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Introduction générale

Concevoir et industrialiser des faisceaux de particules focalisés a ’échelle
de quelques nanométres, permettant notamment la modification ou 1’élabo-
ration de nanostructures est un enjeu de taille pour le futur. La technologie
FIB (Focused Ion Beam) permet de générer un faisceau d’ions de diamétre
ajustable jusqu’a quelques nanométres ce qui en fait I'outil le plus petit au
monde. La technique FIB est utilisée dans des domaines variés nécessitant un
controle nanométrique. Les applications courantes concernent 'industrie des
semi-conducteurs et permettent le nano-usinage, 1’édition de circuits électro-
niques ou encore 'analyse de défaillances. Les faisceaux FIB doivent cepen-
dant repousser leurs limites actuelles. En effet, ’essentiel de la technologie
FIB est basé sur le principe de la LMIS (Liquid Metal Ion Source). Cette
technique repose sur l'utilisation d’une pointe de tungsténe recouverte de
gallium liquide extrait par un fort champ électrique. I.’une des limitations de
cette technologie est 1'usage du gallium qui entraine une contamination des
surfaces usinées ainsi qu’une faible sensibilité analytique. Cette technologie
prive ainsi 'industrie des semi-conducteurs d’un outil "en-ligne". Le second
probléme posé par les LMIS concerne la forte dispersion en énergie ( 5 eV)
des ions du jet, ce qui interdit la possibilité d’effectuer des interventions
d’une taille donnée avec des énergies plus faibles que celles engendrées par la
LMIS. Ces énergies sont typiquement de 30 keV, une meilleure résolution a
plus basses énergies serait donc trés utile pour limiter les défauts cristallins
induits par les ions. La recherche de nouvelles sources d’ions monocinétiques
et/ou non contaminants (gaz rare) est donc un enjeu important, a la fois
pour l'industrie et les laboratoires de recherche.

Une solution proposée a ces limitations est basée sur I’étude d’une source a
base d’un plasma ultra-froid qui posséde une dispersion en énergie de 'ordre
du meV a comparer a la valeur typique de quelques eV pour les sources
d’ions pour les sources d’ions les plus couramment utilisées dans les FIB
(source & métal liquide LMIS). Extraire, a 1’aide d’un champ électrique les
ions d’un plasma ultra-froid pourrait s’avérer un tournant décisif dans le do-
maine des sources d’ions. Nous nous focaliserons sur les sources d’ions, mais
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une "simple" inversion des voltages d’extractions permettrait d’extraire d’un
plasma ultra-froid des électrons a une température électronique de ’ordre du
Kelvin a comparer a la valeur typique d’au moins 1000 K pour les sources ha-
bituelles d’électrons (canon thermoélectronique, canon a émission de champ,
photocathode, nanotubes de carbone, ...). Ainsi 'étude des plasmas froids,
habituellement obtenue par ionisation laser d’atomes préalablement refroidis,
peut amener aux développements de sources de particules chargées (électrons
ou ions) particuliérement attractives. De telles sources monocinétiques, pou-
vant étre ultra-bréves et pulsées ou bien continues seraient trés versatiles,
initieraient un vaste champ de recherche et ouvriraient la voie & de nom-
breuses applications en physique, en chimie et en biologie.

Mes travaux de thése s’inscrivent dans un contexte trés concurrentiel et
aux avancées importantes.

La réalisation, fin 2008, d’une configuration spécifique, appelée MOTIS
(Magneto-Optical trap Ton Source), a été développée quasiment simultané-
ment par deux équipes : celle de J. McClelland au NIST (Boulder, Etats-Unis)
[1] et celle de O.J. Luiten et E. Vredenbregt [2], de I'Université de Technologie
de Eindhoven (Pays-Bas). L’équipe américaine a récemment breveté[3| cette
nouvelle technologie qu’est le MOTIS. Ce dispositif est composé d’'un piége
magnéto-optique (MOT, magneto-optical trap) qui permet de refroidir et de
confiner les atomes dans I’espace. Un laser ionise ensuite ces atomes et deux
électrodes permettent alors 'extraction des ions et 'obtention d’un jet d’ions
de haute résolution et de faible dispersion en énergie. Cependant, le faible
flux du jet ionique (de I'ordre de quelque picoampéres) limite pour I'instant
ce procédé. Il s’agit donc de concevoir un nouveau principe qui conservera
les avancées dues au MOTIS tout en augmentant le flux final pour atteindre
les nanoampéres utilisés dans les FIB actuels.

La nouvelle approche décrite dans ce manuscrit consiste en 'obtention
d’une source large mais monodirectionnelle afin d’obtenir un fort courant
(de quelques dizaines de nA) tout en conservant une forte brillance, para-
meétre qui mesure la qualité géométrique et le courant focalisable dans un
faisceau. Le but de mes travaux de thése consiste donc dans un premier
temps en la réalisation d’une source d’ions a partir d’atomes de césium issus
d’atomes refroidis par laser. Puis, il s’agira de coupler cette nouvelle source
a une colonne d’optique FIB. La technologie des atomes froids permet de
garder de faibles températures (uK), de minimiser les effets de charge, de
réduire les aberrations chromatiques liées aux éléments optiques constitutifs
de la colonne FIB. Notre idée est basée sur la création d’une source ionique
par un jet atomique. Le jet atomique de fort flux sera caractérisé par une
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faible divergence et une petite taille pour conserver une forte brillance. Dans
un premier temps, le faisceau d’atomes sera collimaté par laser (dispositif ap-
pelé mélasse optique) pour réduire la divergence du jet, puis comprimé afin
de réduire sa taille dans les deux dimensions de I'espace (dispositif appelé
MOT-2D). Une fois le faisceau mis en forme par laser, les atomes devront
étre ionisés et accélérés. Cette étape est cruciale et demande un compromis
difficile & trouver sur la valeur du champ d’extraction. En effet, un champ
d’extraction fort semble nécessaire pour éviter que les effets d’interaction
coulombiennes entre les particules aient le temps de dégrader le faisceau.
Toutefois, comme les particules ne s’ionisent pas toutes a la méme position,
donc pas au méme potentiel, un champ électrique fort crée une forte disper-
sion en énergie. Au contraire, un champ d’extraction faible engendrera une
forte charge d’espace donc augmentera aussi la dispersion en énergie. Afin
de contourner ce probléme, qui limite actuellement le flux des MOTIS, nous
avons choisi une étape intermédiaire avant I'ionisation consistant a exciter les
atomes jusqu’a un état de Rydberg (i.e. ou I'électron est trés excité). La tra-
jectoire de ces états de Rydberg les aménera alors a étre ionisés & un champ
donné et a limiter les aberrations chromatiques. Il a été décidé de commencer
par créer une source ionique de césium, car le refroidissement de cet atome
est particuliérement bien connu par ’équipe du laboratoire Aimé Cotton. De
plus, le césium est un élément trés réactif qui offre notamment la possibilité
d’effectuer des analyses de surface. La source d’ions césium qui sera ensuite
couplée a une optique FIB permettra rapidement d’en utiliser les proprié-
tés pour le diagnostic SIMS (Secondary Ton Mass Spectroscopy). Ce type de
source pourra étre a plus long terme constituée d’ions non réactifs afin de
minimiser la contamination des éléments usinés. Un systéeme FIB associant
une source trés brillante d’ions émis & partir d’un plasma ultra-froid a une
optique ionique focalisatrice permettrait d’obtenir des faisceaux d’ions non
contaminants pour des applications dans ’analyse et I’élaboration de nano-
structures ou encore des applications en biologie via I'imagerie et 'analyse
de structures sub-cellulaires.

Mes travaux de thése s’inscrivent dans une collaboration entre le Labora-
toire Aimé Cotton, 'un des laboratoires de recherche les plus impliqués dans
I’étude des plasmas ultra-froids et la société Orsay Physics, spécialisée en
optique des particules chargées ainsi que dans la conception et la fabrication
de colonnes a faisceaux d’ions et d’électrons focalisés (FIB/FEB). J’ai ainsi
pu effectué ma thése dans le cadre d’une convention CIFRE au sein des deux
organisations. La premiére partie de cette thése qui a consisté a concevoir
et monter I’expérience du jet collimaté a été effectuée au Laboratoire Aimé
Cotton alors que la seconde s’est exclusivement déroulée dans les locaux de
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la société Orsay Physics. Dans ce contexte et au vu de 'avancée des équipes
concurrentes, il nous a semblé important, dans un premier temps, de conser-
ver I'opportunité de pouvoir poser un brevet sur le prototype de source d’ions
césium. Cependant, au vu du déroulement des travaux, la décision a été prise
de laisser les avancées apportées par cette thése dans le domaine public. Fi-
nalement, en lieu et place d’un brevet, nous avons décidé de publier nos idées.
Ainsi, un article est en cours de publication.

Nous allons a présent exposer la structure générale de ce mémoire.

Le chapitre 1 est consacré au contexte scientifique de la réalisation de
cette thése. Ces travaux se situent au confluent de deux domaines de la phy-
sique que sont la physique atomique et la physique des particules chargées.
Il m’est donc apparu nécessaire de rendre compte des différentes notations
et conventions ainsi que de techniques courantes a chacun de ces domaines
que j’ai pu rencontrer au cours de ma thése. Ainsi, il sera question dans cette
partie de la technologie FIB, en ce qui concerne son fonctionnement et ses
principales applications. Une revue compléte bien que non exhaustive des
différentes sources ioniques applicables a la FIB y est détaillée. Les critéres
et caractéristiques d’'une source dépendent de parameétres que sont 1’émit-
tance et la brillance ainsi que la dispersion en énergie. Ces paramétres clés
seront exposés. Enfin, il s’agira d’approfondir I'idée développée par le MO-
TIS et autres sources d’ions basées sur les atomes froids. Pour enfin, présenter
briévement le schéma directeur de notre approche.

Les chapitres suivants seront entiérement consacrés aux travaux réalisés
durant cette theése.

Le chapitre 2 traitera de la production du jet atomique de césium. Une
étude théorique du jet atomique y sera développée. La conception et le mon-
tage du four & recirculation y seront exposés. Nous verrons les nouveau-
tés apportés aux dessins des fours a recirculation plus classique, notamment
concernant les échanges thermiques. Concernant 1’étape cruciale de collima-
tion qui permettra I’obtention d’un jet monocinétique par création d’une mé-
lasse optique, nous verrons les solutions proposées pour la collimation d’un jet
rapide. Ces derniéres passent par la production d’une mélasse optique dont
les lasers sont polarisés circulairement. Ainsi, il sera possible d’atteindre des
températures de refroidissement laser inférieures a celles obtenues pour un
refroidissement plus classique, dites sub-doppler. Une simulation de I'étape
de collimation sera utile pour s’assurer de l'efficacité de cette derniére. En-
fin, nous évoquerons rapidement la compression qui permettra de renforcer la
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brillance du jet atomique grace a un fort gradient de champ magnétique com-
binée & une mélasse, qui définissent le MOT-2D. Le montage expérimental
de la production du jet de césium et de la collimation y est détaillé.

Le chapitre 3 décrira I'étape d’excitation Rydberg et d’ionisation par
champ électrique des atomes issus du jet. Les choix établis concernant la
nature du niveau de Rydberg seront exposés. En effet, un dilemme subsiste
quant a connaitre le niveau de Rydberg qui s’ionisera sans créer une trop
grande dispersion en énergie. Nous aborderons également les raisons qui nous
ont amenées a créer un profil de champ électrique propice a 'excitation et a
I'ionisation. Les contraintes imposées par ’excitation qui exige un faible gra-
dient de champ et la nécessité d’ioniser les atomes de Rydberg en fort champ
seront explicités. Enfin, la conception particuliére et le montage expérimental
de la chambre d’excitation-ionisation seront exposés.

Pour finir, le chapitre 4 portera sur une étude de 'extraction du faisceau
et des problématique d’effets de charge d’espace inhérentes a la création d’un
faisceau dense de particules chargées. Dans un premier temps, les effets cou-
lombiens présents lors de l'ionisation par champ du jet d’atomes de Rydberg
seront étudiés par une série de simulations. L’effet des courbures de champ
des électrodes d’ionisation sera mis en lumiére afin de pouvoir évaluer les
aberrations sphériques inhérentes a notre source. Finalement, nous analyse-
rons l'effet du couplage d’une optique de colonne FIB sur les performances
de notre source d’ions césium.

Enfin, une conclusion générale résumera les travaux développés et per-
mettra d’évaluer les possibles futures développement en perspective.
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Chapitre 1

Les sondes 1oniques focalisées

1.1 Les faisceaux d’ions focalisés

1.1.1 Les colonnes d’ions

Le fil d’Ariane du développement des nanotechnologies a été maintenu
au cours de ces derniéres années par une volonté d’explorer pleinement le
monde de 'infiniment petit. Un moyen d’y accéder est la production d’ins-
truments miniaturisés capables de découvrir les phénoménes particuliers a ce
domaine. Ce besoin d’outils spécialisés a permis I’émergence, entre autres,
des microscopes électroniques et des faisceaux d’ions focalisés qui ont ouvert,
la voie a de nombreuses avancées dans le domaine des nanotechnologies. Les
faisceaux d’ions focalisés (Focused Ion Beam, FIB) se rapprochent, de par
leur fonctionnement des microscopes électroniques a balayage (MEB ou SEM,
en anglais). Leurs mécanismes d’interaction basé sur I'impact de particules
chargées énergétiques sur une surface d’étude en font des outils parfaitement
complémentaires.

L’interaction destructive du faisceau d’ions focalisé n’est pas a confondre
avec l'effet produit par les techniques de lithographie. Ces derniéres incluent
obligatoirement un corps intermédiaire dans la réaction pour obtenir le ré-
sultat désiré. A l'inverse, I'action de la FIB repose uniquement sur la forte
¢énergie de son faisceau d’ions (typiquement entre 30 et 50 keV) lors des in-
teractions ions-matiére.

Une colonne FIB est un systéme constitué de deux parties que I'on peut
distinguer ainsi (Fig.1.1) :

e une source d’ions;

15



Les sondes ioniques focalisées

e une optique ionique focalisant et positionnant le faisceau sur 1’échan-
tillon

Les ions sont produits par une source qui peut étre de diverses natures.
Nous développerons les différentes sources disponibles plus loin. La colonne
ionique sert & mettre en forme le faisceau d’ions produit. Ce dernier, apreés
avoir été extrait de la source par une électrode spécifique passe & travers
une lentille condenseur et des diaphragmes. Cette étape sert essentiellement
a controler le courant ionique en sortie de systéme. Un systéme de blanking
offre la possibilité d’occulter le faisceau et de controler son courant grace
a un détecteur, comme une cage de Faraday. Les déflecteurs, quant a eux,
permettent le balayage du faisceau sur la surface de I’échantillon. Enfin, la
lentille objectif est le moyen de focaliser le faisceau sur la cible a4 la bonne
distance de travail. De nos jours, la plupart des systémes FIB sont couplés a
une colonne SEM. Ils sont dits dual beam. Dans ce cas, les ions interagissent
avec I’échantillon alors que les électrons imagent le processus.

Lentille
___________ d’extraction
Lentille
— ———— l condenseur
. . ——————————————— Blanking
) 1T e ___. Diaphragme
I ______________ Déflecteurs

k\ }) ——————————————— e

Détecteur _ _ _ _ _ _ _ _ ‘
Platine

R échaniilon

FIGURE 1.1 — Schéma de principe d’une colonne FIB inspiré de [4]

Mais revenons un instant au contexte de création d’un tel outil.
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Les sondes ioniques focalisées

L’histoire des faisceaux d’ions commence a la fin du 19éme siécle, avec la
découverte de procédés d’ionisation tels que la décharge électrique dans un
gaz [5], l'ionisation de surface [6], ou encore I'ionisation par bombardement
¢lectronique [7].

Dans les années 1930, les faisceaux de particules chargées étaient cou-
ramment utilisés, La premiére image de SEM datant de 1935 [8] et le déve-
loppement de la télévision cathodique sont une preuve de cette maitrise des
faisceaux d’électrons.

Pourtant a partir des années 1960 tout s’accélére pour les faisceaux d’ions.
Les systémes sont capables de produire des sondes ioniques de quelques pico-
ampéres a partir de sources plasma [9]. A la fin des années 60, 'importance
de sources brillantes et de systéme optique a faible aberration devient une
évidence pour I'obtention de meilleure résolution en imagerie [10].

Au cours de la décennie suivante, des sources d’ions basées sur la techno-
logie GFIS (Gas Field Ionization Source) voient le jour [11] [12]|. Pourtant,
du fait d’'un manque de facilité a I'utilisation, notamment la nécessité d’un
refroidissement, par cryogénie [4], elles seront vite détronées par le dévelop-
pement d’un nouveau type de sources : la LMIS (Liquid Metal Ion Source)
[13] [14]. Cette nouvelle source basée sur la production d’ions par effet de
champ a partir de métal liquide verra son développement s’accroitre et de-
venir de nos jours la technologie dominante utilisée principalement avec du
gallium. D’autres équipes, dont celle de P. Sudraud [15], étoffent le catalogue
de sources LMIS pour I'étendre a d’autres éléments. Enfin, Seliger pense a
coupler une source LMIS & une colonne d’optique ionique [16]. La FIB est née.
Et de nombreuses applications vont pouvoir étre développées, essentiellement
au cours des années 1980, afin de pouvoir exploiter cet outil innovant.

1.1.2 Les domaines d’application des faisceaux d’ions
focalisés

Il existe diverses applications des faisceaux d’ions que I’on peut répertorier
en quatre grandes familles d’utilisations que nous allons illustrer :

e la pulvérisation ;
e la déposition;

e l'imagerie;

e l'analyse.
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La pulvérisation

La pulvérisation est de nos jours l'application la plus répandue de la
technologie FIB. Elle est basée sur le phénomeéne d’érosion d’une surface so-
lide sous 'effet d’un bombardement de particules énergétiques. Il s’agit donc
d’un mécanisme de transfert d’énergie qui permet de retirer les atomes de la
surface-cible et de leur communiquer une énergie de quelques électrons-volt.
Cette éviction de la matiére est induite lors de 'impact d’ions qui provoque
une cascade de collisions élastiques et inélastiques au cceur de la surface-cible.
Dans le cas de collisions inélastiques, ’énergie des ions est transféré aux élec-
trons de surface, ce qui provoque l'ionisation des atomes de la surface-cible.
Au contraire, dans le cas de collisions élastiques, I'énergie est directement
transférée aux atomes ce qui permet de les déloger de leur emplacement.
Ce processus de collisions en cascade est décrit dans le modéle d’interaction
ion-matiére [17] [18].

Le nano-usinage est une utilisation directe de cette propriété des faisceaux
d’ions & graver la matiére. On compte parmi les applications courantes la pré-
paration d’échantillon, notamment la fabrication de fines lamelles qui seront
utilisées lors d’une analyse T.E.M. (Transmission electron microscopy) ou la
gravure dans un circuit intégré d’une aire rectangulaire, appelée cross-section
afin d’étudier d’éventuelles défaillances du circuit.

L’éjection d’éléments qui viennent se redéposer a proximité de la zone a
graver constitue dans certains cas un probléme. En effet, les atomes retirés
viennent polluer la surface usinée ou bien combler une gravure précédente.
Pour contourner ce probléme, un procédé consiste a associer le faisceau d’ions
a une injection de gaz réactifs. Dans ce procédé (fig.1.2), la surface-cible
est soumise a un bombardement simultané des ions focalisés et d'un gaz
réactif qui se combinent. Le gaz, souvent des éleménts halogénes ou composés
halogénures, est injecté a 'aide d’un capillaire positionné au plus prés de la
zone de travail. La surface de la cible adsorbe une partie des ces composés.
Les réactions chimiques qui en résultent produisent des composés chimiques
volatiles qui ne se redéposent plus a la surface de la cible. Ce procédé, appelé
la gravure ionique chimiquement assistée, a également 1’avantage d’accélérer
le processus de gravure de ’échantillon comparé a I'utilisation d’un jet d’ions
seul.

La déposition

Une autre application de la FIB est de créer des dépots sur la surface-
cible. Comme précédemment, I’échantillon est exposé & une atmosphére ga-
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FIGURE 1.2 — Schéma de principe de la pulvérisation FIB assistée

zeuse locale créée généralement par la présence d’un fin capillaire. Il est dans
le méme temps balayé par le faisceau d’ions. Cette technique est basée sur
les mécanismes de transfert d’énergie des électrons secondaires générés par
I'impact de la FIB sur la cible. Les molécules de gaz sont adsorbées par la sur-
face formant une monocouche. Les électrons secondaires viennent dissocier
ces molécules. Les composés volatils, issus de cette dissociation et appelés
ligants, s’échappent de la surface tandis que les composés non volatiles res-
tent formant un dépot local. La présence continue du flux de gaz permet la
création permanente de monocouche adsorbée. Les matériaux généralement
déposés grace par cette technique sont le platine (Pt) et le tungsténe (W).
On peut également déposer des matériaux isolants tels que le graphéne ou
le SiO,.La déposition assistée par FIB (fig.1.3) permet de nombreuses ap-
plications comme la réparation et la modification de masques et de circuits
intégrés, la protection de lames de T.E.M. ou la fabrication de structures 3D
complexes.

L’imagerie

Les faisceaux d’ions sont aussi utilisés pour des applications d’imagerie. 1l
s’agit de la microscopie ionique a balayage (SIM, Scanning Ion Microcopy).
Le principe de la SIM est identique & celui de la SEM (Scanning Electron
Microscopy).

Les particules utilisées sous 'impact d’un faisceau d’ions dans le cadre
d’une imagerie SIM sont les électrons secondaires (ISE, ion induced secondary
electron). Les particules chargées du faisceau d’ions incident sont focalisées et
balayées sur la surface de I’échantillon. La finesse des faisceaux d’ions permet
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FIGURE 1.3 — Schéma de principe du dépot FIB assisté

d’imager en collectant les électrons secondaires grace a un détecteur de type
scintillateur ou photo-multiplicateur.

La microscopie ionique a balayage bien que similaire par son fonctionne-
ment a la microscopie électronique apporte des informations complémentaires
a cette derniére de part la nature méme des interactions en jeu.

