans la suite sont obfesmusnicroscopie de photoionisation de
l'atome de Li & partir de I'état fondamentdsl). Ces résultats sont obtenus dans des
conditions expérimentales nous permettant simultemé une résolution spatiale et la

détection des états Stark dans le continuum.

I1l.1 Caractéristiques de I'image de photoélectrons

Une image typique de photoélectrons lents de Leml¢ par photoionisation a 1-

photon est présentée dans la figure 4.2. Nous asoregistré cette image dans un champ
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électriqgue constarft = 1000 V/cm, au dessous de la limite d’'ionisationckamp nul £~ -
11.7 cni, E;~ 1.45 meV) et pour une polarisation laser pamak&l champ électrique.

Toutes les caractéristiques classiques et quastide® trajectoires électroniques décrites dans
le chapitre précédent apparaissent clairement deits image. Outre I'enveloppe classique,

'aspect quantique da a 'oscillation de la fonotidonde électronique est clairement observé.

Contribution
Indirccte
Battement
Dirccte/Indirecte
Contribution
Directe

Figure 4.2 : Image de photoélectrons de Li obtenuste au dessous de limite d’ionisation en champ
nul (E~-11.7 cn', E.~ 1.45 meV) par ionisation & un photon (en polarigat paralléle) dans
un champ électrigue F=1000 V/cm. Cette image monttairement les trajectoires directes et

indirectes ainsi que le battement entre les ondesdates et les ondes indirectes.

L’'image ci-dessus montre deux contributions : umatcbution externe due aux
trajectoires électroniques indirectes et une couation interne due aux trajectoires
électroniques directes. Lorsque I'énergie de pHetbdns est plus petite que I'énergie du
point selleEys crée par la présence du champ électrique extéfigur -193.57 crit), les
électrons ne peuvent pas s’échapper par-dessus tartiere du potentiel et ils restent
confinés selon les deux coordonnées parabolifuets;. La probabilité de ces électrons de
s’échapper par effet tunnel est faible. Juste astte du point selle, une premiére frange
d’interférence apparait au centre de I'image etesmond a la partie du paquet d’ondes
s’échappant directement du potentiel. En augmentamtgressivement ['énergie de
photoionisation, d’autres anneaux d’interférencepaapissent progressivement. Cette

premiére structure en anneaux forme la contribuggaterne et correspond aux électrons
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fortement perturbés par linteraction coulombien@es électrons effectuent des trajectoires

indirectes et font un ou plusieurs rebroussemerds B potentiel avant de s’échapper.

En continuant a augmenter I'énergie de photoélasiroous observons a partir de
I'énergie Eqir =~ 0.775E, seuil caractéristique d’apparition des trajee®idirectes, un point
trées intense au centre de I'image. Ce point graadéc I'énergie pour créer un second
systeme de franges d'interférence au centre deadjan Ce deuxiéme systeme forme la
contribution interne et correspond aux électrons pe non perturbés par l'interaction
coulombienne. Ces électrons s’échappent de I'atesns faire aucun rebroussement avec le

potentiel et se dirigent quasi-paraboliquement leed&tecteur.

Pour des énergies élevées, comme dans I'exempleefi2, les deux systemes de
contributions se superposent, leurs nombres dgdsmaugmentent, leurs rayons classiques
augmentent, la contribution indirecte diminue etensité relative et donc l'interférogramme
devient tres complexe. Nous remarquons dans les gletemes d’interférences que la frange
extérieure est plus large et plus intense querdagés intérieures, et elle correspond en effet
au rayon classique de I'accumulation électroniduiee figure de battement entre les ondes
initialement échappées (trajectoires directes) est dndes rediffusées par le potentiel
(trajectoires indirectes) est également observées damage et se manifeste par une

modulation au niveau de l'intensité des frangedraéss.

Une caractéristique distinctive de I'image ci-desset qui était vue dans toutes nos
expériences d’imagerie de photoélectrons lents,I'@sparition d'un point trés intense au
centre de lI'image. D’un point de vue classiqueatesence du champ Coulombien, seules les
trajectoires des électrons lancées paralléelem@ntQ) ou antiparallelemeris = 11) a I'axe du
champ contribuent au centre de I'image. Au corgrdorsque le champ Coulombien est pris
en compte, il existe plusieurs autres angles diéjequi conduisent a un rayon nul [19].
Comme le nombre de trajectoires classiques estopiopnelle a l'angle solide (a g la
contribution au centre de I'image augmente alonmssi®rablement lorsque les trajectoires
avecf# 0 ouTt atteignent le centre de I'image. Cette caratigunis apparait juste au-dessous
de I'énergieEy;r, et persiste jusqu’a une énergie positive biedegsus d&,s Dans le cas de
photodétachement, cette caractéristique qui estnuggifestation de l'interaction a longue
portée est évidement absente.
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1.2 Résonances Stark

11.2.1 Effets significatifs des résonances hydrogénoides

D’aprés I'étude réalisée dans le chapitre précéddiide des simulations quantiques
de propagation du paquet d’'ondes, nous pouvonsgligtr quatre effets significatifs des
résonances Stark :

1
2
3

4- Changement du contraste de I'interférogramme

Variation du nombre de franges

Redistribution de l'intensité de I'interférogramme

Augmentation du rayon maximal de I'image et élaggiment de la frange externe

Hors résonances « hydrogénoides », linterférogramie I'image est dominé par la
contribution du fond d’ionisation (introduite pidondratovich et Ostrovsky) et évolue d’'une
maniére réguliere, monotone et douce avec I'éner@iependant sur les résonances
« hydrogénoides », il y a une forte compétitiomreste fond d’ionisation et la contribution de

I’état résonnant.