La principale différence est la profondeur a laquelle 'information est dis-
ponible. La profondeur de pénétration qui dépend de I’énergie transmise dans
le matériau est pour un faisceau de particules chargées de méme énergie plus
faible pour les ions que pour les électrons. Pour illustrer ce propos, on peut
comparer les valeurs suivantes : & 30 keV, dans du silicium, la profondeur de
pénétration des électrons sera de 2 um et pour les ions gallium de seulement
7 nm. De ce fait, I'imagerie ionique sera plus performante pour étudier la
topographie d’une surface.

Un autre intérét de l'imagerie SIM concerne les matériaux cristallins.
Dans ce cas de surface, I’émission d’électrons secondaires dépend de 'orienta-
tion du faisceau d’ions par rapport aux cristaux qui composent ’échantillon.
On voit apparaitre alors ce qu’on appelle un contraste de canalisation. Pour
les ions incidents dont la direction correspond a celle de canalisation du cris-
tal, leur interaction avec le matériau se fait plus en profondeur. L’existence
de ce phénoméne apporte donc des informations plus détaillés que les fais-
ceaux d’électrons sur la cristallographie d’un échantillon en travaillant sur
les contrastes relatifs aux diverses profondeurs étudiées.
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L’analyse

Lors de 'impact d’un faisceau d’ions énergétique sur une surface de nom-
breux processus entrainent ’émission de divers types de particules tels que
des ions, des électrons, des atomes ou méme des photons. Les ions secondaires
émis peuvent étre utilisés dans le but d’obtenir des informations sur la na-
ture de I’échantillon : c’est 'analyse SIMS, Secondary Ton Mass Spectoscopy.
Ces processus entrainent une cascade de collisions amenant la création de
défauts, 'implantation d’ions primaires, la désorption d’atomes (effet majo-
ritaire) et I’émission de particules secondaires. Ce dernier processus produit
donc, entre autres, des ions secondaires qui peuvent étre monoatomiques, de
charges multiples, des isotopes naturels (en abondance naturelle) et des ions
polyatomiques homo et hétéronucléaires. L’émission d’ions secondaires (IST)
reste inférieure a celle d’électrons secondaires (ISE). Le rendement utiles des
ions secondaires peut varier jusqu’a quelques % maximum. L’émission d’ions
secondaires dépend de I’énergie et de la nature des ions incidents mais aussi
de la chimie de surface de ’échantillon a étudier.

Ces ions secondaires peuvent étre collectés et analysés en masse offrant
Iopportunité d’utiliser les propriétés d’érosion des faisceaux d’ions focalisés.
Cette technique d’analyse est appelée SIMS pour Secondary lon Mass Spec-
toscopy. Les mesures permettent d’obtenir des spectres de masse de la zone
analysée, des profils de concentration en fonction de la profondeur ou encore
la cartographie d’un élément en surface de 1’échantillon. La SIMS présente
de nombreux avantages comme une trés bonne résolution latérale (de I'ordre
de 50 nm) et en profondeur (jusqu’a prés de 1 nm pour les structures trés
minces). Une excellente sensibilité (inférieure & 1 ppm dans certains cas) et
une sensibilité aux isotopes apportant la possibilité d’utiliser des marqueurs
ou de faire de la datation isotopique en font I'instrument le plus performant
en analyse élémentaire et isotopique.

Il faut également noter que toutes les performances énoncées ne peuvent
étre obtenues en méme temps. Il est alors nécessaire de définir des critéres
prioritaires pour chaque analyse. Pour exemple, la haute résolution en pro-
fondeur engendre une baisse du signal transmis qui augmente la détection
limite vers des concentrations plus ¢élevées. Chaque cas d’analyse doit donc
faire I’'objet de conditions qui lui sont propres et qui varient selon le matériau
analysé et 'information a privilégier.

Malgré ces précautions d’utilisation, la SIMS est la technique d’analyse
atomique permettant d’obtenir les limites de détection les plus basses. Dans
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le domaine des semiconducteurs notamment, elle offre la possibilité de dé-
terminer le taux de dopants et d’impuretés en profondeur par le biais d’un
profil d’implantation. Elle est également utilisée dans des domaines aussi va-
riés que la métallurgie, la biologie et la géologie pour ces qualités d’imagerie
et la possibilité de mesurer trés précisément les rapports isotopiques.

Suivant le mode de fonctionnement utilisé, il est possible d’obtenir des
informations sur la surface ou dans le volume de I’échantillon.

La micro-analyse SIMS statique s’attache & étudier les propriétés de sur-
face. Ceci est possible en pulsant le faisceau d’ions incidents (la fréquence est
de lordre de quelques kHz). Les ions émis sont ensuite analysés en temps de
vol (TOF SIMS) en chronométrant leur temps de passage.

Une analyse en profondeur est possible par la technique du SIMS dyna-
mique. On obtient alors une carte de I’élément en fonction de la profondeur
du matériau. Le jet d’ions incidents est alors en continu. Il est alors possible
de jouer sur son énergie pour obtenir des résultats différents. Un jet incident
de faible énergie (200 & 300 eV) limitera les collisions ce qui améliorera sensi-
blement la résolution alors que des ions fortement énergétiques (20 a 30 keV)
offriront une analyse plus rapide et plus en profondeur. Les ions secondaires
sont collectés et transmis grace a des spectrométres de masse utilisant des
secteurs magnétiques ou du temps de vol ou encore des quadrupoles. A la
sortie de I'analyseur, les ions sont détectés par des cages de Faraday ou des
multiplicateurs d’électrons.

1.1.3 Les sources d’ions

Toutes les applications décrites précédemment sont directement tribu-
taires des technologies et performances des sources d’ions. Les sources d’ions
représentent des domaines d’applications variées en perpétuel développe-
ment, lié aux divers phénoménes d’ionisation existants et aux multiples be-
soins en micro et nanosciences. Ainsi, dans ce paragraphe, nous décrirons
briévement le fonctionnement et les caractéristiques des sources d’ions utili-
sées pour la technologie FIB. Les sources les plus répandues sont les sources
a métal liquide (LMIS - Liquid Metal Ton Source) mais celles-ci présentent
des limitations pour lesquelles d’autres sources sont mieux adaptées. Parmi
ces derniéres, les sources principalement utilisées sont les sources Plasma et
les sources a ionisation de gaz (GFIS - Gas Field lonization Source) que nous
décrirons dans les lignes qui suivent.
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Les sources a métal liquide - LMIS

Les sources LMIS sont les sources d ’ions les plus répandues de par leurs
propriétés intéressantes pour l'intégration a une optique FIB, notamment
une forte brillance, nous reviendrons plus tard sur cette notion et également
de par leur compacité et leur facilité de mise en ceuvre.

Le fonctionnement de la LMIS repose sur ’émission d’ions par effet de
champ a partir d’'une pointe mouillée par un métal. Ce systéme se compose
généralement de quatre éléments : un émetteur, un réservoir, une source de
chaleur et d’une électrode d’extraction.

Le systéme d’émetteur le plus fréequemment utilisé et développé par Clam-
pitt et Jefferies [19] se constitue d’une pointe métallique recouverte de métal
liquide. Cette pointe au rayon de courbure au sommet de 1 a 10 micrométres
est soit usinée mécaniquement soit formée par attaque électrolyte controlée.
Le métal est introduit dans un réservoir et chauffé de maniére directe ou
indirecte. Le systéme est schématisé en figure 1.4. Grace a ses propriétés de
mouillabilité, il mouille entiérement la pointe de métal qui peut avoir subi
un traitement visant a4 augmenter la rugosité de la surface.

-————— —— — — _ __ Film de métal liquide

[———————————— Pointe émettrice

— - Electrode d'extraction

FIGURE 1.4 — Schéma de principe de la LMIS

Au repos, soit en 'absence de champ électrique, le film de métal forme
un ménisque. A mesure que le champ augmente, le ménisque se déforme et
prend une forme plus pointue. Pour une tension d’extraction donnée, pour
laquelle les forces de surface et électrostatique sont a I’équilibre, une nouvelle
forme apparait, le cone de Taylor [20]. Au sommet de ce cone se forme une
protubérance nanométrique, appelée I'apex d’ou s’échappent les ions ainsi
formés par effet de champ. Ce phénomeéne est & 'origine de I’émission quasi-
ponctuelle des sources LMIS qui en font des sources trés brillantes. 11 a été
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étudié au début des années 60 par le physicien anglais Geoffrey Taylor qui
lui a laissé son nom. Il a montré que cet équilibre entre les forces mécaniques
et électriques atteint, le demi-angle du cone obtenu était égal a 49.3 degrés
(fig.1.5). Dans ce cas, trois forces sont en présence : la force électrostatique
E, la tension de surface v et la pression hydrostatique du liquide pg.

2y 1
— = —goF 1.1
., 550 + PH (1.1)

ol r est le rayon du cone.

Si le demi-angle de la pointe est proche de celui du cone de Taylor, soit
49.3 degrés, la formation du cone et de 'apex s’en trouve facilitée. L’observa-
tion d’'une pointe en fonctionnement par microscopie électronique a balayage
a montré la croissance de la protubérance et la diminution du demi-angle
du cone avec augmentation du courant de source [21] [22]. Les dimensions
de la protubérance sont de 5 & 20 nm de long et de 2 & 5 nm de diamétre.
La source LMIS peut étre alors définie comme une source quasi-ponctuelle
avec une zone d’émission de quelques nanométres. Toutefois des phénoménes
physiques et en particulier des effets de charge d’espace augmentent considé-
rablement le diamétre de la source virtuelle 8, soit ’aire d’ou les ions semblent
étre émis en entrant dans le systéme optique. Ce diameétre de source virtuelle
est défini par extrapolation des tangentes des trajectoires. Pour un courant
de sonde de l'ordre de 2 microampéres, 0 est compris entre 30 et 50 nm.

De nombreux modéles théoriques existent pour décrire I’émission ionique
des sources LMIS. A ce jour, le modéle le plus complet est celui de Kingham
et Swanson [23|. Dans ce modéle, deux mécanismes sont pris en compte, 1’io-
nisation par effet de champ et I’évaporation par champ. Le premier considére
I'ionisation d’atomes libres et dans le second l'ionisation d’atomes adsorbés
sur la surface du métal. Il faut noter que ces mécanismes sont complémen-
taires. Pour une émission a faibles courants, les effets de ’évaporation par
effet de champ sont prédominants. Au contraire, pour les émissions a forts
courants, les mécanismes d’ionisation par champ sont les grands pourvoyeurs
d’ions, notamment des clusters et ions multichargés pour la LMIS.

Les produits de I'ionisation par une LMIS fournissent de nombreux com-
posés en fonction de ’élément ou de l'alliage utilisé. Les ions mono et multi
chargés forment I’essentiel du faisceau. A cela s’ajoutent des clusters ioniques,
ions polyatomiques mono ou multi chargés, qui apparaissent a mesure que le
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FIGURE 1.5 — Schéma de principe de la formation du cone de Taylor par
évaporation de champ. La tension d’extraction doit atteindre une valeur seuil
V, afin d’obtenir I’émission d’ions.

courant d’émission augmente (le nombre d’ions monoatomique diminuant).
Il faut cependant remarquer I'impossibilité de produire des ions négatifs avec
une source LMIS. Pour cela, d’autres sources que nous évoquerons plus tard
sont utilisées.

Les éléments compatibles avec le fonctionnement d’une LMIS se doivent
de posséder des propriétés propices a son bon fonctionnement et dont I'espéce
ionique présente un intérét applicatif. Le choix des matériaux varient selon
que ’on destine une source a des applications de pulvérisation, d’'implantation
ou d’analyse. Concernant les propriétés physiques, I’élément doit posséder les
qualités suivantes :

une faible température au point de fusion;

une faible pression de vapeur saturante au point de fusion;
une bonne mouillabilité ;

pas de réaction chimique avec la pointe

de faibles propriétes d’oxydation.

Ainsi, le matériau le plus répandu pour les LMIS est le gallium (Ga) combiné
a une pointe en tungsténe (W). D’autres éléments purs sont également uti-
lisés mais avec des propriétés de stabilité ou de durée de vie souvent moins
favorables, comme le bismuth (Bi) et I'indium (In). Pour le gallium, la du-
rée de vie d’une source pour un courant d’émission de 1 pyA est de 1500 a
4000 heures. En comparaison, une source LMIS d’indium ne fonctionnera
que pour une durée de 50 a 100h. Le recours a des alliages (le plus souvent
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eutectiques) permet d’abaisser la température de fusion afin d’avoir accés
a un élément en particulier. C’est le cas de I'or (Au), du bore (B) ou de
I'arsenic (As). Les ions sont alors séparés dans la colonne ionique de la FIB
par un filtrage en masse. Les alliages les plus fréquents sont les composés
d’or-silicium, d’or-germanium et de gallium-bismuth.

La LMIS est donc une source fiable d’ions positifs présentant une forte
brillance et une bonne stabilité. Elle permet de nombreuses applications grace
aux différents éléments ionisables. Pourtant, bien que fortement répandue,
elle posséde des limitations intrinséques. Il est impossible d’obtenir des ions
issus de métaux réactifs (comme le césium) ou de non-métaux (comme I’oxy-
géne) qui peuvent étre utiles pour certaines applications comme le SIMS
pour les matériaux réactifs. Des tentatives de sources LMIS de césium ont
bien vu le jour mais avec des performances limités notamment concernant
leur durée de vie [24] [25]. Du fait notamment d’une trop forte pression de
vapeur a I'état liquide et d’une contamination de la pointe par I'oxyde, ces
tentatives n’ont jamais dépassé le stade du prototype. La taille de la source
virtuelle est également une limitation pour 'obtention de trés petites sondes.
Il existe aussi une limitation pour les forts courants de sonde. Afin d’obte-
nir de forts courants, et avec une densité de courant angulaire d’environ 15
pA.sr~! pour la LMIS il est nécessaire d’augmenter 'angle d’ouverture du
faisceau. Ceci aura pour conséquence d’augmenter considérablement le terme
d’aberrations sphériques. De plus, a forts courants d’émission, la formation
de clusters devient trop importante dans le jet. Pour les courants moyens,
la dispersion en énergie des ions créés par la pointe est relativement élevée
(environ 4.5 eV), favorisant apparition d’aberrations chromatiques. Ces dif-
férents écueils peuvent étre contournés en utilisant d’autres sources ioniques
complémentaires.

Les sources a ionisation de gaz - GFIS

Afin de dépasser les limitations dues au diamétre de la source virtuelle
des LMIS et accéder aux trés petites sondes (inférieures au nm), les sources
GFIS sont particuliérement bien adaptées.

Différentes géométries de sources GFIS ont été étudiées comme les GFIS
de type pointe, les GFIS a capillaires et d’autres. Toutes ces variantes partent
de I'idée du microscope de Miiller [26]. Le fonctionnement de ce type de source
est le suivant (fig. 1.6) : un gaz (couramment de I’hydrogéne (H) et de 1'hé-
lium (He)) est placé a proximité d’une surface soumise a un champ électrique.
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Dans la majorité des cas, la surface (pointe ou capillaire) est fortement refroi-
die & des températures inférieures a 77 K. Cela favorise la condensation du
gaz sur la surface et facilite le réarrangement des atomes sur la surface. Ainsi,
Iionisation peut étre localisée et de forte brillance. Un effort important a été
produit ces derniéres années, notamment par le goupe allemand de Kalbitzer
[27] [28] pour maitriser, créer et isoler des sites d’émission ponctuels partant
d’une pointe métallique, les super tips. Les sources produites pouvaient pro-
duire des tailles de sonde de 'ordre de 2nm, ce qui correspond a la taille de
sonde de la LMIS la plus performante du marché. Pour des raisons de stabi-
lité et de fiabilité (faible durée de vie), ces sources n’ont jamais été associée
de maniére convaincante & une colonne FIB avant 2006.
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FIGURE 1.6 — Schéma de principe de la GFIS pour une pointe d’émission
classique. Les atomes sont attirés vers la pointe. Quand il passe prés d’un
disque d’ionisation, ils sont ionisés et rapidement accélérés loin de la pointe.
[’émission des atomes d’hélium se produit dans le cas d’une pointe classique
avec un grand angle solide. Cette figure est adaptée de [29].

Car, en 2006, la société ALIS, rachetée depuis par la société Carl Zeiss,
a développé une source gazeuse d’hélium & évaporation de champ [30]. Le
microscope Orion Plus Helium est né. Cet outil de microscopie s’appuie sur
la, technique GFIS pour produire des ions He™ grace a une pointe ultra ponc-
tuelle composée de trois atomes, appelée trimére. Ce type de microscope
peut en théorie étre utilisé pour des résolutions proches de la résolution ato-
mique. Cette avancée permet donc de compenser une des faiblesses de la
LMIS concernant la taille limite de la source. En effet, la taille de la source
serait d’environ de 3 Angstroms. Pourtant, 1’élément utilisé, I’hélium, est
trop léger pour permettre d’utiliser cette source pour des applications de
pulvérisation. De plus, de part sa configuration et la structure de I'émetteur,
il semblerait que la supertip, constitué d’un trimeére, soit incompatible avec
des éléments plus réactifs tels que le césium ou 'oxygéne excluant de facto,
I’application en STMS.
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(a) Schéma de principe de la Su-
pertip. Les atomes sont attirés
vers la pointe. Quand il passe
prés d’un disque d’ionisation, ils
sont ionisés et rapidement accé-
lérés loin de la pointe. I.’émission

(b) Schéma de principe de la Su-
pertip - Empreinte d’émission de
la source He-tip ot 'on apercoit
le trimeére d’atomes constitutifs
du sommet de la pointe. Cette fi-
gure est adaptée de [29].

des atomes d’hélium se produit
dans ce cas, o1 I’on considére une
super pointe, avec un angle solide
réduit. Cette figure est adaptée
de [29].

FIGURE 1.7 — Schéma de principe de la Supertip.

Les sources plasma

Les sources plasma répondent a une autre limitation des LMIS. Ces der-
niéres, nous 'avons vu précédemment, sont limitées en courant par la forma-
tion de clusters a haut courant d’extraction. De plus, augmenter le courant
revient a augmenter ’angle du cone de Taylor, favorisant ’apparition d’aber-
rations lors du passage dans la colonne optique. Pour dépasser les limitations
dues a la densité de courant angulaire des LMIS et accéder aux forts courants
(supérieurs a 100 nA), il existe un autre type de sources : les sources Plasma.

Tout comme les sources GFIS, de nombreuses configurations de sources
plasma ont été développées, entre autres, le duoplasmatron et les sources
plasmas radio-fréquence qui permettent I'ionisation de gaz rares (argon (AR)
et xénon (Xe)). Ces caractéristiques en font des sources encore utilisées dans
I’analyse SIMS, comme les sources duoplasmatron qui peuvent générer des
ions positifs ou négatifs, notamment d’éléments réactifs comme 'oxygéne
(0).

Les sources duoplasmatron, par exemple, sont composées de trois élec-
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trodes, une anode, une cathode et une dite intermédiaire. A partir d’'un gaz,
ces électrodes créent, par impact électronique, un plasma fortement confiné
par un champ magnétique avant son extraction.
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FIGURE 1.8 — Schéma de principe de la source duoplasmatron

Pourtant, le duoplasmatron a des performances de brillance du faisceau
prés de 2000 fois plus faible qu'une LMIS (tableau 1.13).

Des sources plasma plus compactes et plus performantes sont cependant
mieux adaptées & la FIB : les sources RF [31] et les sources pu-ECR. [32]. Les
développements récents des sources plasmas placent une nouvelle technolo-
gie dans la course a la complémentarité avec la LMIS : les sources ECR. Ces
sources sont basées sur le mécanisme d’ionisation par bombardement élec-
tronique. Elle fonctionne suivant le principe suivant : un plasma est confiné
par une configuration de champ magnétique. Les électrons du plasma ob-
servent une rotation autour des lignes de champ. Lorsqu’on introduit une
onde micro-onde a la fréquence cyclotronique de ces électrons, ils résonnent
et acquiérent une énergie qui peut atteindre des dizaines de kiloélectron-volt.
Grace a cette forte énergie, ils collisionnent avec les particules neutres du
plasma et produisent des ions mono et multichargés. Les ions sont ensuite
extraits a 'aide d’un champ par une ouverture qui détermine la taille du
faisceau d’ions.

Ce faisceau d’ions présente une forte densité angulaire. Les sources ECR
sont de fait des sources trés brillantes qui peuvent atteindre des courants
jusqu’a quelques pA. La société Orsay Physics a développé récemment une
colonne d’ions focalisés dont la source est issue de la technologie ECR. Cette
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FIGURE 1.9 — Schéma de principe du fonctionnement des sources ECR

source ultra brillante d’ions xénon est la premiére version commercialisée
de ce type de source, couplé & un SEM. Elle peut atteindre un courant de
I'ordre de quelques microampéres pour un diamétre de sonde de 'ordre du
millimétre.

En résumé, toutes ces sources aux performances diverses trouvent des
applications dans divers domaines (fig. 1.10). Nous pouvons dire également
que les sources LMIS sont fiables, stables avec une excellente durée de vie et
pouvant couvrir une gamme étendue d’applications. La nécessité d’étudier et
de développer des sources compatibles au systéme FIB se fait sentir pour les
petites sondes et les forts courants. Les sources GFIS commencent a répondre
aux besoins de sondes a I’échelle du nanomeétre. Pour les sources de forts
courants, 'utilisation de plasma fournit un jet d’ions de bonne brillance et de
faible ouverture angulaire. Nous verrons dans le paragraphes suivant, qu’un
autre critére est en jeu pour la qualité des sources d’ions, la dispersion en
énergie, que les sources LMIS ne remplissent pas complétement.

1.2 La qualité d’un faisceau d’ions

La qualité d’un faisceau d’ions focalisés issu d’une colonne peut étre dé-
crite et résumée par trois parameétres propres au faisceau ionique, la taille
finale de la sonde d, I'ouverture angulaire « et le courant de sonde I. Le
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FIGURE 1.10 — Diagramme récapitulatif des différentes performances de dif-
férentes sources. La taille de sonde y est figurée en fonction du diameétre de
sonde.

but recherché demeure la concentration d’un fort courant dans un faisceau
de la plus petite taille possible. L’obtention d’une telle qualité de faisceau
dépend essentiellement des propriétés intrinséques de la source d’ions et des
propriétés de la colonne optique.