Lorsque le fond d’ionisation I'emporte, I'interféramme du paquet d’ondes sur la
résonance sera équivalent au cas hors résonance lelacontinuum et aucun effet de
résonance ne se manifeste. C’est le cas des atoomeBydrogénoides possédant un grand
coeur électronique. En effet, comme nous l'avondigu dans le chapitre précédent, la
présence d’'un grand cceur électronique a pour e@ffeediffuser dans toutes les directions la
partie du paquet d’ondes pénétrant dans le nuagptr@hique. Cette rediffusion perturbe le
paquet d’ondes associé a |'état résonant et peemefond d’ionisation de dominer la

formation de l'interférogramme.

Lorsque I'état résonnant domine, la fonction d'orasociée a cet état domine
completement la formation de I'interférogramme lsurésonance. Cet interférogramme sera
différent au cas hors résonance et se manifestatestement par les trois premiers effets des
résonances cités ci-dessus. Le troisieme effeggenance qui est 'augmentation du rayon
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maximal de lI'image est d0 a la partie du paquehdéoqui s’échappe par effet tunnel [20].
Ces électrons initialement piégés tournent pendantertain temps autour du noyau puis
s’échappent de l'atome par effet tunnel en rajautare nouvelle contribution externe a
linterférogramme du paquet d’'ondes. Ainsi le noende franges sombres sur la résonance
correspond au nombre quantique paraboliguale I'état résonnant dominant et donc au
nombre de nceuds de la fonction d’'onde selon ladoomée paraboliqué C’est en général

le cas de toutes les résonances d’hydrogéne eédesances « hydrogénoides » un peu loin
du point selle. Ce cas est illustré par un exerdjplre résonance « hydrogénoide » de Li dans

la figure 4.3.

Lorsqu’il 'y a pas un gagnant dans la compétiteaire I'état résonant et le fond
d’ionisation, les résonances se manifestent paddexiéeme et le quatrieme effet des
résonances qui sont la redistribution de lintensdt le changement du contraste de
linterférogramme. Le changement du contraste deeFférogramme vient en général du
déphasage entre les deux structures interféregietbrrespondant au fond d’ionisation et a
'état résonnant. Plus I'énergie des photoélectrangmente plus le nombre des lobes
d’interférences augmente et donc plus le contdesténterférogramme résultant diminue.
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Figure 4.3 : paquet d’ondes sur (-157.6 cm-1) ettawr (-158cm-1 & -156.52 cm-1) de la résonance Rtar
(n=30, n1=6, m=0) de Li. (i) montre les deux premseeffets de résonance : la variation du
nombre de franges et la redistribution de I'intendide 'interférogramme. (ii) montre le troisieme
effet de résonance qui est 'augmentation du raymaximal de I'image.
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Dans la suite, nous allons extraire les différefitsts de résonances observés dans les

séries d'images enregistrées avec des différentasigations laser.

11.2.2 Polarisation paralléle au champ électrique

Nous présentons dans la figure 4.4 une série déwmade Li obtenues par
photoionisation a 1-photon avec une polarisatiaergarallele au champ électrique. Nous
avons enregistré cette série dans un champ éleetdonstank = 1000 V/cm Eps~ -193.57
cm?, Aps = 230.915 nm dans lair). L'utilisation d’'un chamfeérique élevé est importante
pour collecter tous les électrons émis par photsation mais aussi pour diminuer le point
selle d'ionisation et donc la densité d'états Stdrl série d'images a été enregistrée a
différentes énergies d'ionisation avec un pas éierge de 0.1 A°~1.88 cm'). Nous
commencons l'enregistrement a partir du point-sgiles nous augmentons progressivement
'énergie (diminuer la longueur d’onde) et nousayahs le continuum Stark en passant

successivement sur et hors résonances.
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Figure 4.4 : Série d’images enregistrées en microgie de photoionisation de Li par ionisation a un

photon. La polarisation est parallele au champ F900 V/cm. Le continuum Stark est balayé

en augmentant la longueur d’onde. Des résonanceariSisont détectées dans cette série.
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La structure interférentielle de I'image de photoélons lents et I'évolution de deux
contributions directes et indirectes sont manifestéans cette série. Tandis que la
caractéristique la plus importante est que, camtmant & ce qui a été vu dans les expériences
de microscopie de photoionisation de xénon, le astement global de I'image n’évolue pas
d’'une maniere parfaitement monotone avec I'éner@ieci signifie que les trajectoires des
électrons et donc leur distribution spatiale ne pais gouvernées uniqguement par la valeur du
champ et I'exces d’énergie cinétigue mais aussilastructure du continuum Stark. En
d’autres termes, lorsque I'on augmente I'énergimnisation, le fait de passer sur une
résonance affecte la progression du comportemetitnagge. Les effets des résonances se
manifestent, comme attendu, par une irrégularitéigeau du nombre de franges, du rayon
classique de I'image, de la distribution d’inteéset du contraste de l'interférogramme. Dans
la série ci-dessus, nous observons cette irrétgikami particulier juste au-dessus du point selle

Eps et juste au-dessous de la limite d’ionisation lesnep nulE = 0.

[11.2.2.1  Résonances juste en-dessous de la limite d’ionisation emyha
nul

Lorsque I'énergie cinétique des photoélectronséésiée, la description qualitative
classique des images peut étre suffisante. Un jgieede cette situation est montré dans la
figure 4.5 ou les images (tirées de la série cedgssont enregistrées juste au-dessous de la
limite d’ionisation en champ nul (~20 meV au-desslesE,). Ces images présentent
clairement les contributions indirecte (anneauxemds) et directe (anneaux internes).
L'image centrale est enregistré sur une résonatatk & ~ 230,03 nm) tandis que les deux
autres images correspondent a ses cotés rouge3@,04 nm) et bleux( 230,02 nm)

respectivement.

Les trois images montrent le point central inteagpliqué ci-dessus. En négligeant
cette caractéristique commune triviale, la préseleckétat Stark quasi-discret se manifeste ici
par le deuxiéme « redistribution de l'intensitétsteequatrieme «changement du contraste de
linterférogramme » effet de résonance résultankad®erte compétition entre la contribution

du fond d’ionisatioret la contribution de I'état résonnant.
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230.04 nm 230.03 nm 230.0Z2nmr

Figure 4.5: L'image centrale estenregistré sur une résonance Starll = 230,03 nn) tandis que le:
deux autres images corrpondent a ses cotés roug= 230,04 nm) et ble (= 230,02 nm]
respectivement. la présende I'état Stark qua-discret se manifestici par l'intensité du paque

de franges correspondant la contribution directe

Sur la résnance, le: franges centrales correspondant aux ttoires directesont
beaucoup plus brillantes gucelles a coté. utour de la résonancéimage de cotéouge ne
montre aucune caracteéristiec spécifique tandis que le centre de I'imag coté bleu est tout
fait sombre. Cet aspect sggere que sur la résona les contribitions majeures c
l'interférogrammeviennent s trajectoires électroniques étroiternalignées lelong de l'axe
du champ. Ainsi pour unenergie élevée l'angle critique classicf: est tres petit et le
fonctions d’'ondes associéeax états Stark « bleus», localisées ahté de z > 0, peuvel
s’échapper et donc contritr a la formation de linterférogramme daquet d’ondes. Le
fonctions d’ondes correspoznt aux états Stark « rouges», localiséesat@é du poir-selle (z
< 0), peuvent également s’eapper mais comme le nombre de frangeibres corresponda
au nombre quantigue; de I'état résonnant est élevé nous pouv constater que ci
résonances correspondentt états Sirk « bleus». En outre, la superpition entre le gran
nombre de franges de I'é€ résonnant bleu» et le grand nombrele franges du fon
d’ionisation dans cette gane d’énergie crée une sorte de déphasains l'interférométrie

du paquet d’'ondes et donéduit le contraste de I'imag

La séquenced’images ci-dessus est observée sur quelc résonances Stark
successivesi(~ 230,07 nmA = 23C nm) etpeut étre considérée cme l'aspect le plu
caractéristique des résonas Star proches de la limite dnisatior en champ n. Il

convient ici desouligner quepour observer dans cette gamme d’énenrs deux autres eff
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des résonances, surtout le premier qui est le émaegt de nombre de franges, il faut une trés

haute résolution spatiale.

[11.2.2.2  Résonances juste au-dessus du point-selle classiquaidation

La microscopie de photoionisation est plus faciletrdémontrée dans cette gamme
dénergie, allant dd,s jusqu’aEgir, OU il N’y a pas une compétition entre la contriduo
indirecte et la contribution directe. Nous n’avodans cette gamme d’énergie que la
contribution indirecte et donc le nombre de frand@sterférence est faible. C’est le cas des
images enregistrées quelques dizaines déaumdessus du point selle dans la série présentée

sur la figure 4.4.

Afin de comprendre le probleme d’'une maniere quaeti nous avons réalisé des
simulations quantiques de la propagation du padweides de Li en utilisant la méthode de
split-operator. Ces simulations sont réalisées damschamp électrigue égal au champ
électrigue effectif utilisé en expériende £ 1000 V/cm), poum = 0 et une grande distance
de propagation (30 000 u.a. = 1u®). En raison des regles de sélection dipolairestédjues,
pour la polarisation laser parallele au champ atpat, les états Stark finals sont atteints avec

m=0.

La section efficace totale d’ionisation calculée ldeest comparée avec celle de
'hydrogene dans la figure 4.6. Elle montre, comnatendu, des résonances
« hydrogénoides » présentant des effets et deradses « supplémentaires » sur lesquelles
le paquet d’'ondes est dominé par la contributiorfcsha d’ionisation. Au-dessus de chaque
résonance « hydrogénoide », nous notons a l'aideathul perturbatif au second ordre les

nombres quantiques paraboliquesn, ny) des états Stark correspondants.
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Figure 4.6 : Section efficace total d’'ionisation de Li (en couleur bleu) calculée ppm = 0 et dans ui
champ électrique de 100C/cm. Elle est comparée avec celle de I'hydrogéen couleur noir)

calculée dans le méme chip électrique

Les images expérimtales enregistrégproche du poinselle soit reproduite d’'une
maniére satisfaisanfgar nos simulations quantiqueA plus haute éneie, larésolution du
détecteur est trop fablpourouvoir séparer les franges d’interférencea comparaison ave
les simulations devientrés difficile. Une série de comparaiso entre es images
expérimentales et les paquetondes simulés proche du point-sedgt présentée datla
figure 4.7.Cette comparaiss montre un trés bon accord, sur et hasonances, en les

résultats expérimentaux et résultats théorique
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(n=29, n;=1, m=0) (n=29, n;=2, m=0)

Détecteur
F

-186.68 cm™ -182.96 cm!

L~

-184.36 cm? -181.68 cm!