Afin de pouvoir comparer les performances de différentes sources, on dé-
finit plusieurs paramétres qui établissent la qualité des sources d’ions. La
variation de ces grandeurs met en lumiére les facteurs qui affectent la qualité
d’une source de particules chargées.

Dans les lignes qui suivent, nous nous intéresserons aux parameétres fonda-
mentaux que sont 'émittance, la brillance et la dispersion en énergie. Nous
décrirons également les mécanismes qui régissent le fonctionnement d’une
colonne d’optique ionique et les limitations aux qualités de la source.

1.2.1 Les parameétres clés de la source

Afin de pouvoir estimer les possibilités d’une source d’ions, il existe un
couple d’indicateurs qui permet de décrire la qualité d’un jet d’ions : I’émit-
tance et la brillance [33] [34]. L’émittance est une donnée quantitative qui
permet d’apprécier la qualité géométrique du faisceau de particules. Ce para-
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meétre est proportionnel & I'aire qu’occupent toutes les particules dans ’espace
des phases.

A chaque instant, le mouvement de chaque particule peut étre décrit par
les trois coordonnées spatiales (z,y et z) et par les trois coordonnées de
quantité de mouvement (p,,p, et p.).

Dans cet espace des phases ainsi défini, le volume & 6 dimensions occupé
par les particules du faisceau est appelé I’émittance du faisceau. D’aprés le
théoréme de Liouville, ce volume est invariant dans un systéme Hamiltonien.

L’émittance

Ce volume n’est pas trés intuitif. Il alors plus commode d’utiliser une autre
définition. Considérons un faisceau qui se propage dans la direction Oz!. On
définit o' = dx/dz = px/pz? qui représente la pente de la trajectoire propre
a la particule. L’émittance est alors définie non pas dans ’espace des phases
x-px mais dans ’espace des traces x-x’. En effet, il est courant, dans le cas
d’un jet, de traiter cet espace a six dimensions comme un plan dans I’espace
des phases des coordonnées longitudinales et un plan a quatre dimensions
pour les directions transverses. De plus, en négligeant le couplage des deux
directions transverses x et y, il est possible de décorréler les plans des deux
directions transverses. La surface occupée par toutes les particules du jet
dans une des directions transverses (fig. 1.11), soit I’émittance, est définie
par :

1
€r = —/dxdx’ (1.2)

™

Cette émittance est couramment appelée émittance géométrique. Elle est
exprimée en m.rad. Pourtant, en raison des valeurs couramment rencontrées,
I’émittance est trés souvent présentée en mm.mrad. Il faut noter que le facteur
T peut étre omis ou non, selon les normes choisies. La distribution des par-
ticules (uniforme, gaussienne...) influe également sur la définition de 'émit-
tance. Il est donc capital de vérifier la définition de I'émittance employée
avant de commencer toute comparaison de performances. Cette définition
de ’émittance a I’avantage de déterminer les qualités d’une source en terme
géométriques. Ainsi, pour une utilisation FIB, la recherche d’une source de
petite taille et de faible divergence renverrait & un paramétre unique, une
faible émittance.

1. On définit un jet lorsque la quantité de mouvement longitudinale est supérieure aux
quantités de mouvement transverses.
2. Dans le cas de 'approximation paraxiale
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FIGURE 1.11 — Diagramme d’émittance - L’émittance représente 'aire qui
recouvre le mieux la distribution des particules du faisceau.

Cette émittance dans I'espace des traces demeure un invariant en présence
de forces linéaires et sous certaines conditions. Pourtant, lorsque 1’énergie des
particules du jet varie (lors d’une phase d’accélération), I’émittance fait de
méme. C’est pourquoi, on introduit la notion d’émittance normalisée :

€om = €VU (1.3)

ot U est ’énergie cinétique du faisceau de particules chargées. Dans le cas
de I’émittance normalisée, les unités employées sont le m. rad. eV'/2. Ainsi,
I’émittance normalisée est conservée au premier ordre.

[’émittance dans ’espace des phases donne une description compléte du
faisceau. Pourtant, en présence de forces non linéaires, le faisceau adopte
un comportement non laminaire (analogie a I’écoulement d’un fluide). On
se trouve alors avec des distributions de particules exotiques qui ont subi
des distorsions sans forcément influencer I'aire totale occupée dans l'espace
de phases. On introduit alors une définition statistique de I’émittance qui
décrit la qualité du faisceau en complément de l'aire occupée. On définit
alors ’émittance quadratique moyenne dite émittance rms (pour root-mean
square) qui définit I'émittance effective dans 1’espace des traces par :

erms = V/ (12){22) — (z2/)? (1.4)

avec (%), la moyenne quadratique de la coordonnée transverse x et (z'2)
la moyenne quadratique de 'angle transverse x’. Le terme (xz’)? représente
la corrélation entre les termes x et '

Pour les mémes raisons que I'émittance géométrique, il est nécéssaire de
normaliser I’émittance rms par 'énergie cinétique du faisceau U ol €5, =

€rms \/U
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De nombreuses causes, responsables de phénoménes non-linéaires pro-
voquent la non-conservation de I’émittance dans I'espace des traces comme
les effets de charge d’espace ou encore les aberrations optiques. Il est donc
plus aisé d’accroitre cette valeur que de la conserver. Pourtant, de nombreuses
applications, en particulier la FIB, requiert une faible émittance du jet de
particules.

La brillance

[’émittance reste un paramétre purement géométrique. Afin de pouvoir
évaluer au mieux les propriétés du faisceau, on introduit un autre indicateur
de qualité qui permet de prendre en compte le nombre de particules par
unité de volume dans I'espace des phases. Ce paramétre permet de connaitre
le nombre de particules pour une émittance donnée. On parle alors de la
brillance du faisceau. Cette valeur représente la densité dans I'espace des
phases et est définie comme

d*l
B=——— 1.5
dx dy dx’ dy’ (15)
que l'on rencontre le plus souvent sous la forme,
0*I
B = 1.6
0AIN (1.6)

avec I, le courant du faisceau, A l'aire et 2 I'angle solide (fig. 1.12).

Comme I'émittance est, comme nous I'avons vu, directement proportion-
nelle & la surface dans ’espace des traces, on peut définir de fagon similaire la
brillance transverse pour un distribution de particules. La brillance est donc
également une valeur locale B(z,2’,y,y") dont il est utile pour plus de simpli-
cité de définir une valeur globale définie par une hyperellipsoide comme :

Bl,=— (1.7)
€0 n€yn
ol €, et €, sont les émittances normalisées dans les deux directions
transverses de ’espace.
Les unités de la brillance normalisée sont A.m~2.sr1.eV~!. Comme I'émit-
tance, on peut définir une brillance maximale, moyenne ou encore rms. De
méme, les facteurs 72, 2 ou 2/7? sont parfois négligés.

Le tableau 1.13 indique les propriétés et notamment les valeurs de la
brillance pour les différentes sources d’ions évoquées plus t6t dans ce chapitre.
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Source atomique

_J

~

Angle solide Q

Aire A

Faisceau atomigque

FIGURE 1.12 — Schéma de 'expansion d’un faisceau de particules chargées
et grandeurs physiques de la brillance

Type de source | Espéces io- | Dispersion | Brillance Durée de | Applications
d’ions nisables énergé- réduite vie (h) courantes
tique (eV) | (A.cm™2.sr~ 1. V[1/2)

Plasma RF Xe, Ar, O |4-6 10° - 104 2000 SIMS et FIB a
forts courants

Duoplasmatron | Ar, Xe, O | 5-15 102 500 Spectrométrie
de masse

GFIS H, Hy, He |~ 1 10° 160 Microscopie io-
nique haute ré-
solution

LMIS Ga, Au, Si, | >4 10° (a4 25 - 30 | >2000 FIB et spectro-

Ge keV) métrie de masse

FIGURE 1.13 — Propriétés de différentes sources d’ions
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1.2.2 Les aberrations de la colonne optique

Les caractéristiques de la colonne ionique influent grandement sur les per-
formances finales du faisceau d’ions. Les propriétés des lentilles électrosta-
tiques jouent un role important quand a la définition de la taille de source fi-
nale. Les propriétés géométriques des systémes électrostatiques présents dans
les instruments de focalisation (ou de défocalisation) de particules chargées
sont régies par des lois similaires & celles de 1'optique photonique. Pour les
lentilles électrostatiques, la racine carrée du potentiel V joue le réle de I'indice
de réfraction des lentilles photoniques. Ces lentilles peuvent étre de différents
types selon que l'on souhaite obtenir un faisceau convergent ou divergent.
Pour exemple, une lentille couramment utilisée unipotentielle de type Einzel
(fig. 1.14) sera toujours convergente, alors que des lentilles & immersion ou
quadrupolaires pourront faire diverger le faisceau.

0 Vv, 0

Focalisation

Faisceau de
particules
chargées

FIGURE 1.14 — Schéma de principe de la lentille unipotentille, dite lentille de
Einzel

Dans le cas d’une colonne optique idéale, la taille de sonde finale ne dé-
pend que des grandissements et des aberrations des lentilles présentes. Le
grandissement linéaire M détermine la taille de la sonde d, en l'absence
d’aberrations ot d, = Md, ou M est le grandissement linéaire et d, le
diamétre de sonde minimal, dii aux contributions du faisceau seul, appelé
diameétre gaussien. De méme, on peut écrire une relation concernant le gran-
dissement angulaire m,, oy = mya avec «, I'angle sous lequel est émis le
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faisceau issu de la source virtuelle et ay, I'angle auquel le faisceau sonde
touche ’échantillon. Ces grandissements linéaire M et angulaire m, sont la
résultante des contributions de deux lentilles. Cette réflexion justifie la pré-
sence des lentilles condenseur et objectif dans le corps de la FIB. Dans ce
cas, M = MlMQ et My = Mu1My2.

D’autre part, les lentilles électrostatiques présentent quelques défauts. En
effet, il faut noter que ces lentilles seront toujours porteuses d’aberrations
géométriques. Ces aberrations auront pour effet d’élargir la taille de sonde
finale sans jamais étre totalement corrigées. Nous allons procéder a un rapide
résumé des aberrations essentielles dégradant la qualité du faisceau a prendre
en compte dans le cas d’un faisceau d’ions [34].

Le terme d’aberrations sphériques

Dans une lentille électrostatique, la force du champ électrique est mo-
difié en s’éloignant de ’axe. Cela signifie qu'un rayon éloigné de l'axe sera
plus fortement dévié et convergera a des distances plus courtes (fig.1.15). La
distance a laquelle tous les rayons d’un faisceau vont converger ne sera pas
exactement la méme suivant leur ouverture. Le faisceau résultant présentera
ce qu’on appelle un disque de moindre confusion de diamétre d,,

1
ds = §Csa3. (1.8)

ot C; est le coefficient d’aberration sphérique et a le demi angle d’ouver-
ture du faisceau.

Dans une FIB conventionnelle, cette aberration de sphéricité de la lentille
objectif joue un role important dans la qualité du spot final.

Le terme d’aberrations chromatiques

La distance focale d’une lentille dépend de son excitation V7, et de I’éner-
gie des particules V| la traversant. Cette distance focale peut-étre affectée
par une variation de I’'un ou l'autre de ces parameétres. Dans le premier cas,
la variation de distance focale peut étre provoquée par une modification du
courant de la lentille V. Mais, actuellement, la stabilité des alimentations
est telle qu’il ne joue pas le role principal pour la création de ce type d’aber-
rations. Le second cas est prépondérant. L’aberration chromatique est alors
la conséquence directe de la dispersion en énergie présente dans un faisceau
d’ions. En effet, il se produit un élargissement du point focal du fait que
la lentille ne fait pas converger les ions de méme énergie au méme endroit
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Lentille

FIGURE 1.15 — Schéma de principe des conséquences de ’aberration sphérique
et mise en évidence du disque d’aberrations de diameétre d,.

(fig. 1.16). L’élargissement qui en résulte appelé disque d’aberrations chro-
matiques peut étre exprimé ainsi,

AE
d, = — 1.
.= aC. 7 (1.9)

ol « est le demi-angle, C,. le coefficient d’aberrations sphériques, AFE la
dispersion en énergie et F 1’énergie des ions.

Ce terme est plus sensible, en comparaison aux autres types d’aberrations,
pour des faisceau d’angles d’ouvertures faibles et des courants de sonde in-
termédiaires.

Le terme d’astigmatisme

[’astigmatisme résulte de diverses imperfections des électrodes : défaut
de révolution, défaut de parallélisme des axes et/ou des faces en regard, hé-
térogénéité de la matiére, contamination des électrodes ou des diaphragmes,
ete.

Il découle d’une différence de distance focale selon deux directions de la
lentille et produit une lentille & deux foyers distincts. Il se traduit par ’al-
longement d’un axe du faisceau conduisant & un faisceau d’ions de forme
elliptique. Il est visible pour des courants faibles et crée un disque de dia-
meétre,
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Lentille

Plan objet

Plan image

FIGURE 1.16 — Schéma de principe des conséquences de ’aberration chroma-
tique et mise en évidence du disque d’aberrations de diamétre d..

de. = Coor (1.10)

ou C, représente le coefficient d’astigmatisme.

Cet astigmatisme peut étre corrigé de maniére empirique par un stigma-
teur, un ensemble de 8 bobines correctrices (un octopole) couplées quatre a
quatre, & implanter dans la colonne et par un soin particulier apporté a la
fabrication et a l'alignement des électrodes. Dans les colonnes FIB de bonne
qualité, les lentilles peuvent étre considérées comme exemptes de problémes
d’astigmatisme.

Le terme de diffraction

Le diaphragme interne peut jouer le role d’une ouverture diffractante,
comme une fente de faible largeur, élargissant le point focal en une tache
circulaire de diamétre d;.

A
d — 1.11
a0~ (1.11)

ou A est la longueur d’onde de I’atome qui s’exprime comme A = h/p
ol p est 'impulsion et h la constante de Planck. a représente le demi-angle
d’ouverture.

Pour un faisceau de demi-angle o de 'ordre du mrad, dy sera d’environ
0.5 nm. La masse des ions étant importante, la valeur de la longueur d’onde
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A reste assez faible. Ainsi, dans une premiére approximation, le terme de
diffraction sera négligé.

Les différentes contributions

Finalement, toutes ces contributions et défauts élargissent le faisceau.
Contrairement au régles de 'optique photonique, dans le cas de 'optique io-
nique, les aberrations seront toujours positives. Ces différentes contributions
sont alors généralement sommées quadratiquement afin d’obtenir le diamétre
de la sonde finale. Dans le cas, de sources ponctuelles, il est d’usage de négli-
ger les termes de diffraction et d’astigmatisme. La taille de sonde finale est
donc donnée par la formule suivante [34] :

& =d2+d2+ d2. (1.12)

Les différentes contributions peuvent étre schématisées pour mieux ap-
préhender leurs influences sur la taille de sonde (fig. 1.17). Il faut noter qu’il
existe des méthodes plus fines d’addition des différentes contributions [35].

Aux trés petits angles, la taille finale de la sonde est principalement dé-
terminée par la contribution gaussienne. Pour les diamétres intermédiaires,
I’aberration chromatique en « va déterminer la taille du spot. Pour les angles
d’ouvertures plus grands, le terme de sphéricité en o est prépondérant.

1.2.3 Les effets coulombiens et la dispersion en énergie

La brillance et ’émittance sont des facteurs essentiels a ’appréciation de
la qualité d’un faisceau de particules chargées. D’'une maniére générale, un
dernier facteur est a prendre en considération lors de 1’évaluation d’un fais-
ceau de particules chargées : les effets coulombiens. Il se présentent sous deux
aspects : les effets de charge d’espace globale qui augmentent le diamétre final
de la sonde et les effets coulombiens stochastiques qui induisent une disper-
sion en énergie et des variations géométriques des particules dans le faisceau.
La dispersion en énergie AF est un paramétre particuliérement important
car il conditionne les aberrations chromatiques du systéme optique. Pour une
LMIS classique, la dispersion en énergie est d’environ 4.5 eV alors que pour
une source GFIS a émission de champ elle est typiquement de 0.3 eV.

La dispersion en énergie peut avoir plusieurs origines (distribution ther-
mique, potentiel au point d’ionisation, etc). Une contribution importante
provient de la charge d’espace lors de la propagation du faisceau de parti-
cules chargées.
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FIGURE 1.17 — Diagramme qualitatif des contributions des principales aber-
rations. Cette illustration fournit les ordres de grandeurs des différents aber-
rations et permet de montrer les compromis existants qui limite la résolution.
La taille de sonde est figurée en fonction de I'angle d’ouverture a. L’aberra-
tion gaussienne (courbe en trait plein) s’exprime en a~!, 'aberration chro-
matique (courbe en tiret-point) en « et 'aberration sphérique (trait en tiret)
en o®. Cette figure est adaptée de [29].

Comme nous 'avons vu 'émittance et la brillance normalisées sont dans
certains cas des invariants. Pourtant, malgré le théoréme de Liouville, de
nombreux phénomeénes non-linéaires dégradent ces indicateurs de qualité tels
que le couplage entre degrés de liberté, la filamentation et non des moindres
les interactions coulombiennes. Ces interactions ont cours le long de la pro-
pagation du faisceau et ont un temps de mise a 1’équilibre trés long (en
regard de la taille des installations et de la vitesse des particules). Les ef-
fets de ces interactions coulombiennes sont trés difficilement cernés. En effet,
elles font intervenir de nombreux paramétres du faisceau (la masse, Iéner-
gie des particules, le courant du faisceau, etc) et surtout sont de diverses
natures. Elles dégradent considérablement la qualité du faisceau. Elles em-
péchent notamment une focalisation sur de petits diamétres. Ces interactions
sont dominantes pour un faisceau de fort courant et/ou de faible énergie. On
recense trois types d’interactions coulombiennes [36] [37] [34] :

1. L’ effet de charge d’espace collectif moyen ;
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2. L’effet statistique transverse soit l'effet Loeffer ;

3. L’effet statistique longitudinal soit 1’effet Boersch.

L’effet de charge d’espace collectif peut étre assimilé a 'action d’une
lentille divergente sur le faisceau de particules chargées qui se met a diverger.
En effet, il résulte d’un effet collectif qui créé un régime dominé par le champ
auto-produit par la distribution de particules. L’effet de charge d’espace varie
sur de longues distances en comparaison des distances moyennes qui séparent
deux particules. Le fait que ce mouvement soit collectif offre la possibilité de
le corriger par le systéme optique.

Les deux autres types d’interactions coulombiennes sont d’une nature
différente. En effet, elles sont la conséquence d’interactions entre particules
individuelles dans le nuage de charges. On considére alors un régime dit colli-
sionnel en comparaison au régime d’espace des charges précédents. On parle
d’interactions dues aux effets stochastiques du nuage de particules chargées.
Du fait de ces actions isolés dans le faisceau, ces conséquences aléatoires ne
peuvent étre corrigées. Elles représentent donc la principale cause de dégra-
dation des propriétés du faisceau.

L’effet Loeffer consiste & un déplacement des trajectoires des particules
affectées. Les particules sont déplacées transversalement et angulairement ce
qui conduit & un élargissement spatial de la distribution. Cet effet découvert
par Loeffer en 1964 détériore donc la brillance et la résolution finale du jet.

L’effet Boersch produit un effet plus pernicieux. I1 conduit a un transfert
d’énergie entre particules et peut amener un déplacement axial des particules.
Il provoque donc I'¢élargissement de la dispersion en énergie. La dispersion en
énergie AFE est un paramétre capital des faisceaux d’ions. En effet, ce para-
meétre a une influence directe sur les aberrations chromatiques qui constitue
comme nous ’avons vu un frein évident a ’obtention de sondes trés focalisées.

L’élargissement de la distribution en énergie peut étre décrit par 2 méca-
nismes. Le premier est a considérer pour un régime dominé par les collisions,
dit non laminaire. Lors de collisions, il y a transfert du moment transverse au
moment longitudinal. Ce phénoméne entraine un fort élargissement en éner-
gie qui a plus souvent cours pour les faisceaux trés dense. Il existe d’ailleurs
une relation entre la dispersion en énergie AFE et la densité de courant j :

AE? = AE? + Cjz; 1.13
0

ou C' est une constante lié au libre parcours moyen entre deux collisions
et AEy est la dispersion en énergie initiale dans le faisceau.

Le second mécanisme est prépondérant pour un faisceau sans collisions,
en régime laminaire, soit quand le libre parcours moyen est grand devant la
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distance d’interaction des effets coulombiens. Dans ce cas les ions émis de la
source divergent trés rapidement limitant les collisions. Il y a dans ce cas,
une répulsion coulombienne entre deux particules voisines qui entraine une
conversion de I’énergie potentielle en énergie cinétique. Etant donné que les
particules sont distribuées de maniére aléatoire dans le faisceau, on retrouve
un élargissement de la dispersion en énergie. Ce phénomeéne est résumé par
la relation suivante :

1/3
e m
AE =538 - e 1.14

7T47T€0 <Vb> "s] ( )

ol e représente la charge de la particule, ¢, la constante de permittivité
du vide, m la masse de la particule, V; la tension d’accélération du faisceau
et r, le rayon de la source.

Ces modéles sont encore imprécis et reflétent la relative méconnaissance
de ces phénomeénes. Bien que ces derniers modéles soit basés sur de nom-
breuses suppositions, il semble fonctionner pour des faisceaux de faibles di-
vergences et de forte brillance.

En conclusion, les qualités d’une source d’ions et les performances de
la colonne ionique déterminent les possibilités d’exploitation d’un faisceau
d’ions issus d’une FIB. Les attentes sont clairement pour une source brillante
et de faible émittance. Les interactions coulombiennes stochastiques et de
charge d’espace sont & réduire afin de limiter la dispersion en énergie. Une
optique ionique présentant le minimum d’aberrations doit également étre
développée afin de pouvoir trouver le compromis parfait qui permettra de
produire sonde ionique de petit diamétre et de forte intensité.