T

(=29, n;=3, m=0) (n=29, n;=4, m=0)

& -175.12 cm?
e e

-178.48 cm™? -175.56 cm? -174.88 cm™*

Figure 4.7 : série de comparaisons entre les imaggpérimentales de Li (F = 1000 V/cm, m = 0) et les
simulations quantiques de la propagation du paqukbndes (a une distance macroscopique 1.5
um). Un bon accord entre les résultats expérimentaeixles résultats simulés est montré dans

cette figure.
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Les résultats expérimentaux et théoriques obterargrant que l'interférogramme du
paquet d’'ondes n’est pas le méme sur et hors réseschydrogénoides. La pénétration la
plus profonde des électrons dans le coeimlémpéche donc pas la manifestation des effets
de résonance en particulier les deux premiéreshdmgement de nombre de franges et la

redistribution de I'intensité de l'interféerogramme.

Prenons par exemple la cinquiéme résonance (-18h¥% de la section efficace
totale. Cette résonance correspond selon le cagbenturbatif au second ordre a la
superposition de deux états Stark= 28, n;= 4) et = 29, ;= 3) provenant de nombres
guantiques principaux différents. Sur cette résoeates résultats montrent quatre franges
brillantes intenses (3 franges sombres). La largage brillante externe correspond a la
superposition de deux franges brillantes. Dan®fgicuum du coté rouge (-181.68 ¢rde
la résonance nous avons deux franges brillantésaie sombre), du coté bleu nous avons
trois franges brillantes (2 franges sombres). Ridgues, la distribution de l'intensité est
completement différente. L'état résonnant se matéfedonc, dans cet exemple, par la
redistribution de lintensité et le changement cambre de franges. Ainsi le nombre de
franges sombres sur la résonance est égal au najubrgiquen; de I'état = 29, ;= 3).
Ceci signifie que I'état quantique< 29, n,= 3) domine la résonance et I'image du paquet
d’'ondes observé représente une coupe transvelse |laeoordonnée parabolique confiriée

du module carré de la fonction d’onde électronigssociée a cet état.

111.2.3 Polarisation perpendiculaire au champ électrique

Nous avons réalisé la méme expérience de microsc#pphotoionisation de Li mais
avec une polarisation perpendiculaire au champtréae. La série d'images obtenue est
présentée dans la figure 4.8. Le champ électridiliséudans cette série eé8t= 1010 V/cm
constant pour toutes les images. L'énergie du gesiie classique edEps~ -194.6 cnt (Aps=
230.92 £ 0.05 nm dans I'air). Et le pas énergétigpiee les images enregistrées est égal a 4.7
cm™. Les images de cette série sont des images biflles. sont enregistrées sur et hors
résonances en balayant le continuum Stark a plrgooint selle jusqu’a une énergie positive.
Les mémes caractéristiques de la série précédemteobservées. Un premier systeme de
franges d’interférence correspondant a la confidbnundirecte apparait a partir du point selle.

Un deuxieme systéme de franges correspondant anfailution directe nait au centre du

169



Chapitre 4 - Microscopie de photoionisation- Imageles électrons lents

premier & partir de I'énergie seuil d’apparitiors dmjectoires directe€g, ~ -150.8 cnt et
Adir = 230.69 + 0.05 nm dans l'air). Seule la distribatangulaire reliée a la polarisation du
laser est modifiée. En effet pour une polarisapiamnalléle au champ électrique, seulement
I'excitation m| = 1 est expérimentalement possible et donc seuietes composants> 1

peuvent contribuer a un état Stark particulier. floggtions d'ondes de cet état sont autorisées

a avoir un moment angulaife= 1 et leur enveloppe classique correspond a épnd

@ g 4 . » <
230.9 nm 230.875 nm 230.85 nm 230.825 nm 230.8 nm
230.775 nm 230.75 nm 230.725 nm 230.7 nm 230.675 nm

L @ 8
230.625 n 230.575 nm 230.55 nm
230.425 nm

230.525 nm 230.475 nm

—
| '
‘L . e
230.4 nm . 230.325n

Figure 4.8 : Série d'images enregistrées en microgie de photoionisation de Li par ionisation a un

T

230.3 nm

photon. La polarisation est perpendiculaire au chanélectrique F = 1010 V/cm. Le continuum
Stark est balayé en augmentant la longueur d’ondes résonances Stark sont détectées dans

cette série.
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11.2.3.1 Effets des reonance

Dans le but d'observ des résonances Stark et de mettre en éce leurs effets, not
avons réenragtré une pete série d'images avec un pas énergé plus petit en ¢
concentrant proche du pc-selle classique. Pour interpréter les rtats expérimentau
obtenus, nous avons ausé€alisé des simulations quantiques de)agation du paqu
d’ondesde Li dans un chan électriqueF = 1010 V/cm en propageant e onde initialep (m
= 1). La section efficace toe d’ionisation calculée de Li est comparevec celle de H dar
la figure 4.9. La section écace de Li montre des résonance hydrogénoide » et des
résonances « supplémentaised._es résonances sont, comme nous hs expliqué dans

chapite précédent, asymétues et présente un profil de Fano.

40000
F =1010 V/em
35000 m =1
| H Simulations (Split-operator)
i 30000 é --------- Li Simulations (Split-operator) ;
© :
s ‘
- 25000
(@]
o Z 3 3
O i .
£ 20000 ~ ss §
o : E i
g i !
'-8 15000 — | :
B ) Z: S
i 5 b 20304 .
18009+ ‘ 28?’2@ \2'81,25> ‘ 29]26) \:i 29223 i ‘ 9324}
1 T ga2 gy | 2842
5000 ] A : :E:E ii:: ; ; |
O I: I . 1 I I I 1 I 1 I ]
-195 -190 -185 -180 -175 -170 -165

Energie (Cm'1)

Figure 4.9 : Section efficace total d’ionisation de Li (en couleur blet calculée pour ine onde initiale
p (¢ =1, m = 1) dans urchamp électrique de 1010 V/cm. Elle est com:e avec celle d

I'hydrogene (en couleur na) calculée dans le méme champ électric
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Comme dans le cas de= 0, nous avons obtenu un tres bon accord erdrpadgquets d'ondes
propagés a une distance macroscopiquel(thpet les images expérimentales derhi< 1).

Cet accord est clairement visible dans la figul®4u deux résonances Stark sont identifiées
et manifestées par la redistribution de I'intensitde changement du nombre de franges de

linterférogramme.

(n=29,n;=1, m=1) (n=29,n,=2, m=1)

e L

Détecteur

-185.5 cm™? -181.8 cm™

&. Atome *

-187.2cm™ -184.2 cm! -180.6 cm™

Figure 4.10 : série de comparaisons entre les imagspérimentales de Li (F = 1010 V/cm, m = 1) et
les simulations quantiques de la propagation du pat|d’ondes (a une distance macroscopique
1.5 um). Un bon accord est obtenu, en particulier pow thangement brusque de nombre de

franges lorsqu’on passe du continuum a une résonarfstark.

La figure ci-dessus montre les mémes effets denedse observés dans la série
enregistrée poum = 0. La résonance hydrogénoide (-185.5*cmorrespondant a la
superposition de deux états Stark=28,n; = 2) et i = 29,n; = 1) se manifeste par une
redistribution d’intensité de l'interférogramme.rSa résonance, nous avons deux franges
brillantes (1 frange sombre) de méme intensité.sbancontinuum autour de la résonance,
nous avons une frange brillante du coté rouge (2L8") et deux du coté bleu (-184.2 tm

1) : une frange extérieure intense et une frangealertrés fine et d'intensité trés faible.
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Outre la redistribution de l'intensité, la résonamydrogénoide (-181.8 éhcorrespondant &

la superposition de deux états Stank=(28,n; = 3) et o = 29, ;= 2) se manifeste par un
changement brusque du nombre des franges. Susdaa®ce, nous avons 2 franges sombres
tandis que dans le continuum autour de cette résenaous avons 1 frange sombre. Ainsi le
nombre de franges sombre sur la résonance esaégadmbre quantique parabolignede
létat (n = 29, m= 2, ;= 25) ce qui signifie que cet état domine la foioratde
l'interférogramme du paquet d’ondes. L'image obéensur cette résonance visualise une
projection de la fonction d’onde associée a I'éatninant (29, 2, 25) et possédant 2 noeuds

selon la coordonnée paraboligde

[11.2.3.2  Changement de l'interférogramme du paquet d’ondes lors du
passage par une résonance

La figure 4.11 montre le changement du comportentdent’interférogramme du
paquet d’'ondes lorsqu’'on passe du continuum a @senance Stark et l'inverse. Nous
prenons comme exemple la résonance (-181.8) clominée par I'état (29, 2, 25). Afin de
mettre en évidence l'influence du cceur électronisurela manifestation de I'état résonnant,
nous montrons également sur cette figure une caigoar avec 'atome d’hydrogéne’(Z 0)

et latome de césium (Z 54).
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A

-183.4 cm -182.14 crit -181.8cm*  -181.58 crit -180.3 ¢

Détecteur

Hl

1.5 um Li
% Atome
H
Cs

Figure 4.11 : Changement du comportement de l'ifi@ogramme du paquet d’ondes lorsqu’on passe
du continuum a une résonance hydrogénoide. Il s'ade la quatrieme résonance hydrogénoide

(-181.8 cm') dominée par I'état quantique (n= 29,78 2, m= 1).
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Dans le continuum du coté rouge de la résonan&3@lcn'), le paquet d’ondes est
formé d'une frange brillante externe intense et tnamge brillante centrale trés fine et
d’intensité tres faible. Le paquet d’'ondes a done seule frange sombre. En augmentant
I'énergie, au début de la résonance (-182.14)¢cta frange brillante centrale devient large et
intense, et une nouvelle frange brillante naitgustcoté « extérieur » de la frange brillante
externe. La nouvelle frange brillante est moinense que la frange externe initiale. Au
sommet de la résonance (181.8%yma frange brillante centrale devient plus lasgeplus
intense, et la nouvelle frange brillante devientaatiintense que la frange brillante externe
initiale. Le paquet d’'onde a donc deux franges gsesborrespondant au nombre quantique
(n; = 2) de I'état résonnant dominant (29, 2, 25)aAih de la résonance (-181.58 Ynla
frange brillante centrale reprend sa situationidldtau début de la résonance et les deux
autres franges s’inversent : la nouvelle frang#antie reste intense mais la frange brillante
externe initiale diminue en intensité et commenadisparaitre. Aprés la résonance du coté
bleu (-180.3 cnl), la frange brillante centrale devient moins lagiemoins intense, et la
frange extérieur initiale disparait en laissant large zone sombre entre la frange brillante
centrale et la frange brillante externe. Le pagliendes a donc, comme le cas avant la
résonance, une seule frange sombre. Cette séqueentele étre une tendance générale
observée pour toutes les résonances « hydrogénoidesegistrées. Ainsi une légeére

augmentation du rayon maximal de l'image de I'éabnnant a été observée.