1.3 Les sources d’ions a atomes froids

1.3.1 Les atomes froids

Comme nous venons de le voir par la description des notions de brillance,
il serait possible d’obtenir un faisceau performant en terme d’émittance en
réduisant la taille de la source. Pourtant, ce procédé présente quelques li-
mites notamment concernant alors le flux utile et les effets coulombiens. Une
nouvelle approche consiste, a défaut de réduire 'aire du faisceau, & minimiser
son angle d’ouverture donc sa vitesse transverse. L’intérét initial est d’obtenir
une source de faible dispersion en énergie et de forte densité angulaire.

Ces performances peuvent étre obtenues en utilisant les atomes froids.
Cette technique basée sur le refroidissement d’un nuage d’atomes par inter-
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action laser-matiére est déja utilisée dans des applications telles que ’horloge-
rie atomique. L’idée d’utiliser les atomes froids pour une source FIB repose
sur la forte brillance qui résultera d’un faisceau d’ions refroidis faiblement
divergent et dont I’élargissement énergétique reste minimale.

Pour les atomes froids, tout commence par la premiére suggestion d’uti-
liser la lumiére pour ralentir et donc refroidir les particules (atomes ou molé-
cules) qui revient sans doute a [Kastler, 1950], qui reprit une idée antérieure
de Pringsheim (1929). Cette idée fut remise au gout du jour par Ashkin en
1970 apres 'invention vers 1960 des lasers. Hansch et Schawlow ainsi que Wi-
neland et Delmet en 1975 proposérent des idées expérimentales précises pour
la réalisation de ce refroidissement laser [38], soit la réduction des vitesses
thermiques et aléatoires des atomes en utilisant la force radiative créée par la
lumiére. Ensuite, au cours des années 1980, de nombreuses expériences virent
le jour qui permirent le développement de refroidissement et de piégeage des
atomes. Cette nouvelle ére dans la physique atomique fut récompensé d'un
Prix Nobel attribué a Chu, Phillips et Cohen-Tannoudji pour respectivement
le ralentissement d’un jet atomique par laser [39], la production d’'une mélasse
optique (refroidissement d’un gaz en 3 dimensions) [40] et 'idée novatrice du
piége magnéto-optique, appelé MOT pour Magneto-optical trap.

Les mécanismes de refroidissement laser d’atomes peuvent étre distingués
par deux techniques différentes et complémentaires que sont la mélasse op-
tique qui assure le ralentissement des atomes et le piége magnéto-optique qui
permet en outre le piégeage.

Pour bien comprendre le phénomeéne de refroidissement, il est nécessaire
de décrire ne serait-ce que briévement la nature de I'interaction laser-matiére
|41].

Prenons un atome immobile & deux niveaux dans la description classique
plongé dans un champ lumineux de longueur d’onde A (fig. 1.18). Cet atome
a deux niveaux dans son état fondamental |g) va absorber un photon de
moment Kk, avec k le vecteur d’onde du laser k = 27/, qui va 'amener vers
son état excité |e).Aprés un temps 7 (7 = 1/I', " étant la largeur naturelle
de la transition), cet atome se désexcitera en émettant un photon dans une
direction, décrite par une description statistique de probabilité symétrique.
Apreés de nombreux cycles d’absorption-désexcitation, 'atome aura subi une
force de radiation. Cette force résulte de la quantité de mouvement transférée
a l'atome par les photons qui proviennent d’'une méme direction, celle du
laser. La force de recul expérimentée par I’atome lors de sa désexcitation qui
se produit dans les directions symétriques est de ce fait nulle. La force de
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diffusion résultante produite par un seul faisceau laser est donnée pour une
transition a deux niveaux par :

T s

F = hk—
21+ s+40%/17?

(1.15)

ou s = I/l est le paramétre de saturation de la transition, I l'intensité
du laser, Iy l'intensité de saturation et 6 = w — wy le décalage de la fréquence
laser w comparé & la fréquence de résonance atomique wy.

hk

N

|e>

e
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FIGURE 1.18 — Illustration de la force de diffusion. Lors de cycles d’excita-
tion et de désexcitation successives, un atome absorbera une série de photons
d’impulsion hk. La désexcitation étant isotrope, I’atome subira une force di-
rectionnelle qui 'entrainera dans le sens de propagation de la source lumi-
neuse.

Pour un atome se déplacant & une vitesse v, 'effet Doppler subi par
I’atome en mouvement entre en jeu. En effet, pour un atome en mouvement
dans un champ lumineux le décalage en fréquence sera d —k.v. Dans le cas de
deux lasers contre-propageants, ’atome va subir un déséquilibre. Si 'atome
se déplace dans le sens opposé a un des faisceaux laser, il percevra une pulsa-
tion supérieure a w, la fréquence angulaire du laser décalée vers le rouge de la
transition (J < 0). A contrario, s’il se déplace dans le sens de la propagation
du laser, il verra la pulsation du laser inférieure a w. Afin de favoriser ’absorp-
tion de photons provenant des lasers contre-propageants il suffit de choisir
la fréquence angulaire § <0, le laser est alors décalé vers le rouge. En effet,
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seul les photons de directions opposés au sens du mouvement seront absorbés
car plus proches de la résonance grace a l'effet Doppler. La force résultante
de ce décalage due au mouvement de I'atome, soit pour un laser 6 — k.v et
un second 0 + k.v, a été assimilée a4 un fluide visqueux, d’out le nom de mé-
lasse optique notée F' = —aw [40]. Cette force permet donc le refroidissement
des atomes prisonniers des champs lumineux contre-propageants lorsque sont
installés des faisceaux lumineux dans les trois directions de I'espace.

|e> le>
w w | T w+kv
- w-kv
le> lg>
(a)
‘
(b) 4

FIGURE 1.19 — Schéma illustrant l'effet Doppler. (a) Un atome immobile
plongé dans le champ lumineux créé par deux lasers contre-propageants ne
ressentira aucune force car la force de diffusion résultante pour les deux lasers
est nulle. (b)Mais pour un atome en mouvement, 'effet Doppler conduit a
I'expression d’une plus grande force de diffusion pour le laser se propageant
a I'encontre du mouvement de l'atome. Cette figure est adapté de [41].

Une des limitations provient du fait que la force de diffusion et le mouve-
ment de recul aléatoire des atomes au cours des cycles d’excitation-désexcitation
favorisent les mouvements erratiques de faibles vitesses mais non nulles. De ce
fait, la vitesse moyenne des atomes ne peut passer la barre des dix-milliémes
de Kelvin. IlIs sont amenés a quitter progressivement la région de mélasse
optique. La température limite liée a ce mouvement aléatoire est appelé tem-
pérature Doppler et est atteinte pour § = -I'/2 et vaut kg Tpoppier = h1'/2.
Pour le césium, la température Doppler est de 125 uK.

Afin de les refroidir plus durablement, une technique alliant le ralentisse-
ment, par mélasse optique qui agit sur la composante en vitesse des atomes et
un confinement magnétique qui permet un piégeage dans I'espace a été mis
au point : le piege magnéto-optique.
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Le piége magnéto-optique consiste a utiliser une mélasse optique tri-
dimensionnelle couplée a un gradient de champ magnétique et a une po-
larisation des faisceaux laser adaptée.

Le gradient de champ magnétique va en effet conduire a la levée de dégeé-
nérescence des sous niveaux magnétiques M; par effet Zeeman au voisinage
du centre du piége. Prenons une mélasse optique dans les trois directions de
I’espace avec des lasers contre-propageants dont la fréquence est décalée vers
le rouge de la transition et se croisant au centre d’'un champ quadrupolaire
produit par deux bobines en position anti-Helmoltz (fig. 1.20). Pour une tran-
sition & deux niveaux de J = 0 a J = 1, les sous-niveaux Zeeman M; = 0, +1
vont étre plus proches de la résonance suivant la position de I'atome sur 1’axe
de propagation. Dun coté, pour les z négatifs, le sous-niveaux M; = —1 sera
plus proche de la transition. A contrario, de 'autre coté, pour les z positifs,
la transition M; = +1 sera plus proche de la résonance. Les régles de sélec-
tion indiquent que la lumiére polarisée o régit la transition M; = +1 et
vice-versa. De ce fait en choisissant correctement les polarisations des lasers,
ceux-ci permettent d’interagir plus fortement avec les atomes s’éloignant du
centre du piége. Ainsi, le couplage d’un gradient de champ magnétique et
de la polarisation de la lumiére laser permet le confinement spatial du nuage
d’atomes en le ramenant sans cesse vers le centre du piége (via les cycles
d’absorption-désexcitation).

Un MOT standard peut contenir 10° atomes pour une densité de 10'°
cm ™3 et une température de 300 pK [42].

Il faut noter que cette approche reste essentiellement théorique et qu’en
prenant en compte une représentation a trois dimensions, en champ fort et
surtout avec de multiples niveaux, la théorie ne fonctionne pas trés bien.
On peut notamment rapidement évoquer un aspect particulier du refroidis-
sement. En prenant en compte le fait que la polarisation ou l'intensité ré-
sultante, créée par les deux lasers, de la lumiére vue par I'atome change au
cours de son déplacement. Cela induit des phénoménes de pompage optique
complexes entre les sous-niveaux Zeeman de 'atome, et permet d’expliquer
Iexistence d’autres forces : les forces sub-Doppler, qui permettent d’atteindre
quelques multiples (typiquement 10 fois) de la température de recul. Dans le
cas du césium, la température de recul définie comme Tepy = h* k%/(kpm)
est d’environ 0.2 K, soit une vitesse dite de recul de i k/m d’environ 0.35

cm.s L.
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FIGURE 1.20 — Schéma de principe du mécanisme du piége magnéto-optique.
Ici, on prend le cas d’un atome avec une transition de J =0 a J = 1. Dans
le champ magnétique, le décalage des niveaux produits par effet Zeeman
dépend de la position de 'atome. Deux lasers contre-propageants polarisés
circulairement frappent I'atome. Les régles de sélection pour les transitions
des niveaux Zeeman aménent un déséquilibre de la force radiative des lasers
qui repoussent 1’atome vers le centre du piége. Cette figure est adapté de [41].

1.3.2 Les différentes productions de sources & atomes
froids

Maintenant que nous avons décrit le principe du refroidissement d’atomes
dans le cas le plus général, nous allons nous attarder sur les expériences qui
ont utilisé la technologie des atomes froids pour la réalisation d’une source

de particules chargées pouvant étre a terme utilisée pour l'instrumentation
FIB ou FEB (Focused Electron Beam).

Quelques groupes se sont dirigés dans une nouvelle direction a la frontiére
des domaines de la physique atomique et de 'optique des particules chargées
qui consiste a utiliser les atomes froids comme source ionique ou électronique.
Le prochain paragraphe présentera un apercu des réalisations de ces derniéres
années.

Les ions piégés

Tout d’abord, on peut parler de K. Singer et de son équipe & Ulm qui
ont développé a partir d’un piége de Paul (ou de penning) une source mono-
ionique d’ions calcium (Ca™) [43]. Il s’agit de charger dans un piége de Paul
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un nuage d’atomes préalablement refroidis et ionisés par laser. Un astucieux
systéme d’extraction permet d’obtenir un jet ionique constitués d’ions ex-
traits un & un du piége de Paul. Ce jet passe ensuite par une lentille Einzel
afin de pouvoir le focaliser jusqu’a un rayon final d’environ 4.6um a une dis-
tance de 25 cm du piege. La faible divergence angulaire et énergétique du
jet obtenu ont permis d’observer la réduction des aberrations sphériques et
chromatiques au niveau de la lentille optique.

Les électrons et la photoionisation

D’autres équipes utilisent les atomes froids afin d’extraire un faisceau de
particules chargées de bonne qualité, notamment pour exploiter les propriétés
électroniques d’un tel faisceau.

C’est le cas de 'équipe de R. Scholten & Melbourne [44] en collaboration
avec I’équipe de E.Vredenbregt a Eindhoven. A partir d’une source d’élec-
trons froids créée par photo-ionisation a partir d’'un MOT de rubidium, ils
étudient la dynamique et la cohérence de paquets ultra-froids produits par
ralentissement laser (fig. 1.21). Leurs travaux cherchent a minimiser les effets
coulombiens inhérents & une telle source afin de créer un faisceau avec une
cohérence temporelle et spatiale permettant la minimisation de la diffrac-
tion présente lors de I'utilisation de faisceaux d’électrons dans les SEM. Pour
cela, ils combinent leur source issue du MOT & un SLM (Ecran a cristaux
liquides ou Spatial Light Modulator) qui permet de controler la distribution
d’électrons présents dans le paquet.

Les ions et la photoionisation

L’équipe de E. Vredenbregt étudie également les faisceaux d’électrons et
d’ions en mode pulsé [45]. Ils cherchent & étudier les mécanismes de formation
de paquets ioniques visant & minimiser la dispersion en énergie (fig. 1.22). Ils
travaillent sur un MOT de rubidium et s’intéressent entre autres a la disper-
sion en énergie longitudinale due aux effets stochastiques. Le nuage d’atomes
est refroidi dans les trois dimensions de I'espace. Ensuite, il est ionisé en deux
¢tapes par un laser d’excitation (A=780 nm) et un autre d’ionisation (A=479
nm). Enfin les ions créés sont accélérés par deux électrodes et extraits de
la zone de piége. L’équipe hollandaise démontre que des paquets d’ions de
faible dispersion en énergie, de 'ordre de 20 meV, peuvent étre produits. Elle
montre également I'influence de la charge d’espace pour sur les forts courants
[46].
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FIGURE 1.21 — Schéma de principe de 'expérience source d’électrons refroidis
par laser de R. Scholten dont la figure est adaptée de [44]. Le piége magnéto-
optique est cerné de deux électrodes extractrices, d’'un SLM (Spatial Light
Modulator) et d’un détecteur. Les électrons sont excités en canaux sélection-
nant un profil spatial & 'aide du SLM qui permet le faconnage du faisceau
laser. Un second laser vient ioniser les atomes qui sont ensuite extraits par
champ électrique et détectés grace une galette micro-canaux équipée d’un
écran phosphore.
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FIGURE 1.22 — Résultats de simulation issus de [45]. On observe la variation
de la dispersion énergétique o, en fonction de I’énergie du faisceau pulsé U.
Afin de rendre compte du contexte, 'impulsion de création des ions dure 2.5
ns. On en déduit que 1 fC correspond a 400 nA.

Ils démontrent notamment 'influence temporelle du champ électrique
d’extraction sur la focalisation du paquet d’ions produits. La dépendance
temporelle faconne le paquet d’ions et permet de réduire la dispersion en
énergie longitudinale. Ceci dans le but de trouver un compromis entre la
brillance et la dispersion en énergie issue des interactions coulombiennes non
négligeable a fort courant. C’est ainsi qu’ils ont obtenu une source pulsée
avec un courant maximal dans le pulse estimé a 13 pA pour un AFE de 0.9
eV avec un tension d’extraction a 800V [47].

Les travaux les plus avancés concernant les ions ont été obtenus par une
équipe du NIST (National Institute of Standards and Technology) dirigée par
J. McClelland. Dans un premier temps, ’étude de faisabilité d’une source
d’ions chrome batie a partir d'un MOT et ou les atomes étaient photo-
ionisés avant d’étre fortement accélérés a été démontrée [48| [49].Ils avaient
ainsi obtenu un faisceau d’ions avec une émittance normalisée de 6.0.1077
mm.mrad.v/ MeV pour un courant de 0.25 pA, ce qui conduit & une brillance
maximale & 2.25 A.cm~2.sr '.eV~!, soit environ 50 fois moins qu’une LMIS.
Leurs derniers travaux montrent le couplage d’une telle source a une optique
ionique [50] [51]. Cette fois, leur choix s’est porté sur le lithium pour di-
verses raisons notamment le faible poids du lithium qui permet de I'utiliser
en imagerie SIM (fig. 1.23). Bien qu’issue d’'un MOT, cette démonstration de
couplage d’une source d’ions ultra-froide est en mode continu. En effet, un
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Figure 1. Lithium FIB system.
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FIGURE 1.23 — Systéme FIB de lithium développé au NIST. Cette figure est
adaptée de [50].

chargement continuel du piége magnéto-optique additionné a la production
d’ions par photo-ionisation d’une partie du MOT offre la possibilité d'une
source continue.

Ce systéme a permis I'imagerie de sphére de carbone par un jet d’ions
lithium & 1pA dont I'énergie est de 2 keV. La taille de sonde obtenue par
loptique développée (une lentille Einzel et un tube d’accélération résistif qui
limite les aberrations) est d’environ 27 nm (pour une variation de signal de
25-75 %).
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1.3.3 Les limitations actuelles

Toutes ces récentes applications des atomes froids a I'univers des par-
ticules chargées laissent présager de possibilités nouvelles dans le domaine.
Le but recherché demeure I'obtention d’un faisceau de forte brillance et de
faible dispersion en énergie. Pourtant, les différentes idées développées pré-
sentent quelques limitations pour 1'utilisation d’atomes froids pour la réali-
sation d’une source de particules chargées pour une colonne FIB.

Dans un premier temps, les courants extraits des différentes sources pré-
cédemment décrites restent encore limités. Des courants de quelques pA ne
peuvent étre efficacement exploités si on considére qu’une brillance compa-
rable & celle de la LMIS, soit environ 10° A.cm~2.sr71.eV~!, est recherchée.
Ceci est principalement di a I'utilisation d’un piége magnéto-optique comme
source d’ions. En effet, il existe une limite concernant le taux de remplissage
du MOT causée par le temps de nécessaire a recharger le MOT avec une
vapeur qui doit étre au préalable refroidie.

Une autre problématique demeure. En effet, a faible courant, les effets
coulombiens sont moins contraignants. Les désagréments dus aux interac-
tions coulombiennes n’ont pas besoin d’étre optimisés. Pourtant, au vu des
différentes études en cours par les différentes équipes décrites précédemment,
ces effets ne sont pas négligeables. Ces effets plus sensibles et plus difficilement
évaluables pour des courants plus forts demeurent une limite pour 'obten-
tion d’une brillance suffisante pour la création d’'une source qui concurrence
la LMIS.

En conséquence de ces effets coulombiens, une forte énergie d’extraction
est nécessaire afin d’en limiter les effets. Pourtant dans le cadre de la photo-
ionisation, 'augmentation du champ d’extraction n’est pas sans conséquence,
notamment concernant la dispersion en énergie.

La dispersion en énergie lors de la création des ions produit par la photo-
ionisation est directement proportionnelle au champ d’extraction. Une méme
relation lie la dispersion en énergie a 'ionisation et la taille du faisceau laser
incident [49],

AFE = eoipn B (1.16)

ol, 0., est la largeur du faisceau laser dans une configuration ou le laser
d’ionisation est perpendiculaire a la propagation d’extraction des ions, E' le
champ électrique appliqué et e, la charge d’un ion. Cette relation est visible
sur la figure 1.22 ou la dispersion en énergie o, est proportionnelle & I’énergie
du faisceau U.
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Ainsi, on comprend que cette dispersion en énergie est limitée par le waist
du laser qui lorsqu’il est de petite taille limite I'ionisation donc le courant
disponible. De plus, cette dispersion est également liée au champ d’extraction
qui doit étre le plus faible possible alors que pour limiter les effets coulombiens
et obtenir une bonne brillance, ce dernier doit avoir une valeur élevée.

Ce dilemme montre les limites de la photo-ionisation d’un MOT pour
obtenir une source d’ions a fort flux et trés brillante et de faible dispersion
en énergie.

Une nouvelle approche est donc a envisager pour aller vers de plus forts
courants.

1.3.4 Une nouvelle approche : le jet atomique continu
et ’ionisation par champ

L’objectif de cette thése est donc d’étudier la faisabilité d’une source
d’ions brillante de forte intensité et de faible dispersion en énergie.

Nous avons vu que I'utilisation d’un plasma ultra-froid présentait quelques
limitations dans les conditions actuelles. L’extraction d’un faisceau de parti-
cules issu d’un piége magnéto-optique ne permet pas a I’heure actuelle d’obte-
nir un faisceau d’ions de fort flux associé & une faible dispersion énergétique 3.

Concernant, les limitations des nombreuses sources a atomes froids congues
jusqu’a présent, nous avons développé d’autres chemins d’exploitation du re-
froidissement d’atomes.

Le schéma privilégié est similaire a celui développé par Freinkman et al.
[52]. Lexpérience proposée est illustrée par la figure 1.24. Il est suggéré de
générer des faisceaux d’ions refroidis afin de limiter la divergence du faisceau
et donc les aberrations dans la colonne optique. Pour ce faire, ils proposent
de collimater par laser un jet atomique issu d’un four effusif. L’ionisation se
fait alors toujours par laser. Le probléme de la photo-ionisation pour 1’ob-
tention d’une source d’ions demeure. La nécessité d’une forte puissance laser
nécessaire & l'ionisation est méme évoquée.

Nous allons développer dans le paragraphe suivant les choix technolo-
giques que nous avons privilégié afin de produire une source ultra-froide d’ions
césium. Le faible courant de sources issus des MOTIS est une limitation. Nous
nous sommes donc inspirés de la proposition ci-dessus. Nous avons choisi de
partir d’un four qui produira un fort flux utile lors de I'ionisation. De plus,
ce four permettra 'obtention d’un jet d’ions continu.

3. Dans notre cas, on parle d’un faisceau de faible dispersion en énergie lorsque AFE «
AELJWIS:4-5 eV.
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FIGURE 1.24 — Schéma de principe de 'expérience proposée par Freinkman
et al.. La figure est adaptée de [52].

C’est pour conserver ce fort flux et minimiser la dispersion énergétique
que nous emploierons la technologie du refroidissement d’atomes. 1l sera alors
nécessaire de collimater et de compresser le jet d’atomes par laser. Nous rédui-
rons les vitesses transverses thermiques du jet d’atomes tout en augmentant
la densité d’atomes a ioniser. Pour cela, nous utiliserons une mélasse op-
tique transverse couplée a un fort champ magnétique. On parlera d’un piége
magnéto-optique a deux dimensions, le MOT-2D.

L’idée innovante concerne ’étape d’ionisation de ce jet d’atomes étant
donné le dilemme induit par l'ionisation par photo-ionisation. De ce fait,
ce procédé ne pourra jamais apporter de maniére concluante un fort flux
d’ions et une faible dispersion en énergie. Nous nous sommes donc portés
sur l'ionisation par champ d’atomes de Rydberg. Les formidables propriétés
de ces états atomiques créés sous la limite d’ionisation nous permettront de
contourner cette difficulté.