Un bon accord entre I'atome de lithium et I'atonibydrogéne est montré dans la
figure 4.8. Au contraire, pour I'atome de césiunsg@Emant un grand coeur électronique, le fait
de passer du continuum a une résonance n’affesteeammportement du paquet d’'ondes : le
nombre de franges sombres sur et autour de laagserest le méme et est égal a 1. Comme
nous l'avons expliqué dans le chapitre précédengrand coeur électronique de Cs rediffuse
les ondes pénétrant dans le nuage électroniquagbm fisotrope dans toutes les directions
accessibles. Cette rediffusion perturbe le paqlmidés associé a I'état résonant, le fond
d’ionisation domine la formation de l'interférograme du paquet d’ondes et donc les effets de

résonance n'apparaissent pas.

L’augmentation de I'énergie de I'électron tout estant entre Eys et Ey rend
'observation des changements du nombre de fraphes difficile dans nos conditions
expérimentales. Par contre, les résonances se entmf par des fortes modulations de
l'intensité des franges brillantes. Un exemple decas est présenté sur la figure 4.12, ces

images sont enregistrées pour des énergies ~ 24 anedéssus d&ps Nous observons
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clairement que le comportement de l'image centrgle, correspond probablement a une
résonance, est différent de celui de deux imagasté Cette image distinctive présente une
frange brillante externe tres large correspondartita@sieme effet significatif des résonances.
Elle présente aussi proche du centre de I'imagefrangie brillante d’intensité trés faible. De
ses cotés rouge et bleu, les images ont un commpenteclassique et aucun effet distinctif

n'est détecté.

230.725 nm

Figure 4.12 : Images de Li (m =1, F = 1010 V/crmregistrées pour des énergies ~ 24 meV au-dessus
de Es L'image centrale correspond & une résonance ddeffet se manifeste par des fortes

modulations de l'intensité des franges brillantesun élargissement de la frange externe.

11.2.4 Photoionisation a deux photons

Nous avons realisé le méme type d’expérience siorfie de lithium pour des
transitions a deux photons et pour une polarisatindaire perpendiculaire au champ
électriqgueF = 1000 V/cm. Les images brutes obtenues prochgoiht selle Eps ~ -193.57
cm™, Aps~ 461.83 * 0.1 ninou seule la contribution indirecte existe sont enéées sur la
figure 4.13. Le méme comportement global des sénésédentes est observé et seule la
distribution angulaire est modifiée.
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La transition a deux photons en polarisation liregierpendiculaire au champ électrique
consiste a exciter 'atome de lithium de I'état damental2s vers un état finahs et/ound.
Les états Stark finals sont donc atteints awec 0 et/oum = 2 et les images expérimentales

obtenues mélangent les distributions angulairedede états orbitausetd.
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Figure 4.13 : Série d’images enregistrées en miaogie de photoionisation de Li par ionisation a
deux photons. La polarisation est perpendiculainm (= 0 + 2) au champ électrigue F = 1000

V/cm. Des résonances Stark couplées au continuumomsation sont observées.

Nous observons dans cette série les effets de adsenobservés dans les séries
précédentes. Lorsqu’on passe sur une résonande Gm&r irrégularité au niveau du nombre
de franges, de lintensité ou du rayon classiqud’ioege est observée. En particulier, les
images (461.7 /2 nm), (461.66 /2 nm) et (461.62nP correspondent respectivement aux
états Stark dominants (29, 1, 27), (29, 2, 266t 8, 25). Elles ont le méme comportement
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gue ks images (230.85 nm(230.83 nm) et (230.81 nm) présentéess la sériem = 0 (cf.

figure 4.4) et comparées aLésultats simulés dans la figure ¢

Nous avons ainsi ergistré expérimentalement la section effiz totale d’ionisatiol
de Li correspondant a cettyjamme d’énergie. Cette section efficacesentée sur la figu

4.14 montre la superpositiolesrésonances dans le continudiionisation.
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Figure 4.14 :Une portion de secin efficace totale d’ionisation de Li obtenue edmmentalement par
ionisation a deux photonsians un champ électrique de 1C V/cm. La polarisation linéaire es
perpendiculaire au cham électrique (m =0 +2). Des résonances superies couplées &

continuum sont visible dar cette section efficac

En utilisant un polaseur circulaire, il est possible d’exciter tome de lithium d
I'état fondamentaRsvers unétatnd pur. Dans ce cas, les états Stark Is sont atteints ave
m = 2 et leurs fonctions d'ores sont autorisées a avoir un moment anre£ = 2 qui possede

le défaut quantique le moilimportant et donc I'écart le plus petit ditome d’hydrogéne
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Nous retrouverons alors, comme nous l'avons expliqglans le chapitre précédent,

suffisamment proches d’une situation hydrogénoide.

Conclusion

L’intégration d’'une lentille électrostatique d’agdissement dans le spectrométre de
velocity map imaging s'est avérée tres efficace pbserver a une distance macroscopique la
trace de la dynamique de photoionisation des élestquelques micrometres autour du
noyau. Dans ce chapitre, nous avons présenté dagesrexpérimentales de photoélectrons
lents de Li obtenues pour la premiere fois en nsicopie de photoionisation. Nous avons mis
en évidence les contributions directe (électrorstég initialement du c6té des potentiels
décroissants) et indirecte (électrons éjectésalpitient du coté des potentiels croissants) mais
aussi pu observer la nature quantiqgue du flux erjue en visualisant directement les
oscillations de la fonction d’onde électroniquengij nous avons interprété les différentes
caractéristiques des images a l'aide des simultipantiques de la propagation du paquet

d’ondes.

Plus important, nous avons pu, pour la premiérs, feisualiser la fonction d’onde
électronique associée a un état quantique Starkd#ni et mettre en évidence les différents
effets des résonances Stark. Malgré la présenae abeur électronique de taille finie de
lithium, les images expérimentales obtenues onitréajue la présence des résonances peut
étre dévoilée. Lorsque les états Stark quasi-dsademinent, la structure interférentielle de
'image est affectée (par rapport au continuum}teCaffectation se manifeste essentiellement
par un changement du nombre de franges, une ibdisdtn de I'intensité, une augmentation
du rayon maximal, un élargissement de la frangeregtou/et une diminution du contraste de
l'interférogramme. Un tres bon accord entre lesgesaexpérimentales et les paquets d’ondes
simulés quantiquement & une grande distance deagatipn a été obtenu sur et hors
résonances Stark. D'autres effets subtils desfénégices comme le battement entre les

contributions directe et indirecte ont été égalenobservées.
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Conclusions et perspectives

Ce travail de these se caractérise par un tripleecas Modélisation (calcul
analytique), simulations et expérimentation. En éligdtion, nous avons développé, pour la
premiere fois, un modele analytique capable deidéanalytiquement le fonctionnement d'un
spectrometre standard VMI, éventuellement équipéned' lentille électrostatique
d'agrandissement et de déduire les bonnes conditib®m fonctionnement. Ce modéle
généralisable est basé sur l'analogie entre laagaifwn des électrons et les rayons lumineux
décrits quantitativement par I'optique matricielléexcellent accord entre les prédictions du
modele et les résultats expérimentaux obtenus Ipatonisation de I'atome de lithium a
montré I'efficacité du modele et sa fiabilité ddoptimisation du design et du mode d’emploi
du spectrometre a imagerie. La résolution du spewitre, les limitations et la généralisation

possible du modele analytique ont été brievemeatnéxées dans ce manuscrit.

Au niveau des simulations, nous avons étudié ad'ale la méthode quantique de
« split-operator » la dynamique électronique, lgikntes contributions au flux d’électrons
sortant de I'atome et la propagation du paquet d@Bsnélectroniques jusqu’a une distance
macroscopique. Nous avons étudié I'évolution detdiférogramme du paquet d’'ondes avec
I'énergie initiale en montrant les différentes anitions directes et indirectes. Nous avons
réalisé une étude détaillée sur les atomes H, Gsepour différentes ondes initiales p, d.
Nous avons mis en évidence linfluence du cceurtm@eifiue (dans les atomes non-
hydrogénoides) sur la structure interférentielld’ideerférogramme du paquet d’'ondes. Nous
avons montré que pour des ondes initialesp, la section efficace totale de Li et de Cs est
constituée des résonances « hydrogénoides » dég dans le cas de I'hydrogéne et des
résonances « supplémentaires » correspondant atsxagitoionisés par le couplage crée par

la présence du coeur électronique de taille finie.

Nous avons ainsi montré qu’il est possible enrosicopie de photoionisation
d’observer des effets de résonance et donc deligisuta fonction d’'onde associée aux états
Stark de H et aux états Stark « hydrogénoides bi.dguffisamment loin du point selle, les
états « hydrogénoides » de Cs présentent des dfeatssonance mais le nombre de franges

du paquet d’'ondes sur ces états ne corresponapjasits au hombre quantique parabolique
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N = Nhoeuds($) de la fonction d’onde. Par contre, les résonarcagoplémentaires » de Li et
Cs ne présentent aucun effet de résonance. L'émtggfamme du paquet d’'ondes est dominé
par la contribution du fond d’'ionisation (continupet il est donc difficile en microscopie de
photoionisation de visualiser la fonction d’'onderespondant a ces états résonnants. Pour
une propagation d’'une onde initiadledans le cas de Li, nous avons retrouvé quasinaent |
situation hydrogénoide. Le défaut quantiquefde 2 de Li est négligeable, les ondes ne
subissent pas un déphasage par la diffusion saoder ionique et donc il n'y a pas des

résonances « supplémentaires » dans la sectiea@fd’ionisation.

Expérimentalement nous avons présenté des imamggsates de photoélectrons lents
de Li obtenues par microscopie de photoionisatiém.insérant une lentille électrostatique
d’agrandissement dans le spectrométre de veloci#ty fmaging, nous avons pu observer
l'influence du champ Coulombien sur les trajectoiectroniques et mettre en évidence les
contributions directe et indirecte. Malgré I'existe d’'un coeur électronique de taille finie de
Li, les effets des résonances Stark ont pu, poprdmiere fois, étre dévoilés. Nous avons pu
observer ces effets et visualiser les oscillatid@da fonction d’'onde électronique associée a
un état quantique Stark bien défini. Le comportentes images de photoélectrons (nombre
de franges, intensité, rayon, contraste) a été&taffiorsqu’on passe du continuum a un état
résonnant Stark quasi-discret. Les caractéristiggesntielles des images expérimentales ont
pu étre interprétées avec un excellent accordgsasimulations quantiques de propagation du

paquet d’ondes qui prennent en compte notammenéfasits quantiques.

Le travail présent a montré aussi que la microgcajd photoionisation peut étre
utilisée, comme la microscopie de photodétachefigénpour mesurer les seuils d'ionisation.
Elle peut également étre utilisée comme une méthoderférométrique au niveau
microscopique vue sa grande sensibilité aux dift@® interactions que font les électrons

guelques micrometres autour de I'atome.