Il est convenable d’expliquer notre choix de privilégier I’élément césium.
Il est reconnu que le laboratoire Aimé Cotton dans le cadre duquel cette
thése a été effectuée a une relation privilégiée et historique avec ’atome de
césium. De nombreuses et riches expériences ayant pour acteur cet atome
ont été montées entre ces murs. Cette connaissance accrue des équipes du
laboratoire des techniques de refroidissement de cet élément en faisait un
choix somme toute évident. De plus, de fagon plus prosaique les techniques
de refroidissement sont, bien connues et maitrisées. Les faisceaux laser néces-
saires au refroidissement de ’atome sont également accessibles aux travers
d’éléments optiques standards (notamment les diodes lasers). Mais ce n’est
pas tout. Dans 'optique d’une application FIB a cette toute nouvelle source
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d’ions, le césium présente également quelques avantages. Le césium, faisant
partie de la famille des alcalins, est un élément trés réactif. Cette sensibi-
lité chimique s’avére trés utile dans le cadre d’une analyse SIMS, procédé
que nous avons développé précédemment. C’est donc essentiellement pour
ces raisons de connaissance et de possible utilisation de I’élément que nous
sommes partis pour développer une source d’ions césium.

Le montage de l'expérience développée dans ce manuscrit qui vise a pro-
duire une source ultra-froide d’ions césium est schématisé par la figure 1.25.

13

Vv VY, 0

) - T
. T 1t 1
Four a recirculation 5
3 4

Production du jet 2 lonisation par
Mélasse optique Mot-2D Excitation champ
Collimation du jet C°":’Pf$55'°" Rydberg Extraction
ujet

FIGURE 1.25 — Schéma de principe de 'expérience ColdBeam. Un jet ato-
mique de césium est produit par un four a recirculation. Le jet atomique est
ensuite collimaté et compressé par refroidissement laser. Les atomes du jet
atomique sont excités vers des états de Rydberg pour finalement étre ionisés
par champ électrique.

Dans les prochains chapitres, nous développerons chaque étape de pro-
duction de la source d’ions césium brillante.
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Chapitre 2

Développement d’un jet atomique
de césium refroidi

Dans le cadre du développement de notre source brillante d’ions césium,
notre choix s’est porté sur la production d’un jet d’atomes qui sera collimaté
et comprimé par laser. Ce choix s’explique par la volonté d’obtenir un jet
continu et de fort courant. Cette source d’atomes sera 1’objet de ce chapitre.
Nous étudierons les caractéristiques de notre jet d’atomes issu d’un four a
recirculation. Aprés une étude du fonctionnement de ce four spécifique, nous
en évaluerons les performances. L’étude théorique se poursuivra par un dé-
veloppement sur la collimation du jet atomique par laser et un rapide apercu
de I'étape de compression. La suite sera consacrée au montage expérimental
et a la caractérisation du jet atomique obtenu.

2.1 Le four a recirculation

2.1.1 Principe du four a recirculation

Le jet atomique effusif est généré par un four de césium. Il existe de
nombreuses configurations permettant d’obtenir un jet atomique & partir
d’un four [53]. Nous souhaitons travailler avec un jet continu. Nos efforts se
sont concentrés sur la mise en place d’'un four a recirculation. Ce type de
four permet sans perte et sans chargement trop fréquent de limiter la vapeur
parasite s’échappant du réservoir sans qu’elle vienne tapisser les parois de
la chambre & vide ou perturber le jet. Ceci garantira une longue durée de
vie a notre source d’ions. Dans le but d’obtenir une source d’ions césium
qui puisse étre commercialisée, la durée de vie est un critére primordial, la
taille des éléments de pompage était également un des critéres de sélection.
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Développement d’un jet atomique de césium refroidi

Le four a recirculation est donc le bon choix pour limiter une trop grande
vapeur et permet de surcroit le recyclage du césium ainsi que 'obtention d’un
jet pré-collimaté.

De nombreuses configurations de four a recirculation ont été développées
|54] [55]. Pour nos travaux, nous avons choisi de nous inspirer des fours les
plus récents. Le four a recirculation a la base de nos réflexions a été congu
par Hau et al. [56] pour un jet de sodium (Na), amélioré par Walkiewicz et
al.|[44] pour étre utilisé par Slowe et al.[57] pour du rubidium (Rb) et par
Pailloux et al. [58] pour du césium (Cs).

Le principe du four & recirculation repose sur trois éléments principaux :
un creuset, une chandelle et une méche (fig. 2.1). Le creuset joue le role de
réservoir en maintenant le césium un peu au-dessus de la température de
fusion '.Pour le bon fonctionnement du four a recirculation, le césium doit
se trouver a I’état liquide. La chandelle contient une méche qui s’imbibe de
césium. Le césium va donc mouiller la méche & la base de la chandelle. La
meéche qui se trouve a 'intérieur de la chandelle apporte le césium du bas du
creuset jusqu’en haut de la chandelle : le césium va grimper par capillarité,
phénoméne optimisé par les qualités physiques de la méche. La chandelle
chauffée le césium sera vaporisé au sommet de la chandelle ou se situe le
point d’effusion. Le jet effusif de césium sera ainsi produit.

Une forte température est nécessaire au sommet de la chandelle alors
qu’a sa base, la température doit étre maintenue le plus bas possible tout en
conservant le césium liquide. Le césium ayant une forte tension de vapeur,
il est important en effet de ne pas chauffer excessivement le creuset afin de
ne pas produire de vapeur parasite. Il faut donc établir un fort gradient de
température entre le haut et le bas de la chandelle pour permettre le controle
des propriétés du jet thermique. Ce gradient de température est le paramétre
essentiel au bon fonctionnement du four. Une fois le jet initié, la recirculation
s’effectue grace aux parois du creuset qui collectent et aménent, par gravité,
au fond le surplus de césium évaporé par le point d’effusion.

Contrairement aux versions précédentes [56],[44],[57], 'originalité de ce
four a recirculation [58] repose sur la matiére utilisée dans la conception de la
meéche. En étudiant la capillarité et la mouillabilité du césium sur divers types
de supports, I'équipe d’A. Pailloux a choisi d’utiliser un nouveau matériau. La
chandelle de ce four fonctionne donc avec une méche qui se constitue d’une
tresse de verre de silice. Cette innovation montre des qualités supérieures
quant a la mouillabilité du césium dans la chandelle et sa capillarité jusqu’au

1. La température de fusion du césium Tr est de 28.44° C [59]
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Développement d’un jet atomique de césium refroidi

point d’effusion. Les résultats de cette configuration montrent 1’obtention
d’une intensité du jet atomique produit de 10'6 at.s~t.sr.

Chauffage
du point
d’effusion :\ —
=
—
Chandelle =
=
— | Jet effusif
¢
Montée de
Iélément 1
liquide par
capillarité Condensation
sur les parois
Meéche
9 N 0
Captation | ( go Cha:ffage
u
de . : O/ 5 f Controlede la
I'élément réservoir ?
{ L tempeérature
par la du creuset
meéche

Refroidissement
a eau

FIGURE 2.1 — Schéma de principe du four a recirculation basé sur le four
concu par Pailloux et al. [58]. Les points-clés du fonctionnement du four sont
le creuset qui joue le role de réservoir, la méche qui permet ’apport de césium
et la chandelle par capillarité qui produit le jet effusif et la recirculation du
césium liquide par gravité. Ce four peut produire un jet atomique d’une
intensité de 10'¢ at.s~t.sr™! a4 220° C.

2.1.2 Etude théorique du jet atomique

Nous venons de voir le fonctionnement du four a recirculation. Nous allons
dans les lignes qui suivent étudier les performances théoriques du jet atomique
de césium.
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Développement d’un jet atomique de césium refroidi

Le jet effusif

Nous cherchons a obtenir du four a recirculation un jet effusif non colli-
sionnel. En effet, si nous dépassons la plage de fonctionnement de I'effusion,
le jet entre dans un nouveau régime et devient supersonique. Le libre par-
cours moyen est alors petit devant les distances a parcourir dans le four (en
particulier, la taille des orifices). On assiste alors a une déplétion des basses
vitesses dans le jet. Ce type de jet produit ne nous sera pas favorable pour les
phases suivantes de 'expérience. Les atomes seront alors trop rapides pour
étre collimatés. Cette étape sera explicitée plus loin dans ce chapitre.

De ce fait, il est capital de définir la plage de fonctionnement du four afin
de rester dans les conditions de ce régime.

La pression de vapeur saturante dépend de la température et de la phase
de I’élément chimique. Pour le césium liquide, la pression de vapeur est don-
née en fonction de la température 7' par [59] :

4006.048
logyy P, = 8.22127 — ——— — 0.00060194 T — 0.19623 logjy T (2.1)

avec P,, la pression de vapeur (torr) et T, la température (K).

Lors de l'effusion du gaz, le jet sera non collisionnel, si le libre parcours
moyen A est trés supérieur au diamétre de Dorifice de sortie. La température
de fonctionnement du jet effusif est décrite par le paramétre de Knudsen
K, = A/D. >> 1, ot D est le diamétre d’effusion de la chandelle. Dans
I’hypothése ou les collisions sont élastiques, le libre parcours moyen A est
donné par [60] :

A = (V2rm0%ng) ™! (2.2)

avec o, la section efficace de collisions. Cette formule est valable pour un
gaz suivant une distribution maxwellienne et suivant le modéle des sphéres
rigides de densité ng, définie en assimilant la vapeur de césium & un gaz
parfait. On voit clairement (fig. 2.2) que le paramétre de Knudsen définit la
limite de jet effusif pour notre configuration de chandelle autour de 455K
pour une pression de vapeur saturante d’environ 5.6 Pa.

Le flux atomique

Il nous faut maintenant définir le flux utile obtenu grace au four a recir-
culation, tout ceci dans le but de pouvoir évaluer les performances futures
de la source d’ions césium. En régime effusif, la distribution des atomes a
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T 350 400 450 500 550 600

Température(K)

FIGURE 2.2 — Parameétre de Knudsen K, en fonction de la température de
la chandelle. Le trait tireté rouge indique la limite imposée par le diamétre
de sortie de la chandelle.

I'intérieur de la chandelle en fonction de la vitesse et de la température est
donnée par la distribution de Maxwell-Boltzmann en fonction du nombre
total d’atomes N :

dN AN m (s o —mu?

= Nf]%a:pwell(v) = ﬁ(l{;B_T) v exp(m

- ) (2.3)

Pour calculer le flux d’atomes sortant, il est nécessaire de connaitre le
nombre d’atomes qui vont sortir de l'orifice pendant une période dt. Il faut
donc déterminer le nombre d’atomes de vitesse v présents dans le cylindre de
génératrice ’axe formant un angle 6 avec ’axe z de longueur vdt et de surface
Acosf (fig. 2.3). Ainsi, pour obtenir le flux d’atomes émergeant dans cette

direction, il suffit de prendre en considération I’angle solide df) = %. 11
est alors possible d’écrire :

dN

E(U’ T) = no frrazwen(v, T) dQv A cosd (2.4)

En considérant les deux orifices de la chandelle et du creuset qui définissent
un angle maximal 0., =tan"'((re. + 7cq)/Lec) €t donc en intégrant 6 entre
0 et Orraz, le flux total est alors :

N T A 2m OMax
AN 1y = Mo Srtarwan(v, T) v / d¢ / sinf cosdf (2.5)
dt uv 0 0

Le flux total issu du four a recirculation peut s’écrire alors :
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FIGURE 2.3 — Notations utilisées pour le calcul du flux théorique du four a
recirculation.

d = Ogsin*Orrqn (2.6)

ou &, = i ng U Aeq avec A.q, aire de orifice de la chandelle etw, la vitesse
moyenne.

On peut ainsi évaluer le flux issu du four a recirculation en fonction
du chauffage de la chandelle. On calcule ainsi le flux maximal d’environ
2.10'" at.s™! (fig. 2.4) pour notre jet effusif 2.5 dont la température maximale
d’utilisation est autour de 455K.

Flux (at.s—1)
1013

1014_
103}
1012_

1011_

350 400 50 0o cmperature (K)

FIGURE 2.4 — Flux théorique issu du four a recirculation en fonction de la
température de la chandelle

Le profil spatial du jet

La divergence du jet de notre installation est définie par les deux ouver-
tures de la chandelle et du creuset ainsi que par la distance L. les séparant.
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On obtient une divergence moyenne @ , le demi-angle d’ouverture de 43 mrad
et une divergence maximale 0,;,, de demi-angle d’ouverture de 63 mrad. On
peut distinguer ces deux divergences car le jet ainsi créé aura un profil spatial
inhomogéne. En effet, de par les deux ouvertures, le profil du jet peut étre
assimilé & un profil trapézoidal. Il existera une zone de forte intensité I, et
deux ailes d’intensités déclinantes en s’éloignant de I’axe de propagation. On
parle de pénombre du jet.

La surface de ces zones et leurs intensités respectives sont fonction de la
distance a laquelle on souhaite procéder a une détection spatiale du jet. Au
ceeur du jet, lorsque les atomes sont proches de ’axe, I'intensité du jet est
maximale.

Il existe donc une zone du jet o 'intensité est a son maximum et peut étre
considérée comme homogéne et des zones de pénombre ot 'intensité décroit
(fig. 2.5). Ces approximations permettent une compréhension simplifiée du
profil spatial du jet atomique dans le cas d'une approximation paraxiale.

Les distributions de vitesses

Maintenant que nous avons défini le profil spatial et la divergence du
jet, il serait intéressant de regarder de plus prés les distributions en vitesse
du jet atomique issu du four & recirculation. En effet, dans 'optique d’un
refroidissement des vitesses transverses par laser, il serait bon de pouvoir
estimer les vitesses présentes dans le jet mais également la distribution des
vitesses transverses & une température donnée. Ainsi, nous pourrons évaluer
les possibilités et performances du refroidissement.

Dans le cas d’'un jet atomique effusif, la probabilité pour qu’une molécule
émerge d'une petite ouverture est proportionnelle a la vitesse de la molé-
cule. Dans ce cas, cette probabilité n’est pas donnée par la loi de Maxwell-
Boltzmann. Ainsi, dans le cas d’un jet effusif, la fonction de distribution des
vitesses est proportionnelle a la loi de Maxwell-Boltzmann multiplié par v
[53]. Les constantes de proportionnalité sont données en normalisant par le
nombre total de particules N. Ainsi, la distribution de vitesses des particules
dans le jet effusif d’atomes est donnée par :

dN m2 . mu?
=~ =N =N Sexp|—
fKnudsen(U) Qk%TU eXp[ szT]

— (2.7)

Les différentes distributions de vitesses des particules dans la chandelle
et dans le jet issu du creuset entrainent une autre expression des vitesses
caractéristiques. Dans ce cas, nous pouvons estimer les valeurs des vitesses
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césium refroidi

Chandelle Creuset

Deg= 1mm

Pénombre

L.=23.5mm

Pénombre

(a) Mise en évidence de la dispersion du jet. Les orifices de la chandelle et
du creuset conditionnent la dispersion spatiale du jet. On observe ’appari-
tion d’une zone de jet de forte intensité ot I'intensité est considérée comme
homogéne et deux zones de pénombre dans lesquelles la densité atomique

est déclinante. Il faut noter que ce schéma n’est pas & I’échelle et qu’en
réalité le jet atomique est bien moins divergent.

Intensité 1 (aLm'l‘s'l)
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(b) Profil spatial simplifié du jet atomique a I’en-
trée de la zone de collimation.

FIGURE 2.5 — Evaluation du profil spatial du jet atomique.
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moyennes dans le jet ainsi que des vitesses les plus probables pour diverses
températures (fig. 2.6) qui sont définies respectivement par

2%kpT
M

(2.8)
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FIGURE 2.6 — Vitesse la plus probable v, (trait en pointillés) et vitesse qua-
dratique moyenne v (trait plein) en fonction de la température de chauffage
de la chandelle.

En conclusion, pour une température maximale de fonctionnement établie
a 455 K, le flux théorique d’atomes issu du four est de 2.10'* at. s~! pour
une ouverture angulaire moyenne de 43 mrad. Les distributions de vitesses
donnent une valeur de vitesse moyenne de 317 m.s™!, soit environ 70 meV et
une dispersion en énergie du jet d’environ 52 meV (largeur & mi-hauteur).
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2.2 La collimation et la compression d’un jet
rapide

Maintenant que nous avons évalué les performances du jet effusif issu du
four & recirculation, nous allons nous pencher de plus preés sur les étapes sui-
vantes que sont la collimation laser et la compression du jet atomique. Le
four a recirculation nous permet d’obtenir un jet de césium de fort flux et de
divergence moyenne  de 43 mrad. Cette divergence, si elle n’est pas compen-
sée, réduit a terme la brillance du jet et donc la qualité de la source d’ions en
devenir. C’est pourquoi il est nécessaire de conserver un angle de divergence
faible et une densité d’atomes la plus élevée possible afin de préserver les
avantages du four pour la source finale. Ce résultat peut étre obtenu en col-
limatant le jet d’atomes et en le comprimant. La collimation est un procédé
qui utilise la lumiére laser pour créer, comme nous l’avons vu dans le cha-
pitre précédant, une mélasse optique. La compression du jet est une étape qui
peut étre assimilée au piége magnéto-optique (MOT) mais seulement effec-
tuée dans les deux dimensions transverses. On parle alors de MOT-2D. Dans
les lignes suivantes, nous allons présenter ces deux étapes complémentaires.

2.2.1 La collimation par laser

La collimation de jets moléculaires peut étre menée grace a des moyens
purement mécaniques en jouant sur les ouvertures de sortie du jet en uti-
lisant des diaphragmes ou des nozzles de tailles variées [61] [62] [53]. Mais,
ces techniques entrainent une perte de flux significative. La collimation par
refroidissement laser permet de résoudre ces limitations en conservant un
maximum de brillance dans le jet [63] [64] [65]. Le refroidissement d’atomes
par laser se fait couramment pour des particules de faibles vitesses, comme
dans le cas de nuage de vapeur interagissant avec la lumiére. L’originalité en
terme de refroidissement de cette expérience est 'importante vitesse longitu-
dinale des atomes a refroidir. En effet, comme nous ’avons vu précédemment
la plage de fonctionnement du four effusif peut aller jusqu’a 455 K ce qui cor-
respond a un flux d’environ 2.10'* at.s™! et surtout & une vitesse moyenne
des atomes de césium de 317 m.s~!. Des atomes ayant une telle vitesse res-
tent difficiles a refroidir transversalement. Cependant, des études concernant
le refroidissement d’un jet atomique issu d’un jet effusif ont montré que dif-
férents phénomeénes pouvaient contribuer positivement & ce refroidissement
comme les mécanismes de refroidissement Doppler et sub-Doppler [66]. Nous
nous sommes donc intéressés a une technique particuliére de refroidissement,
le gradient de polarisation dans un champ laser qui permet d’atteindre des
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températures sub-Doppler [67].

Dans un premier temps, nous avons vu au chapitre précédent que le ralen-
tissement d’atomes par la lumiére laser était comparable & un fluide visqueux.
La mélasse optique créée par deux lasers contre-propageants était produite
par la force de diffusion d’un laser :

r s
=T 462 /T2

F (2.10)

ou s = I /I est le paramétre de saturation de la transition, I l'intensité
du laser, I I'intensité de saturation, I' la largeur naturelle de la transition
atomique? et § = w — wy le décalage de la fréquence laser w comparé a la
fréquence de résonance atomique wy.

On comprend donc que l'intensité laser par le biais du paramétre de satu-
ration permet un refroidissement plus efficace. Plus I'intensité laser disponible
sera élevée plus lefficacité du refroidissement sera au rendez-vous.

Un second point concerne plus précisément 'influence de la polarisation
dans le refroidissement laser d’un jet de césium.

L’expérience menée par C. Valentin [68] a notamment permis de mettre
en lumiére ce phénoméne. Dans cette expérience réalisée il y a déja une
quinzaine d’années, un jet atomique de césium issu d’un four est collimaté.
La zone de collimation est de 3 cm de long et la puissance disponible du
faisceau laser de collimation est de 15mW, avec un paramétre de saturation
proche de 5. L’étude a donc porté sur l'efficacité des mélasses pour différentes
configurations de polarisations. Les résultats des travaux de C. Valentin sont
visibles sur la figure 2.7. On remarque que la configuration la plus efficace
concerne les champs laser de polarisation circulaire o* - o~

Comme indiqué au chapitre 1, il existe pour certaines configurations de
refroidissement la possibilité d’atteindre des températures plus faibles que la
limite de la température Doppler par le mécanisme dit sub-doppler. Ce phé-
nomeéne est basé sur la structure en sous niveaux Zeeman et la polarisation
du champ électrique. Un atome soumit a des champs laser de polarisation o™
- 0~ subit non seulement la force Doppler mais également une force qui prend
en considération les sous niveaux Zeeman de I’état fondamental. Cette force
de friction a un coefficient de frottement supérieur a celui de la force Doppler
mais avec une plage de capture plus étroite. Elle conduit & la présence de
températures inférieures aux températures Doppler, les températures dites
sub-Doppler. La présence d’un pic étroit et de forte intensité montre I’exis-
tence de mécanismes sub-Doppler qui se superposent au fond de mélasse

2. La valeur de I" est donnée par 27 5.2227(66)MHz [59]
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Doppler. Il faut noter que ce mécanisme nécessite un champ magnétique nul.
Un autre résultat important a été démontrée par les travaux de C. Valentin
concernant efficacité de mélasse. Il s’agit de I'indépendance des puissances
des lasers de mélasse. En effet, dans son expérience, les faisceaux étaient
rétroréfléchis. Ils étaient donc de puissance légérement différentes principa-
lement & cause de ’absorption et des pertes par réflexion ou liées au miroir.
Nous voyons que dans ce cas I'effet sub-Doppler n’est pas optimisé car nous
pouvons observer que le pic sub-Doppler est décalé vers la droite du centre
du jet Doppler (fig. 2.7).
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FIGURE 2.7 — Résultats expérimentaux des travaux de C. Valentin [68]. On
étudie la production d’une mélasse optique d’un jet atomique selon différentes
configurations de polarisations pour la transition 6s( F=4) — 6ps/» (F'=5).
Les figures correspondent aux configurations laser suivantes : (a) sans laser,
(b) onde stationnaire, (c) lin (7,) L lin(r,), (d) ot -07, (¢) 07 -0~ + B,
(ou By), (f) lin (7,)//lin(m,) +B,

Ces considérations permettent d’établir la faisabilité d’un refroidissement
transverse efficace du jet d’atomes. Il faut donc, pour un refroidissement a
deux dimensions en absence de champ magnétique, quatre lasers indépen-
dants, de puissance maximale et de polarisation o - ¢~. Dans les lignes qui
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suivent nous avons tenté de simuler 'effet de la collimation sur notre propre
jet d’atomes. Pour ce faire, nous avons utilisé le code développé par E. Vre-
denbregt [69]. Tl est essentiel de rappeler que ces simulations ne prennent pas
en compte certains aspects. Dans un premier temps, cette simulation est en 2
dimensions. Elle ne prend en compte que 'axe de propagation du faisceau et
une seule direction d’interaction laser. La seconde limitation concerne le phé-
nomeéne sub-Doppler, non pris en compte dans ce code simplifié. Les résultats
obtenus sont donc restreints & un refroidissement Doppler classique. Pour ce
dernier aspect, la réalité de ’expérience ne peut alors que les surpasser.