Comme perspectives il est indispensable de réalseexpériences de microscopie de
photoionisation de Li avec un champ électrique fduspour diminuer la densité des états et
un pas énergétique plus petit pour avoir une réisoluspectrale (bien identifier les
résonances). Avec la résolution spatiale actuglfapdra focaliser le travail entrg,s et Egir

ou il n'y a pas une compétition entre les contitmg directes et indirectes. Dans ce cas, la
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structure interférentielle des images est clairdestrésultats expérimentaux peuvent étre

aisément comparables avec les simulations quasstidgi@ropagation du paquet d’'ondes.

Bien que I'idéal reste a réaliser des expérieneesidroscopie de photoionisation sur
'atome d’hydrogene ou il N’y a pas un coeur élettjoe, I'étude théorique présentée dans le
troisieme chapitre a montré que paur= 2 nous sommes trés proches d’'une situation
hydrogénoide. Nous pouvons en déduire qu’'une expézide microscopie de photoionisation
sur H peut dans une certaine mesure étre remparame expérience semblable sur Li mais
a 2 photons et en utilisant un polariseur circeldn = 2). Ainsi ce travail de thése montre
gue sous certaines conditions il est possible atafer des expériences de microscopie de
photoionisation pour des atomes plus lourds quetlauvre donc la possibilité d’appliquer
cette méthode a des systemes plus complexes gatiass.

Dynamiquement, nous avons montré que la particadugt d’'ondes correspondant a
la contribution directe arrive au détecteur quetqdizaines de picosecondes avant la partie
correspondant aux contributions indirectes (réflaxsur la barriere du potentiel infinie) et
retardées (effet tunnel, effet du coeur électroniguankhuijzen et Noordam [2] avaient
observé cet effet expérimentalement en utilisaet eaméra a balayage. Nous pouvons donc
proposer une expérience de microscopie de phosaitan avec un détecteur a haute
résolution en temps qui permet de sélectionner segle contribution, d’éliminer la
phénomene d’interférence entre les deux contribatet donc d’avoir une analyse compléte

de I'mage.

Enfin, nous pouvons poser la question de I'additam champ magnétique dans les
expeériences de microscopie de photoionisation. €aaompliquer le mode d’opération des
expériences mais il va sans doute enrichir le probl par plusieurs phénomenes

fondamentaux (étudiés par J. Delos et ses colléhaos).

1- C. Blondel, C. Delsart, and F. Dulieu, Phys. Reatt. 77,3755 (1996).
2- G. M. Lankhuijzen and L. D. Noordam, Phys. Restt. 76,1784 (1996).
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Résumé Ce travail de thése consiste a visualiser sur tectiur sensible en position les oscillations
spatiales des électrons lents (~ meV) émis parophtsation au seuil en présence d'un champ
électrique extérieur. La figure d’interférence ohte représente quantiquement le module carré de la
fonction d’'onde électronique. Ce travail fondamémtaus permet d’avoir accés a la dynamique
électronique quelguegm autour de I'atome et donc de mettre en évidemgsiqurs mécanismes
quantiques (champ coulombien, interaction élecélentron..) se déroulant & I'échelle atomique.
Malgré la présence d'un cceur électronique quoigumitél dans Li, nous avons réussi,
expérimentalement et pour la premiére fois, a Viserala fonction d’'onde associée aux états Stark
quasi-discrets couplés au continuum d’ionisation.dttre, a l'aide des simulations quantiques de
propagation du paquet d'ondes, basées sur la mettted< Split-operator », nous avons réalisé une
étude complete sur les atomes H, Li et Cs tout émwithnt les effets significatifs des résonances
Stark. Un trés bon accord, sur et hors résonancése abtenu entre les résultats simulés et les
résultats expérimentaux. Par ailleurs, nous avon®logpé un modéle analytique généralisable
permettant de comprendre profondément le fonctimeme d’'un spectrométre de VMI. Ce modéle
repose sur l'approximation paraxiale, il est bage s calcul d'optique matricielle en faisant une
analogie entre la trajectoire électronique et i@nalumineux. Un excellent accord a été obtenueentr
les prédictions du modéle et les résultats expériau.

Mots-clefs : VMI, Microscopie, Photoionisation, Fonction d’ond&lectrons lents, Interaction
électrons/électrons, Interférence, Rydberg, EffatkstRésonances, Split-operator, optique matreiell
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Summary : This work of thesis aims to visualize, on a positisensitive detector, the spatial
oscillations of slow electrons (~meV) emitted byhaeshold photoionization in the presence of an
external electric field. The interference figurgabed represents the square magnitude of electroni
wavefunction. This fundamental work allows us todaccess to the electronic dynamics and thus to
highlight several quantum mechanisms that occtlreaitomic scale (field Coulomb, electron/electron
interaction..). Despite the presence an electroore in Li atom, we have succeeded, experimentally
and for the first time, to visualize the wave fuootassociated with the quasi-discrete Stark states
coupled to the ionization continuum. Besides, usingulations of wave packet propagation, based on
the "Split-operator” method, we have conducted apreimensive study of the H, Li and Cs atoms
while revealing the significant effects of the Staesonances. A very good agreement, on and off
resonances, was obtained between simulated andragpéal results. In addition, we have developed
a generalized analytical model to understand detiygyfunction of VMI spectrometer. This model is
based on the paraxial approximation; it is basednairix optics calculation by making an analogy
between the electronic trajectory and the lightnbeAn excellent agreement was obtained between
the model predictions and the experimental results.

Keywords: VMI, Microscopy, photoionization, Wavefunction, S8loelectrons, Electron/electron
interaction, Interference, Rydberg, Stark effectsdtances effects, Split-operator, Matrix optics.