Ces simulations présentent cependant un intérét pour notre projet. En
effet, il est primordial d’évaluer 'effet de la collimation laser sur la vitesse
transverse ainsi que la puissance laser nécessaire dans notre configuration.
Ensuite, I’évaluation de la taille du jet aprés collimation permettra de mieux
caractériser le jet collimaté. Nous reviendrons sur ces caractérisations dans
les paragraphes suivants. De plus, il est essentiel d’étudier la longueur d’in-
teraction nécessaire mais minimale qui nous permettra d’atteindre les temps
d’amortissement des vitesses du jet.

Dans cette simulation, nous reproduisons le parcours du jet atomique (fig.
2.9). Le jet d’atomes est produit par le four a recirculation. Il est alors en
expansion libre sur une distance L, jusqu’a la zone de collimation. Cette zone
de collimation est définie par notre configuration. La longueur d’interaction
lumiére-matiére est de L.,;=120 mm. Les lasers ont une intensité I qui cor-
respond a s=1/I; ou I, est l'intensité de saturation de la transition F=4 —
F’=53. Le diagramme des niveaux du césium est visible en figure 2.8.

On simule donc une mélasse de 120 mm pour un jet atomique a 455K et
un angle de divergence moyenne 0 soit 43 mrad. L’interaction lumineuse est
produite par deux lasers contre-propageants décalés de -2I", décalage laser op-
timisé par la simulation et d’intensité définie par le paramétre de saturation
s égal a 5, soit 125 mW pour chaque faisceau laser qui interagissent sur une
surface d’approximativement 25 cm?. Ce paramétre de saturation est choisi
car il permet de simuler les puissances réelles disponibles dans notre expé-
rience. La polarisation des lasers dans cette simulation est & considérer avec
soin. En effet, comme précisé précédemment, le programme de simulation que
nous avons utilisé ne prend pas en compte le refroidissement sub-Doppler.
Ce phénoméne nécessite deux lasers contre-propageants polarisés circulaire-
ment ot - o7, en champ nul. Lorsque la simulation et effectuée dans ces
conditions, la température limite atteinte est prés de 10 fois supérieure a la
limite Doppler. Ceci peut s’expliquer par le fait que la température limite

3. Pour la transition 6s (F=4) — 6p3/, (F’=5) et pour une source lumineuse circulai-
rement polarisée, Iy = 1.1023 mW.cm =2 [59]
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Doppler est obtenu en considérant un systéme a deux niveaux. Dans le cas
de la transition du césium 6s (F=4) — 6ps/, (F'=5), il faudrait en considérer
bien plus. Et, étant donné que le phénoméne sub-Doppler n’est pas pris en
compte, cette température limite ne correspond pas a la réalité de I'expé-
rience. C’est pourquoi pour notre simulation, nous simulerons deux sources
lumineuses contre-propageantes polarisées o+ - o afin de pouvoir considérer
notre systéme comme un systéme a deux niveaux et travailler avec une tem-
pérature limite de refroidissement correspondant a la température Doppler
du césium.

Le temps d’interaction étant défini par la longueur des hublots L., il
est clair que la puissance laser disponible va demeurer un parameétre clé
quant & efficacité de la collimation. Les résultats montrent que pour notre
jet et dans cette configuration laser, ot le paramétre de saturation s est
égal a 5, la limite d’efficacité d’interaction de la collimation se situe autour
de la vitesse longitudinale de 150 m.s™! (fig. 2.10). Cette limitation nous
permet d’estimer le flux utile aprés collimation, soit environ 1.10% at.s™! (fig.
2.12). On remarque sur la figure 2.10 que certains atomes plus rapides sont
également collimatés. Ainsi, cette estimation est sans doute sous-estimée. Le
diamétre du jet en sortie de zone de collimation est estimé autour de 1 cm
(largeur & mi-hauteur). Cette donnée nous sera trés utile au moment de la
caractérisation.

Les atomes concernés atteindront a minima une vitesse de refroidissement
transverse correspondant a la température Doppler vp d’environ 8 cm.s™!.
Cette vitesse Doppler correspond a un angle moyen de divergence de 0.5 mrad
pour un jet atomique de vitesse longitudinale de 150 m.s~!. Si on considére
cet angle comme angle d’acceptance pour les particules de la simulation, on
remarque que de nombreuses particules de plus grandes vitesses longitudi-
nales correspondent a ce critére (fig. 2.11). Ainsi, 'efficacité de I’étape de col-
limation peut atteindre les 30 %, soit un flux utile d’environ 5.10 '3 at.s™*.
Pourtant, dans la simulation effectuée, la vitesse limite de refroidissement
est fixée a la vitesse Doppler (fig. 2.10). La simulation ne prend donc pas en
compte le refroidissement sub-Doppler qui nous sera trés favorable pour ob-
tenir un faisceau encore moins divergent. Du fait du mécanisme sub-Doppler,
le flux utile sera quasiment inchangé.

Les résultats de cette simulation nous ont permis de montrer la limite
de validité en vitesse du refroidissement. Ils sont essentiels & I'estimation de
lefficacité de I’étape de collimation.

Toutefois, ce procédé de collimation peut encore étre amélioré. Il existe
alors une technique supplémentaire pouvant étre implémentée sur 1’expé-
rience. Il s’agit de se baser sur le refroidissement Sisyphe. Il s’agit par ma-
nipulation laser de créer une interférence produite par deux laser opposés.
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Alors, on crée une onde stationnaire qui va permettre de convertir I’énergie
cinétique des atomes en énergie potentielle. Ce phénoméne permettrait de
collimater le jet de maniére plus efficace en raccourcissant la longueur d’in-
teraction nécessaire. Ce schéma dans notre configuration reste a étre exploré.
Mais, une telle expérience a déja été réalisée dans le groupe de Claude Cohen-
Tannoudji [70]. L’efficacité d’un tel procédé semble importante, toutefois il
reste & déterminer la température finale et la densité maximale des atomes
qu’il est possible d’obtenir.
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FIGURE 2.8 — Diagramme des premiers niveaux d’énergie du césium [59].
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Faisceau laser
I de collimation

L,=66.8 L= 120
Zone de production Zone de collimation
du jet atomique laser

FIGURE 2.9 — Schéma de principe de la simulation de collimation du jet
atomique.
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(a) Diagramme d’émittance en (b) Diagramme d’émittance

sortie du four & recirculation, au aprés la zone d’expansion libre.

départ dela simulation. Cette zone est relative & la
distance qui sépare le creuset de
la zone de collimation.

Vaxim/s)

=150

(¢) Diagramme d’émittance en (d) Distribution des vitesses

sortie de la zone de collimation.  transverses v, en fonction des
vitesses longitudinales v, aprés
I’étape de collimation. On voit
clairement la limite d’efficacité de
la collimation vers 150 m.s~ L.

FIGURE 2.10 — Résultats de la simulation de collimation du jet atomique.
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FIGURE 2.11 — Distribution des angles de propagation en fonction des vitesses
longitudinales v, aprés I’étape de collimation. On remarque que les particules
du jet considérées comme collimatées se trouvent également au-dela de la
limite d’efficacité de la collimation observée & 150 m.s~!.
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FIGURE 2.12 — Courbe de distribution des vitesses longitudinales présentes
dans le jet atomique pour un chauffage du four effusif 4 450 K. La zone grisée
montre la proportion d’atomes concernés par la collimation laser compléte
dans le cadre de la simulation d’un refroidissement laser & une dimension
avec un parameétre de saturation s de 5.
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2.2.2 La compression

Afin d’étudier qualitativement la compression, nous pouvons revenir au
modéle de la force de pression de radiation le plus simple, & une dimension
avec un champ magnétique ayant un gradient B’ selon I'axe = de propagation.
Le systéme est suppos¢ J = 0 — J = 1 avec des lasers contrepropageants
polarisés o™ et 0~ (soit ayant tous les deux la méme polarisation circulaire).
On suppose un moment magnétique pp. Ainsi la force est donnée par la
formule suivante :

F = hks ° - °
2 |1+ s5+4(0 — kvt ppB'a/h)2/T2  1+s+4(0+ kv — ppB'ax/h)?/T2

(2.11)

Afin de collimater il est nécessaire que la zone d’action de la force soit
adaptée au rayon r du faisceau. Ceci est controlé principalement par la zone
ou le laser est décalé vers le rouge de la résonance. Un choix de gradient
naturel est donc B’ = % amenant a résonance les bords du faisceau. On
note d’ores et déja qu’il faudra augmenter le gradient lors de la compression
puisque le rayon du jet va diminuer.

Un bon ordre de grandeur du gradient est B’ ~ 0.4 T/m ou 40 G/cm
obtenu pour r =1 mm et § = —1I".

Afin d’optimiser cette compression, on peut remarquer (fig. 2.13) que dans
la zone ou le décalage est vers le rouge, soit pour l'intérieur du faisceau, la

force est quasiment linéaire. Un développement limité indique que

F=—av—kx; (2.12)
I'16ksd 1
= —hk—= ; 2.1
“ 2 T2 (L+s+402)T2)2 " (2.13)
I'16s0B’ 1
o = L 10508 i/l (2.14)

2 I (14 s +462/T2)2

C’est une équation différentielle ordinaire du second ordre qui s’écrit de
. 2 . . .
maniére naturelle %+2§w%+w8x = 0 en introduisant, la pulsation naturelle
du systéme w = \/g et le taux d’amortissement ( = 2\/‘;77”. Il est bien connu
(fig. 2.14), que 'amortissement optimal sera obtenu dans le cas critique ¢ = 1.
Cela impose un gradient de champ magnétique pas trop important, car {

B'~1/2_ Nous trouvons que le gradient maximal possible est B’ ~ 0.25T /m ou
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FIGURE 2.13 — Force de rappel pour la compression du jet selon ’axe trans-
verse x. Le detuning 6+ g B’z /h est aussi représenté ainsi que les constantes
d’amortissement w et (. Les paramétres choisis sont 6=-0.71", (=1 et B'=25
G.cm™ %

25 G/cm et que ¢ = 1 est atteint pour § = —0.7T'%. Ce sont les paramétres
choisi pour la figure 2.13 qui fournit w = 6000 s~ .

Il est clair que lors de la compression de fortes vitesses transverses sont
créées v &~ rw = 10 m/s pour r = 2 mm. Il faut attendre la toute fin
de la compression (wt > 5) pour retrouver des vitesses faibles de 'ordre
de grandeur des vitesses Doppler. Cela impose une derniére condition sur
les vitesses longitudinales maximales accessibles. En effet, si 'on souhaite
comprimer sur une distance typique de L = 10 c¢m, la vitesse maximale pour
obtenir une bonne collimation est v, ~ Lw/5 = 100 m/s. Notre jet est un
peu plus rapide et pour améliorer ce résultat il faut étudier plus finement
Ieffet d’un gradient de champ qui suit la compression.

Il est évidemment possible de poursuivre cette étude de 'amortissement
avec un gradient augmentant avec la distance, notamment en exploitant le
code utilisé précédemment pour décrire I'étape de collimation. Mais dans le
cas du césium, qui est plus compliqué qu'un systéme a deux niveau, nous
avons la chance d’avoir une expérience qui donne directement le résultat.

4. Le parameétre de saturation ne joue pas un grand role et nous travaillons donc avec
notre parameétre de départ s =5
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FIGURE 2.14 — Dépendance temporelle du comportement de notre systéme
(ici, la compression du jet atomique) en fonction du taux d’amortissement (.

Il est possible de réaliser la compression d’un jet atomique de faibles
vitesses longitudinales (v,,<100 m.s™') [71] ou d’un jet ralenti préalablement
par un ralentisseur Zeeman [65] [57][72]. Mais la compression d’un jet rapide
n’est pas standard. Nous nous sommes donc basés sur une expérience réalisée
au laboratoire Aimé Cotton par I'équipe de P. Pillet [73]|. Cette expérience
est basée sur la compression d’un jet rapide de vitesse moyenne d’environ 150
m.s~! (fig. 2.15). La technique consiste a appliquer un fort gradient de champ
magnétique de 15 4 40 G.cm™! le long de la propagation du jet. Au préalable,
les atomes subissent une étape de pompage optique qui consiste a les placer
tous au méme niveau d’énergie. La compression s’effectue alors sur une zone
de 4 cm de long avec une puissance laser de 100 mW suivi d’une étape de
collimation sur 2 cm de long afin de prévenir la divergence du faisceau en
sortie de piége. Le résultat permet d’augmenter la densité d’un facteur 300.

En utilisant une longueur d’interaction plus grande et une puissance laser
plus élevée, nous pouvons espérer comprimer des atomes de plus grandes
vitesses. Ainsi, a l'entrée de la zone d’interaction, notre jet atomique issu
du four a recirculation s’é¢tend sur un rayon de 5 mm pour un flux de 2.
10 at.s™! & 455 K, soit une densité de l'ordre de 10 atomes.cm™3. En
considérant une zone d’interaction pour la compression de 8 cm et de 4 cm
pour la collimation, soit le double de I'expérience précédemment décrite,
avec une puissance laser supérieure a 100 mW, il est tout a fait possible
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FIGURE 2.15 — Résultats du jet atomique de I'expérience développée au La-
boratoire Aimé Cotton par J. Djemaa. Il s’agit de la fluorescence du jet
atomique comprimé sans pompage optique (a) et avec pompage optique (b).

d’atteindre un facteur d’efficacité de 300 concernant la densité. Dans une
expérience réelle, la compression est toutefois limitée par une densité limite
lice aux collisions entre atomes, de 'ordre de 10! atomes.cm™ |74]. Cette
densité limite pourra donc étre atteinte.

Nous ne discuterons pas plus en détail de cette étape de compression, qui
n’est d’ailleurs pas implémentée dans la premiére version de la réalisation
expérimentale. De méme que la collimation, la compression ne modifiera pas
la dispersion en énergie.
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2.3 Le dispositif expérimental

Le montage expérimental (fig. 2.16) se divise essentiellement en quatre
parties :

1. Le four a recirculation

2. La chambre de collimation
3. Les sources laser
4

. La chambre de caractérisation.

Chambre de production du Chambre de collimation -
jet atomique compression
Vers la
chambre
- - de
détection
Four a recirculation Ecran refroidi
- Hublots

rectangulaires

FIGURE 2.16 — Schéma de principe du montage expérimental. On peut y voir
le four a recirculation dans une chambre a vide directement reliée & une se-
conde chambre dotée de hublots rectangulaires qui permettront la collimation
et la compression du jet atomique de césium.

Une premiére version du montage expérimental a été mise en route au
laboratoire Aimé Cotton calquant exactement le design du four a recircu-
lation du groupe du C.E.A. (Centre & I'Energie Atomique) (fig. 2.1). Une
chambre avec des hublots rectangulaires congue spécialement pour la colli-
mation a été dessinée. Dans le premiére version du montage expérimental,
ces hublots, fenétres de grandes dimensions, ont été collés directement sur
I’enceinte en acier inoxydable. De nombreuses déconvenues en ont découlées.
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Pneumatique de
détection

FIGURE 2.17 — Photographie du montage expérimental. Quatre zones sont
définies : la création du jet atomique dans la chambre du four a recircula-
tion, la chambre de collimation dotée de hublots rectangulaires, une vanne
pneumatique qui permet de séparer les deux premiéres zones de la zone de
détection par absorption laser.
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Sous 'action de contraintes mécaniques, les hublots se sont félés & maintes re-
prises et nous avons dii nous résigner a changer la conception de la chambre.
Du fait de coefficients de dilatation différent, la cohabitation du verre et de
I’acier s’est avérée impossible. De graves problémes de maintien de vide, qui
devenaient de plus en plus inextricables, ont notamment conduit & la modi-
fication de cette chambre de collimation. L’obtention d’un vide correct dans
I’enceinte finit par étre impossible. Nous avons donc congue une seconde ver-
sion du montage expérimental en tirant parti des erreurs passées concernant
la conception du four aussi bien que celle de la chambre. Ce détail concernant
la fixation des hublots est un changement intervenu lors de la conception du
second montage expérimental. Les éléments développés dans les lignes sui-
vantes relatent uniquement la conception de cette seconde version.

2.3.1 Le four utilisé - Les modifications apportées

Notre four a recirculation de césium (fig. 2.18) fonctionne avec un creuset
en cuivre et une chandelle en acier inoxydable. A T'intérieur de la chandelle
est placée une méche en verre de silice tissée. La méche est introduite dans
la chandelle jusqu’au point de chauffage afin d’optimiser les effets de la ca-
pillarité. La chandelle est percée de deux orifices, un a la base afin de laisser
le césium liquide mouiller la méche et un en haut qui laisse échapper le jet
de césium par cet orifice de diamétre D.; de 1 mm de diamétre. Le jet est
ensuite pré-collimaté en passant par lorifice de diamétre D.. de 2 mm du
creuset. Il faut noter que le diamétre de 'orifice de sortie du creuset est
supérieur a la version de Pailloux et al [58]. En effet, le diamétre de sortie
du creuset était dans leur configuration de méme dimension que 'orifice de
la chandelle. Dans notre expérience, il est deux fois plus grand. Ce choix
s’explique par la volonté d’obtenir un jet atomique avec un flux important
dans I'espoir d’obtenir une source d’ions a fort courant. Ces deux diamétres
sont distants de L..=23.5 mm. La longueur entre la base et le sommet de
la chandelle, optimisée par les travaux de Pailloux, met en jeu le gradient
thermique entre la base et le sommet de la chandelle. Cette longueurLy de
58 mm a été conservée.

Deux éléments chauffants bifilaires (Thermocoax) permettent d’amener
la chandelle a température et de maintenir le creuset assez chaud pour que
le césium soit stocké un peu au dessus de sa température de fusion. Deux
thermocouples (type K) permettent de controler les températures des deux
différents éléments.
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Creu_set en Ecran refroidi
cuivre par eau

Chandelle en
inox

Etanchéité des
passages

Thermocouple
de la chandelle

Raccord en
Macor

Thermocouple
du creuset

Piace de
collecte du
césium en

cuivre

Piece de maintien
refroidie par eau

FIGURE 2.18 — Schéma de principe du four a recirculation

De nombreuses améliorations (fig. 2.18) ont été apportées. Elles sont a
mettre en paralléle avec le design originellement utilisé (fig. 2.1).
Elles sont listées ci-dessous :

La base du creuset Le césium restant sur les parois du creuset coule jus-
qu’a sa base. La, sous forme liquide, il est amené jusqu’a la base de la
chandelle ou se fait le contact avec la méche. Afin de débuter ce nou-
veau cycle plus rapidement, une piéce de forme conique est placée dans
le fond du creuset. Elle guide le césium des parois jusqu’a 'entrée de
la chandelle. L’apport en césium et le cycle de recirculation sont alors
optimisés.

L’étanchéité des passages [’élément chauffant de la chandelle et le ther-
mocouple qui permet de mesurer sa température doivent étre extrait
du creuset afin de pouvoir en tirer les informations nécessaires. Dans
le four précédent, il s’agissait d’ouvertures circulaires assez larges ef-
fectuées dans le creuset. Nous avons donc optimisé ces ouvertures a
I’arriére du creuset pour le thermocouple et au niveau du capot de
fermeture du four pour I'élément chauffant. Ainsi, I’échappement de
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Four a recirculation

Support refroidi
par eau

FIGURE 2.19 — Photographie du montage du four a recirculation
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vapeur parasite au jet est minimisé.

Le refroidissement & eau Le gradient thermique n’était pas satisfaisant
dans la version précédente. Nous avons donc décidé d’installer un re-
froidissement & eau a la base du creuset en lieu et place d’un "doigt
froid". En effet, afin d’éviter la pollution du jet par de la vapeur pa-
rasite et dans l'optique de conserver la fonction d’apport du césium
par capillarité au sommet de la chandelle, il est impératif d’opérer un
controle strict de la température du césium.

L’écran refroidi Dans 'optique de réduire la contamination par la vapeur
de la chambre de collimation, ou la pression doit étre de meilleur qua-
lité, un écran de cuivre refroidi par eau est installé a la sortie de la
chambre de production du jet. La vapeur parasite est donc retenue de
ce coté de la chambre en se solidifiant sur la paroi de ’écran. Cet écran
permet de limiter 'afflux de vapeur parasite dans la zone de collima-
tion.

Le four est refroidi par sa piéce de soutien dans laquelle s’écoule un débit
d’eau. Cette eau de refroidissement est maintenue a environ 15 °C par un
chiller.

Le pompage se fait par le bas de la chambre du four grace a une pompe
turbo moléculaire de 70 1.s7! reliée & une pompe séche qui permet d’atteindre
un vide limite inférieur & 10~% mbar.

L’amorcgage du four a recirculation se fait en introduisant une ampoule de
césium de 5 grammes sous atmosphére d’argon. Le creuset et la chandelle sont
alors respectivement chauffés 4 50 ° C et 120 ° C pendant 48 heures. Le four est
ensuite chauffé chaque jour jusqu’a sa température de fonctionnement, soit 70
*C maximum pour le creuset et 200 ° C pour la chandelle. Cette procédure
permet d’enclencher la montée du césium dans la méche et d’amorcer la
recirculation. Cette étape dure en moyenne une semaine. Afin d’accélérer le
processus, il est possible d’amener le césium liquide directement au sommet
de la chandelle. Le résultat de cette technique d’accélération est aléatoire. Il
faut toutefois noter que la densité de la méche a I'intérieur de la chandelle est
un point important. Nous avons observé qu’une méche peu dense apporte de
meilleurs résultats en terme de capillarité. Des tests de fonctionnement ont
donc été effectués. Lors des essais d’utilisation de la premiére version du four,
le compromis entre chauffage et refroidissement fut difficile & trouver. Nous
ne parvenions jamais & obtenir un gradient de température suffisant entre le
haut et la base de la chandelle afin d’obtenir un fort flux sans vapeur parasite.
Cette vapeur issue du creuset, qui fait office de réservoir a césium liquide,
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polluait également entiérement la chambre. En ne chauffant uniquement la
chandelle et en refroidissant le creuset, le couplage entre la chandelle et le
creuset était beaucoup trop efficace. Le jet d’atomes était noyé dans une
vapeur de césium. De par la configuration du four, le haut de la chandelle
et la base du creuset étaient fortement couplés thermiquement. Pour le bon
fonctionnement du jet thermique de césium, des modifications devaient étre
apportées au four.

Une ultime modification améliora sensiblement la qualité du jet.

Nous avons tenté de découpler le haut de la chandelle qui était constam-
ment chauffée par I’élément chauffant et le bas qui était couplé au creuset
de par la configuration méme du four. C’est ainsi que la chandelle en inox a
été scindée en deux parties. Ces derniéres sont maintenant maintenues par
une piéce en MACOR. Il faut préciser qu’un autre matériau a été au préa-
lable testé. En effet, dans un premier temps, nous avons utilis¢ du PEEK®
pour ces propriétés thermiques remarquables. Mais, il s’est avéré cassant et
peu fiable malgré de nombreuses procédures de recuit. Le Macor possédant
également des propriétés thermiques remarquables, sa compatibilité a 'uti-
lisation sous vide (peu de dégazage intempestif) et son usinage facile en ont
immédiatement fait un excellent candidat. Surtout, le coefficient de conduc-
tivité thermique trés faible®, laissait entrevoir la possibilité de découpler
entiérement le haut de la chandelle, d’ott est issu le jet et la base du creuset,
pourvoyeuse de vapeur parasite. Les résultats de cette modification ne se sont
pas fait attendre. La figure 2.20 montre 'influence du découplage du haut
et du bas de la chandelle grace a l'introduction d’une piéce en Macor. On
remarque la montée en température du creuset pendant le chauffage de la
chandelle uniquement (courbes rouges). A contrario, on observe clairement le
découplage de ces deux zones lorsque le macor est introduit. (pour les deux
courbes vertes). La présence de la vapeur reste donc marginale.

2.3.2 La chambre de collimation et de compression

La chambre de collimation est constituée essentiellement d’éléments per-
mettant le fagonnage du faisceau. Quatre hublots de verre (BK7), de grandes
fenétres rectangulaires de 120x12 mm, traités anti-reflets permettent ’acces
des lasers de collimation au jet d’atomes. L’étanchéité au niveau des hublots

5. Polyétheréthercétone ou PolyEtherEtherKetone en anglais
6. knsacor—1.46 W.m~ 1. K~! & comparer & la valeur pour l’acier inoxydable de la chan-
delle kgg=25 W.m~1.K~!
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FIGURE 2.20 — Influence du Macor sur le découplage en température de la
base et du sommet de la chandelle sur le jet atomique - Température de
la chandelle (trait plein) et du creuset (trait en pointillés) en fonction de la
puissance de chauffage de la chandelle. Les courbes rouges correspondent aux
températures d’une chandelle en inox. Les courbes vertes correspondent aux
températures pour une chandelle inox-macor. Le découplage thermique est
avere.

est assuré par des joints O-ring en viton résolvant ainsi les problémes du
premier montage.

L’enceinte de collimation est également dotée de quatre bobines d'Helm-
holtz placées au niveau des hublots. Ces bobines permettent la compensation
du champ magnétique terrestre dans la zone de collimation. En effet, cette
étape est sensible a toutes perturbations magnétiques extérieures causant le
déplacement des sous-niveaux Zeeman. En effet, les refroidissement laser en
oT-0~ sont comme un MOT a trois dimensions et pousse les atomes dans les
zones de champ nul. Il faut donc que le champ sur ’axe soit nul sinon le jet
est dévié. Ces bobines sont placées le plus proche possible du jet atomique et
sont composées de 40 spires chacune pour un courant maximum de 1 A /tour
2.21.

Cette chambre de collimation pourra également étre utilisée dans le cadre
de I'étape de compression. Cette étape ne sera pas implémentée immédiate-
ment sur l'expérience qui vise plutdét & démontrer une faisabilité globale.
Pourtant, nous avons vu qu’il était possible de la combiner a I’étape de colli-
mation. En se penchant sur les considérations techniques, il est intéressant de
regarder comment nous pourrions obtenir le fort gradient de champ nécessaire
a la compression. Pour ce faire, nous nous pencherons sur I'idée originale dé-
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veloppée par J. T. M. Walraven [75] qui utilise des aimants permanents. Pour
notre expérience, il sera question d’utiliser de petits aimants permanents de
forme cubique (la longueur de 1’aréte est d’environ 5 mm). Les propriétés de
ces aimants appliqués a notre MO'T-2D sont a I’étude et au vu des premiers
résultats ils semblent convenir.

La chambre de collimation est ensuite séparée de la chambre de détection
par une vanne pneumatique. Une jauge permet de mesurer la pression dans
la chambre qui demeure aux environs du 10~ mbar. La chambre de détection
a été dans un premier temps installée aprés la collimation et la compression
afin de pouvoir évaluer le jet atomique seul avant sa ionisation.

- u
Lentille cylindrique 4 l " ‘
..,——"

L
A

E

Bobinesde
compensation de
champ magnétique

FIGURE 2.21 — Photographie d’une partie du montage expérimental de la
chambre de collimation.

2.3.3 Les sources optiques

L’étape de collimation est une action de la lumiére sur le jet atomique.
Le refroidissement laser nécessite une installation dont les tenants et abou-
tissants techniques vont étre explicités dans le paragraphe suivant.
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La transition de refroidissement du césium sur laquelle nous travaillons
est la raie D2 de longueur d’onde A = 852.3 nm. Cette longueur d’onde
est trés commode car elles peut étre fournie par des diodes laser adaptées au
refroidissement laser. L’intensité de saturation de la transition pour le césium
est faible comparée aux puissances délivrées par les diodes. De plus, les diodes
lasers ont 'avantage d’étre de moindre coiit en comparaison a l'achat d’un
laser et moins encombrantes que les lasers Ti :Sa.

Dans notre expérience, nous utilisons trois diodes laser. Deux de ces
diodes permettent le ralentissement laser avec une source lumineuse permet-
tant le refroidissement a proprement parler et une autre qui sert de repom-
peur, cette notion sera abordée au paragraphe suivant. La troisiéme source
laser offre la possibilité de détecter et de caractériser le jet atomique issu du
jet.

Le laser de refroidissement

La diode de refroidissement est une diode Eagleyard DFB de puissance
maximale de 150 mW. Cette source lumineuse est vouée & étre accordée
avec un décalage vers le rouge de la transition F=4 — F’=5 a l'aide d’un
modulateur acousto-optique qui permet de balayer la fréquence du laser sur
quelques dizaines de MHz (fig. 2.22). Le laser est stabilisé sur cette transition
grace a une détection synchrone a partir d’un signal de montage d’absorption
saturée dans une cellule de césium. La figure 2.23 montre le montage de
faconnage et de stabilisation du faisceau laser de collimation. Les éléments
clés demeurent :

L’isolateur optique Cet outil est un systéme magnéto-optique permettant
la transmission de la lumiére dans une seule direction. Les isolateurs
sont utilisés pour protéger la source lumineuse des réflexions retour qui
peuvent 'endommager ou modifier ses caractéristiques.

Le modulateur acousto-optique L’AOM utilise une onde radiofréquence
afin de diffracter et changer la fréquence de la lumiére laser incidente.
Dans notre cas, cet appareillage permet de décaler le signal laser vers
le rouge de la transition de 10 MHz, soit -2I".

Le dispositif d’absorption saturée La spectroscopie par absorption sa-
turée est une technique qui permet 'observation des transitions spec-
trales du césium. Il offre la possibilité grace a une détection synchrone
et par une boucle de rétroaction de stabiliser la fréquence du laser au
niveau de la transition désirée (fig. 2.22).

Nous avons vu que la puissance laser disponible pour la collimation de-
meurait un point-clé pour la réussite de cette étape. Le faisceau du laser de
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refroidissement va donc passer par un amplificateur laser le BoosTA de chez
Toptica pouvant délivrer une puissance maximale théorique de 500 mW, mais
350 mW en pratique.

Le laser repompeur

Un second laser est nécessaire pour la phase de collimation. Il s’agit du
laser repompeur. Pour le refroidissement, on utilise la transition F=4 —
F’=5 qui est une transition fermée ”. Cependant, plusieurs processus de pertes
sont envisagés, en particulier, 'absorption sur la transition F=4 — F’=4 qui
n’est décalée que de 250 MHz de la transition F=4 — F’=5, qui pompent
les atomes vers le niveau fondamental F=3. C’est pourquoi on utilise une
source laser dite repompeur qui rameéne les atomes du niveau F=3 au niveau
fondamental utile au refroidissement F=4 via l'excitation du niveau F’'=4 (fig.
2.22). Ce laser repompeur est également issu d’'une diode DFB Eagleyard.
Le montage de mise en forme et de stabilisation du laser est identique a
celle décrite précédemment. Hormis, I’absence de modulateur acousto-optique
pour le repompeur. En effet, il n’est pas nécessaire de modifier la fréquence
du repompeur qui est stabilisé exactement a résonance de la transition 6s
(F=3) — 6p3/2 (F'=4).

Les lasers de refroidissement et de repompeur sont mélangés grace a un
cube polariseur avant la séparation du faisceau obtenu en quatre bras laser qui
viendront impacter le jet atomique dans les deux directions transverses. Dans
cette expérience, il n’est pas question de recycler la lumiére comme c’était le
cas dans I'expérience de C. Valentin [68]. Le but est de controler la puissance
de chaque faisceau laser indépendamment afin d’augmenter l'efficacité du
refroidissement en comparaison de expérience de C. Valentin [68]. Une fois
divisé en quatre bras de puissance égale, chaque faisceau est faconné grace
a deux lentilles cylindriques de focales F1 = -25 mm et F2 = 250 mm. Le
faisceau est ainsi élargit et rendu cylindrique afin d’interagir avec le jet sur
toute la longueur et largeur des hublots. Chaque bras est aussi polarisé avec
précaution afin d’obtenir la configuration de refroidissement idéal qui consiste
en deux faisceaux contre propageants polarisés o™ — o~ .

7. On rappelle la régle de sélection F/-F=0,+1.
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FIGURE 2.22 — Diagramme des niveaux du césium employés pour la collima-
tion et ’asservissement laser.

2.4 La détection et la caractérisation du jet
atomique

La détection et la caractérisation du jet atomique ont pour but de mesurer
le flux et la densité du flux atomique issu du four a recirculation de césium.

2.4.1 La détection

La détection se fait par une méthode d’absorption en utilisant une autre
diode laser Eagleyard de puissance maximum de 150 mW mais dont nous
n’utilisons qu’une fraction d’environ 1 mW. Le montage (fig. 2.25) est consti-
tué de la diode et d’'un montage d’absorption saturée. Le faisceau lumineux
est directement envoyé dans la zone de détection. Il faut rappeler que dans
le cas de la détection il n’est pas nécessaire de fixer la fréquence du laser. En
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FIGURE 2.23 — Schéma laser de I'expérience

effet, la source lumineuse sera balayée autour de la transition F=4 — F’=5
afin de pouvoir obtenir le profil Doppler du jet.

Le laser de détection est amené vers la chambre de détection équipé de
hublots traités anti-reflets. Un filtre est positionné le long du trajet afin de
controler la puissance laser de la détection dans le but de ne pas saturer la
transition des atomes. Les hublots sont placés & une distance Lp.; des hu-
blots rectangulaires, a la sortie de la zone de collimation. Grace aux études
théoriques précédentes, il est possible de prévoir la taille et le profil du fais-
ceau dans cette zone (fig. 2.26). Le diamétre total du jet non collimaté et
non comprimé dans cette zone est de 60 mm.

La dimension interne de la chambre est de 63 mm. Pourtant, la taille des
hublots demeure une limitation pour la détection compléte du profil spatial
du jet. En effet, ces derniers ont des ouvertures de plus faibles dimensions
de diamétre nominal 35 mm. On comprend que, dans ces conditions, il nous
sera difficile de dégager un profil total du jet atomique.

La détection se fera par absorption du signal. Le laser est placé & «=90 " de
la direction de propagation du jet. Il traverse ’enceinte et coupe la trajectoire
du jet. Cette configuration nous sera utile pour mesurer le flux atomique en
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FIGURE 2.24 — Photographie d’une partie du montage expérimental des
sources lasers.
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FIGURE 2.25 — Schéma de principe de la détection du jet atomique et de la
collimation.

omettant 1’effet Doppler lié & la vitesse longitudinale des atomes (environ 300
m.s~'). Une autre configuration incluant un angle différent est également &
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FIGURE 2.26 — Profil spatial simplifié du jet atomique non collimaté pour
une détection a la distance Lp;.

envisager. Cette lumiére laser est collectée par une photodiode placée dans

I’axe du laser de détection. Le signal obtenu représente ’absorption de la
lumiére laser par les atomes (fig. 2.27).
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FIGURE 2.27 — Schéma de principe du montage de la détection par absorp-
tion.

2.4.2 La caractérisation du jet thermique

Ce signal est ensuite interprété. Il est possible d’extraire des informations
concernant le flux de ce signal et la distribution de vitesse transverse. Pour

ce faire, nous nous sommes inspirés des méthodes utilisées par C. Slowe [57].
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On utilise la loi de Beer-Lambert qui permet d’établir la relation suivante
qui relie 'absorbance en fonction du detuning laser A(A) & la transmittance
du milieu, ici le gaz atomique, I["—“: :
Iout
I;

ou OD représente la densité optique, o, la section efficace de diffusion, n
la densité moyenne et dy, le diamétre étudié soit 2ry. Il nous faudrait relier
cette relation d’absorbance au flux,

® = ng (T7r3)v (2.16)

A(A) = —In

— 0.D. = ondy (2.15)

calculé ici, simplement en considérant un cylindre homogéne.

De maniére plus précise, dans le cas de notre étude, le faisceau sonde
pourra présenter un angle o comme figuré sur la figure 2.27 qui schématise
la détection par absorption. En introduisant cet angle « et en utilisant 1’effet
Doppler en balayant le laser et donc le décalage A, il possible d’obtenir les
distributions en vitesses par I'expression k.v = kcosa v, + ksinav,. Il faut
distinguer deux cas : dans le premier, on considére a =90 ", soit le faisceau
laser sonde est perpendiculaire a la direction de propagation du jet; dans le
second, 'angle « est petit mais différent de 90 °, par exemple 0 °.

On considére dans un premier temps, ce second cas ou k.v =~ kcosa v,
car v, de Pordre de 300 m.s™* est trés supérieur a v, qui lui est de Pordre de
la vitesse Doppler, soit environ 10 cm.s™!

En posant n(p), la densité n(x,y) en chaque point (x,y), la définition
générale du flux est :

CI>:/O+0027Tpdpn(,0) /O+Oodvf(v)v, (2.17)

et en posant [ égale & dp/sin a, ou [ est la coordonnée le long de I'axe
laser, on peut écrire 'absorbance en fonction du décalage en fréquence A
comme :

A(A):/_ Oodln(p)/o "o f(v) o0, A) (2.18)

o0

avec la section efficace de collisions
0o

A e

En comparant la faible largeur naturelle du laser en comparaison de 'effet
Doppler, on obtient

(2.19)

o(v,A) ~ gFaoé(A +kv) (2.20)
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Ainsi l'effet Doppler impose v, = A/k cosa. Il alors est possible d’établir,
en combinant les équations 2.18, 2.19 et 2.17, une relation entre le flux total
d’atomes et I'absorption du faisceau laser par le jet atomique en fonction du
décalage A :

f+0027rpdpn() 2 tan a
2f0 dpn mkogl

/ A AL) (2o1)

T ro pour un‘J,et homogéne

Les formules ci-dessus sont intéressantes dans le cas général et pour des
angles « différents de 90 °. Pour des raisons techniques, notamment la taille
et la distance séparant les deux hublots nécessaires a ’absorption, il ne nous
a pas été possible d’intégrer sur I'expérience une mesure en angle. Dans notre
cas, les mesures sont donc effectuées pour a = 90 ° . Dans le cas d’'une mesure
perpendiculaire & la direction de propagation du faisceau, on utilise I'effet
Doppler en prenant A’ = A + kv, avec k, le vecteur d’onde. Dans cette
approche, I’absorbance devient

x /fv(vx)a(A— kv, )dv, (2.22)

ou f,(v,) représente la distribution en vitesses de type gaussienne des
particules suivant I'axe Ox et o(A — kov,) décrit une lorentzienne qui carac-
térise les propriétés du laser sonde. La fonction qui décrit I’absorption de la
lumiére laser par les atomes du jet est donc une fonction de Voigt V(A,v,)
soit, la convolution de la distribution gaussienne de type Maxwell-Boltzmann
des atomes et de la distribution de type lorentzienne qui régit la largeur na-
turelle du laser.

Dans ce cas, on prendra comme relation de flux pour interpréter I’absorp-
tion du faisceau sonde et établie a partir de la relation 2.16 :

P ar 270 Amar U (2.23)
0o
oll g est le rayon considéré du jet (ici 2 mm), A4, 'absorption maximale,v
la vitesse moyenne selon z calculée a une température donnée et o la section
efficace de collisions qui a pour valeur 1.41 1072 ecm? [59].

En utilisant cette méthode, il nous a été possible de pratiquer quelques
mesures de flux du jet non-collimaté. Le laser de détection mesurait alors 1
mm de diamétre et avait une puissance de 2 uW. La figure 2.28 montre ces
résultats.

Il est clair que le flux obtenu est dix fois moindre que celui attendu. Les
différences observées peuvent s’expliquer par 'approche utilisée pour calculer
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FIGURE 2.28 — Flux du jet atomique non collimaté théorique (trait plein) et
flux mesuré expérimentalement par absorption (marqueurs rouges).

le flux total en sortie du four a recirculation. En effet, lors de ce calcul, il
n’a pas été pris en compte le fait que le césium était amené par capillarité
au sommet de la chandelle. ’approximation du calcul consistait & ne tenir
compte que de ’évaporation d’une goutte de césium liquide. On observe
également un début d’effet de saturation autour de 450 K ou le flux atteint
les 10'3 at.s~!. Ce phénomeéne peut se comprendre comme la transition pour
le jet atomique d’un régime effusif & un régime collisionnel. Lors de notre
étude en début de chapitre, cette limite due a la géométrie du four était fixée
a 455K (fig. 2.2).

Mesure de la collimation

La caractérisation de la collimation s’est effectuée de facon similaire. Nous
avons donc testée ’étape de collimation. L’intensité des lasers pour chaque
bras dont les puissances sont indépendantes est de 2 mW.cm ™2 ce qui corres-
pond a un paramétre de saturation s proche de 2. Ce paramétre, du a des
contraintes techniques comme la limite de 'amplificateur et les pertes dus
aux différents éléments optiques, reste inférieur a celui utilisé lors des simu-
lations de collimation. Les lasers sont polarisés circulairement o* - o~. Les
points critiques aux réglages de cette étape de collimation sont la balance des
puissances entre chaque bras et la mise en place des polarisations. Le laser
de caractérisation posséde les propriétés similaires a celles utilisées pour la
détection et la caractérisation du flux du jet thermique.

Nous avons procédé a un diagnostic de coupe du jet atomique avec le
faisceau laser de caractérisation afin d’extraire le profil spatial du jet d’atomes
(fig. 2.29). Pour différentes températures de fonctionnement, le faisceau laser
a été déplacé sur un axe transverse du jet atomique. Nous pouvons alors
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(a) Profils spatiaux obtenus en absorp-
tion du jet thermique (traits tiretetés
- marqueurs creux) et du jet collimaté
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(b) Profils spatiaux obtenus en absorp-
tion du jet thermique (marqueurs carrés
bleus) et du jet collimaté (marqueurs tri-
angles rouges) a la température de fonc-
tionnement du four & recirculation de 425
K. Ces profils indiquent le flux du jet en
fonction de la position du faisceau sonde.

FIGURE 2.29 — Profils spatiaux obtenus en absorption de la caractérisation

du jet atomique thermique et collimaté. Le flux est indiqué en at.s™

1 -1

.m car

la caractérisation s’effectue en étudiant le jet spatialement par tranche.
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(a) Profils d’absorption du jet thermique
et du jet collimaté. La troisiéme courbe
correspond & notre référence de fréquence
obtenue par le signal d’absorption saturée
dans le montage du laser de détection.
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(b) Agrandissement du profil d’absorp-
tion du jet atomique Le profil collimaté
(bleu) est ajusté par une lorentzienne et le
profil non collimaté (rouge) par une gaus-
sienne afin de pouvoir déterminer la vi-
tesse transverse du jet thermique.

FIGURE 2.30 — Mise en évidence de la collimation.

observer les profils des jets thermiques et collimatés. En nous intéressant
particuliérement aux profils obtenus pour la température de fonctionnement
a 425 K, nous remarquons clairement 'effet de la collimation. Bien que le
flux total du jet soit identique pour les deux profils (on retrouve les mémes
valeurs en intégrant sur tout le profil), il est visible que le jet collimaté est plus
intense en son centre avec une valeur pic pour le flux de 3.5 10'! at.s~'m~".
Il faut noter qu’en intégrant le flux sur tout le profil, on retrouve les valeurs
obtenus dans la figure 2.28.

Sur la figure 2.30, nous pouvons observer le profil en absorption des jets
thermiques et collimatés. Les transitions 6s (F=4) — 6ps/ (F’=3) et 6s
(F=4) — 6ps/2 (F'=4) sont peu visibles. Ceci est principalement du au fait
que l'absorption est faite en I'absence de repompeur. Il n’y a donc que la
transition 6s (F=4) — 6p3/2 (F'=>5) qui soit cyclante et centrée sur 0 MHz. On
ne préte donc attention qu’a cette transition pour nos analyses de résultats.
Nous constatons un effet de la collimation du jet qui présente un profil affiné
ce qui correspond & une réduction de la largeur & mi-hauteur. Cette largeur
a mi-hauteur est comme nous I'avons vu proportionnelle a la distribution de
vitesses transverses présentes dans le jet.

Nous avons vu que le signal d’absorption obtenu est décrit par une fonc-
tion de Voigt, soit la convolution d’une fonction de type gaussienne et d’'une
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fonction de type lorentzienne. Avec une largeur naturelle du niveau & 5MHz,
il est difficile d’extraire une vitesse inférieure & 1 m.s~! alors que la vitesse
Doppler du césium est de 10 cm.s~L. 1l est alors difficile d’extraire la vitesse
transverse du jet collimaté et s’assurer ainsi de I'efficacité de la collimation. Il
faudra étre en mesure de connaitre parfaitement les propriétés du laser sonde
afin de pouvoir déconvoluer les deux profils. Cette hypothése a été envisa-
gée mais s’est avérée difficile a appliquer, notamment devant la difficulté a
connaitre facilement certains parameétres comme la largeur spectrale du laser.
Nous considérons que I’élargissement du profil collimaté est essentiellement
di a la contribution de la largeur naturelle du niveau et de la largeur du
laser. Nous ajusterons donc le profil du jet collimaté avec une fonction lo-
rentzienne. La largeur & mi-hauteur d’un profil de Voigt peut étre dégagée en
considérant 1’association des largeurs gaussienne et lorentzienne. La largeur
a mi-hauteur Ly, peut étre estimée par :

Ly oigt = 0.5346 Liorent- + \/ 0.2166 L% ... + L2, 0ss (2.24)

OU Lporentz = 277 €t Lgauss = 204/ 21n(2) avec o, 'écart-type de la fonction
gaussienne et v, la largeur & mi-hauteur de la fonction lorentzienne.

Ainsi, en ajustant la largeur des profils de la figure 2.30, on a Ly, =15
MHz et Lyorent-=— 7 MHz. Ces résultats nous permettent d’établir une valeur
de la vitesse moyenne transverse du jet atomique non collimaté approchant
les 7 m.s7!8 TLa vitesses transverse attendue obtenue a partir de 'angle
moyenf est d’environ 13 m.s~'. La différence constatée provient du fait que
le jet dans la zone de détection n’est visible que partiellement du fait de
sa taille trop importante. Ainsi, nous ne pouvons avoir accés a tout le jet
atomique et mesurer sa vitesse transverse en totalité.

Une seconde solution pourrait permettre d’étudier la divergence du jet
thermique et aprés ’étape de collimation. Il suffirait d’installer une seconde
zone de détection et de mesurer la taille du faisceau dans ces deux régions.
Pour le jet thermique, cette solution n’est pas applicable étant donné la di-
mension du jet dans la premiére zone de détection. Il aurait fallu implémenter
une chambre de trop grande dimension. Concernant le jet collimaté, la se-
conde zone de détection a été implémentée.

Les résultats présentés ci-dessus ont été obtenus au cours des derniers mois
de cette thése. Malheureusement, il ne nous a pas été possible de mener plus
loin nos études. Le jet issu du four a recirculation présente encore quelques
faiblesses. A faibles températures, le jet semble fonctionner selon nos attentes.
Pourtant, a mesure que la température de la chandelle est élevée, le jet de

8. En effet, leffet Doppler indique que o = kv
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césium semble se tarir. Il semblerait que la fonction d’apport de la méche
soit inférieure & celle de la consommation du four (fig. 2.31).
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FIGURE 2.31 — Mesure d’absorption du jet atomique (Marqueurs carrés) et
de la température de la chandelle (trait plein rouge) en fonction du temps.
On observe clairement un effet de saturation de I'apport de césium par la
meéche.

Entre la premiére série de mesure présentées plus en avant et celle présen-
tant cet effet de seuil, le four & recirculation a été remonté de nombreuses fois.
Il semblerait que les différences de fonctionnement soient dues a de subtils
détails lors du montage. La piste pour élucider ce mystére suit les différentes
possibilités d’introduire la méche dans la chandelle, notamment concernant
sa densité. Il semblerait qu’introduire peu de méche soit préférable. Ce détail
fournirait en effet la clé quant aux patents problémes de capillarité.

2.5 Conclusion

La conception et le montage de I'expérience ont permis le développement
d’un jet atomique de césium issu d’un four & recirculation. Les nombreux
montages du four a recirculation ont montré les problémes d’apport de cé-
sium par la meche qui semblent provenir de la maniére dont cette méche
est implémentée dans 1'expérience. Ce point critique semble primordial a ré-
soudre afin de pouvoir profiter pleinement de la stabilité des performances
du four a recirculation.
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Les études théoriques préliminaires montraient la possibilité de produire
un faisceau d’atomes dont le flux pouvait atteindre les 2.10'* at.s™! et avec
une divergence moyenne de 43 mrad. La collimation d’un jet rapide a été
étudiée et indiquait la potentialité de collimater environ 30% du faisceau
issu du four jusqu’a la température Doppler du césium qui est 125 uK.

Le montage expérimental entiérement concu pour cette expérience a mis
en évidence la création d’un jet atomique dont le flux avoisinait les 10*® at.s™*

pour une vitesse transverse mesurée a environ 7 m.s .

De I'étape de collimation, il a été possible d’extraire I'information de flux
qui atteignait une valeur pic au centre du faisceau d’environ 10'2 at.s~t.m~!.
Malheureusement, pour des raisons techniques, nous n’avons pu étre en me-
sure de vérifier quantitativement l'efficacité de la collimation en mesurant la
divergence.

L’étape de compression a été abordée bien qu’absente de cette premiére
version. Cette étape sera nécessaire pour évaluer les performances de la fu-
ture source d’ions. Il a été précisé que la compression d’un jet rapide par la
combinaison d’une mélasse optique, d'un champ magnétique et en pompant
les atomes optiquement est tout a fait envisageable [73]. Cependant, les per-
formances de la compression pourront difficilement surpasser une densité de
10M at.em™ [74].
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Chapitre 3

L’ionisation par champ d’atomes
de Rydberg

Le jet atomique issu du four a recirculation est a ce stade collimaté et
éventuellement compressé. Pour fournir une source utilisable dans une co-
lonne FIB, il faut procéder a l'ionisation du jet d’atomes. Cette étape d’io-
nisation n’a rien de trivial. Il est nécessaire d’établir un schéma d’ionisation
qui permettra de conserver la forte brillance et la faible dispersion en énergie
induite par le refroidissement laser. Il est également nécessaire de prendre
en considération la minimisation des aberrations sphériques et chromatiques
apparaissant lors de la création et de ’extraction par champ électrique des
ions.

Nous avons discuté des nombreuses contributions provenant de la photo-
ionisation avec un schéma laser permettant en deux ou trois étapes d’exciter
I’atome au-dela de la limite classique d’ionisation. En particulier a cause
du champ électrique d’extraction dans la zone d’ionisation laser, ce procédé
n’est pas utilisable dans notre cas, ot 'on souhaite conserver une faible dis-
persion en énergie du jet d’ions. Nous rappelons, en effet, que lors de la
photo-ionisation la dispersion en énergie est définie par AFE = 0 . Eepiraction,
oll o représente la largeur du faisceau laser ionisant et Feyirqction, 16 champ
électrique nécessaire a 'extraction des ions. Ainsi, par un rapide calcul qui
nous servira d’exemple, pour un champ d’extraction de 1kV /cm, le waist la-
ser w pouvant étre difficilement inférieur & 10 pum, la dispersion en énergie
due a l'ionisation sera toujours supérieure a 1leV, ce qui n’est pas vraiment
meilleur que ’état de ’art actuel des sources d’ions. Il pourrait étre envisagé
de baisser le champ électrique mais pour contrer les effets d’une explosion
coulombienne du jet due & un plus fort courant ionique, il nous faut extraire
les ions créés a plus fort champ électrique (supérieur a 1kV /cm). De ce fait
la dispersion en énergie en sera affectée d’autant. Ce cas de figure ne fait
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évidemment pas partie de nos objectifs.

Une autre limitation a propos de la photo-ionisation concerne la puis-
sance laser nécessaire pour ioniser un jet rapide. Pour un jet atomique de
vitesse longitudinale de 100 m.s!, Iionisation ne sera effective qu’avec une
énorme puissance laser de 'ordre de 10W (et un waist laser de 10um) [76].
Il faut préciser qu’une telle puissance représente la limite des lasers indus-
triels actuels pour certaines longueurs d’ondes qui ne sont par ailleurs pas
celles de notre schéma d’ionisation. Pour contourner cette difficulté, il nous
faudrait développer une cavité optique externe robuste ce qui constituerait
une contrainte supplémentaire non négligeable.

[’idée novatrice de notre expérience repose en partie sur 'utilisation d’un
nouveau schéma d’ionisation qui nous permettra de résoudre ce probléme :
exciter les atomes du jet vers des états de Rydberg. Ceci a ’avantage :

e de limiter la dispersion en énergie due a I'ionisation ;

e d’accélérer plus fortement les ions, entrainant ainsi une réduction des
effets coulombiens ;

e de nécessiter moins de puissance laser;

e d’utiliser une propriété des atomes de Rydberg, le blocage dipolaire, qui
permet un arrangement spatial entrainant moins d’effets coulombiens
stochastiques en évitant de créer des particules trop proches.

Pour ce faire, nous allons exciter les atomes du jet vers un état de Rydberg
et ensuite ioniser par champ les atomes excités du jet [77]. Ce choix repose
principalement sur la propriété des atomes de Rydberg & s’ioniser quasi-
instantanément a un champ électrique donné donc a une tension donnée. Cet
état de fait nous permettra de maintenir un meilleur controle de I'ionisation
et d’obtenir ainsi plus aisément un jet monochromatique. Un second point
concerne la faible puissance laser nécessaire pour exciter ces atomes. En pra-
tique, il nous faut fournir quelques centaines de milliwatts pour exciter les
atomes vers les états de Rydberg [78].

Dans ce chapitre, nous allons exposer notre schéma et expliciter les choix
et méthodes privilégiés pour chaque étape. Aprés une succincte présentation
des atomes de Rydberg, nous nous concentrerons sur le choix du niveau de
Rydberg adapté a notre schéma d’ionisation. Puis, nous nous intéresserons
aux profils de champ électrique nécessaires a cette étape. Enfin, nous dévelop-
perons les méthodes qui nous ont permis de concevoir le montage mécanique
des électrodes produisant le champ électrique d’ionisation et d’accélération
qui sera présenté dans une derniére partie.
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3.1 Les atomes de Rydberg

Un atome de Rydberg est un atome excité, dont un ou plusieurs des élec-
trons occupent un haut niveau d’énergie caractérisé par un nombre quantique
principal n!. Ces atomes de par leurs caractéristiques ont des propriétés re-
marquables. Les atomes de Rydberg ont fait leur premiére apparition grace
a la découverte par J. Balmer d’'une formule empirique qui relie les longueurs
d’onde de la lumiére aux transitions atomiques de I'atome d’hydrogeéne. Plus
tard, J. Rydberg généralisa ce concept et montra 'existence de séries de ni-
veaux discrets d’énergie de plus en plus proches en énergie et convergents
vers une limite finie. Dans les années 70, les atomes de Rydberg ont été
énormément étudiés notamment pour la transition qu'’ils représentent entre
la vision des états liés en énergie et le continuum et surtout pour leurs pro-
priétés qui permettent de nouvelles expériences difficiles voire impossibles &
produire avec des atomes normaux [78].

L’électron excité est dans la majorité des cas assez éloigné et donc trés
peu lié au cceur constitué du noyau et du reste du cortége d’électrons. Cette
caractéristique rend les atomes de Rydberg trés sensibles a leur environne-
ment et a toutes perturbations extérieures. Ils présentent également de fortes
possibilités de polarisabilité et peuvent avoir un grand moment dipolaire. Ces
propriétés ont été étudiées a de nombreuses reprises [78].

Pour un atome de Rydberg simplement excité, il est possible de décrire un
tel systéeme d’états, en premiére approximation, comme un systéme d’états
hydrogénoides. Les énergies et fonctions d’onde sont donc connues et so-
lubles analytiquement. Afin d’inclure les effets des électrons internes, il est
nécessaire d’ajouter un défaut quantique 9d,;; qui refléte I'effet d’écrantage
des électrons internes par rapport au noyau et remplace le nombre quantique
principal n par le nombre quantique effectif n*.

N =n— 0y, (3.1)
avec la formule de Ritz pour le défaut quantique [78|

G2(1j) 04(Lj)

Ontj = 0o(lj) + [n—(1))? " [n— do(ly)]

Tt (3.2)

Pour I'atome de césium, les valeurs des paramétres dy et do sont dispo-
nibles dans la littérature [79] [80] pour chaque niveau orbital considéré et
listés dans le tableau 3.1.

1. On parle ici de nombre quantique principal élevé. Pour un atome de Rydberg, n est
typiquement supérieur a 10.
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’ Série H 50 ‘ 52 ‘
ns 4.049325 | 0.2462
npi/e || 3.591556 | 0.3714
npz/e || 3.559058 | 0.3740
ndsz/y || 2.475365 | 0.5554
nds/, || 2.466210 | 0.0670
nfsse || 0.033392 | -0.191
nfrse || 0.033537 | -0.191

FIGURE 3.1 — Tableau récapitulatif des valeurs des paramétres dy et do du
césium.

Propriétés Dépendance en n* | Valeurs indicatives
pour n = 30
Energie de liaison n*—2 150 cm ™!

Rayon orbital n*? 1000 aq
Section efficace géométrique n*4 7.107% m~2
Moment dipolaire électrique n*? 1000 q. ag

Durée de vie n*3 30 us
Champ classique d’ionisation n*—* 700V.cm ™!

FIGURE 3.2 — Tableau résumant quelques propriétés remarquables des atomes
de Rydberg en fonction de n*, le nombre quantique principal effectif.

En utilisant la théorie du défaut quantique, on peut exprimer les proprié-
tés remarquables des atomes de Rydberg en fonction du nombre quantique
principal effectif n*. Ces propriétés générales sont résumées dans le tableau
(3.2).

Ces propriétés des atomes de Rydberg vont induire la recherche d’une
forme de champ électrique spécifique qui répond a certains critéres afin d’ex-
citer et d’ioniser un maximum d’atomes du jet tout en conservant une faible
dispersion en énergie.

3.1.1 L’excitation Rydberg

L’excitation Rydberg est une excitation laser qui se décompose, pour
des raisons liées aux puissances laser commercialement disponibles pour les
longueurs d’onde étudiées, en général en un minimum de deux étapes d’ex-
citation.

Un schéma classique d’excitation Rydberg comporte donc une excitation
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a deux ou trois niveaux. Du fait des cycles d’émission spontanées et stimulées
du niveau intermédiaire, il est impossible d’espérer avec une excitation inco-
hérente un taux d’excitation Rydberg supérieur a 50 % pour une excitation
a deux niveaux et a 33% pour une excitation a 3 niveaux.

Il faut noter également une limitation a I'excitation Rydberg du fait méme
des propriétés de ces atomes. Une tres forte densité d’atomes de Rydberg est
impossible du fait du blocage dipolaire induit par ces particules. Le blo-
cage dipolaire est un phénomeéne produit par le grand moment dipolaire de
ces atomes. Ce phénoméne dépend de la polarisabilité de ’état considéré.
Lorsqu'un ensemble d’atomes est excité vers un état de Rydberg, le premier
atome porté dans cet état va interagir fortement avec ses voisins. Et, ainsi,
de cette interaction résultera un décalage en énergie du niveau de Rydberg
que l'on souhaite exciter. Si le décalage est supérieur a la largeur spectrale
du laser, 'excitation vers cet état de Rydberg ne sera plus envisageable pour
ses voisins. La suite de I'excitation en sera limitée. On parle alors de blocage
dipolaire [81],[82],[83]. Il faut noter que la densité limite du blocage dipolaire
dépend de I'état considéré. Pour notre étude et aprés une rapide estima-
tion, nous pouvons considérer qu’elle est du méme ordre de grandeur que
notre limite de densité en compression, soit 10° at.cm™3 et 10!! at.cm™ se-
lon I'état de Rydberg considéré. Nous prendrons donc la valeur intermédiaire
10'Y at.cm ™3 dans la suite de nos simulations.

L’excitation Rydberg peut cependant atteindre jusqu’a 100% d’efficaciteé.
Sil’on souhaite une excitation totale de la population atomique, il est possible
d’employer une technique autre qui permet une excitation cohérente. Dans
ce cas, on utilise un procédé appelé RAP (Rapid Adiabatic Passage). Cette
technique fournit une méthode robuste et efficace qui permet le transfert
totale de population entre deux états. Il s’agit de balayer la fréquence du
laser. Le balayage du laser permet de remplir les conditions d’une interaction
adiabatique en présence d’un champ électrique. Il se produit alors un transfert
complet de populations de I'état fondamental & 1’état excité. Les détails de
cette méthode sont largement énoncés dans la littérature [84]. Cette technique
demeure cependant peu évidente & mettre en ceuvre dans un premier temps,
notamment concernant la puissance laser requise. C’est pourquoi pour le
développement de la source, la possibilité d’atteindre un taux d’excitation
a 100% sera mise de coté sans toutefois étre oubliée pour les performances
futures de la source.

Cependant, il sera nécessaire de trouver un compromis entre 'efficacité
d’excitation et la dégradation de la brillance par effets coulombiens. En effet,
une excitation totale des atomes de Rydberg peut se produire en annihilant
le blocage dipolaire en choisissant un état de faible moment dipolaire. Ceci
entrainera une augmentation de la densité qui se traduira par une augmen-
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tation des interactions coulombiennes. A I'inverse, la densité controlée par le
phénomeéne de blocage dipolaire lors de l'excitation Rydberg réduira les ef-
fets coulombiens mais sera de moindre efficacité. Dans notre cas, la méthode
d’excitation des atomes n’est pas une priorité pour démontrer la faisabilité
du processus d’ionisation a partir d’atomes de Rydberg, nous ne considé-
rons pas ’excitation par le procédé RAP et nous baserons donc sur un taux
d’excitation empirique? et conservatif de 10%.

Une contrainte supplémentaire s’impose lors de 'excitation laser. En pré-
sence d’un champ électrique, les états électroniques de I’atome vont subir une
modification qui se traduira par un décalage des raies spectrales en plusieurs
composantes. On parle de décalage Stark. Afin de limiter 'effet Stark, il est
primordial d’opérer en champ uniforme. Dans le cas d’un faisceau laser d’ex-
citation spectralement fin, il est impératif de controler le gradient de champ
électrique au moment de l'excitation. En effet, une trop grande fluctuation
du champ électrique aura pour effet de mettre hors résonance avec le laser
d’excitation I'état visé lors du mouvement des atomes (fig. 3.3).

Nous avons choisi un champ croissant le long de I’axe de propagation. Il est
important d’exciter les atomes dans un champ homogéne et proche du champ
limite d’ionisation. Cette derniére contrainte est nécessaire pour deux raisons.
Dans un premier temps, les atomes excités ont une durée de vie 7 tetime
qui, comme indiqué dans les propriétés des atomes de Rydberg, dépend du
niveau considéré et dont les valeurs seront discutées plus loin. Ceci sera a
prendre en considération lors du choix du niveau de Rydberg a atteindre
pour la création de notre jet monocinétique. Un second point est & analyser.
On remarque sur la carte de niveaux Stark (fig. 3.4)® qu’a mesure que le
champ électrique augmente, il y a possibilité pour I’atome de passer prés de
nombreux croisements évités. La probabilité d’une ionisation multiple liée
aux croisements de niveaux est non négligeable ce qui aura pour conséquence
une augmentation de la dispersion en énergie. Ainsi, en excitant I’atome loin
de la limite classique d’ionisation, il nous faudrait pourvoir & un controle
strict du gradient de champ électrique afin d’ioniser I’atome au niveau et au
champ voulu. Pour limiter cette contrainte de controle de gradient de champ
sur une trop grande distance, nous prendrons le parti de tenter d’exciter
I'atome juste sous le champ électrique d’ionisation (fig. 3.4).

2. Ce taux est couramment observé au Laboratoire Aimé Coton, lors d’expériences
étudiant le blocage dipolaire

3. Nous avons choisi la carte du sodium mais celle du césium est similaire. Ce choix se
justifie plus tard par I’étude d’atomes de Rydberg particuliers qui n’ont pas été étudiés
dans le cadre du césium

108



L’ionisation par champ d’atomes de Rydberg
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FIGURE 3.3 — Schéma de principe de 'excitation Rydberg en champ. La zone
orangée horizontale correspond a la largeur spectrale du laser d’excitation.
Afin de maintenir une excitation laser efficace, il faudra donc maintenir le
champ électrique dans une fenétre Fryonance (€n vert). Si le champ électrique
dérive et s’éloigne trop de cette valeur, par exemple vers Fiorsrsonance (€N
rouge), 'excitation s’effectue alors hors résonance et est dons moins efficace.

3.1.2 L’ionisation par champ - Le choix du niveau Ryd-
berg

L’ionisation des atomes de Rydberg

Les atomes de Rydberg créés a partir du jet collimaté et compressé vont se
propager avec la vitesse longitudinale moyenne initiale d’environ 300 m.s™!.
Ils seront ensuite ionisés lorsque le champ électrique sur ’axe de propagation
correspondra au champ d’ionisation du niveau de Rydberg choisi. Dans un
champ uniforme, les atomes seront ionisés quasi-instantanément. Ainsi, en
s’ionisant dans un méme point de ’espace, et donc sur une méme équipo-
tentielle, la distribution des ions a 'ionisation ne créera pas de dispersion en
énergie. Pourtant, le diable est dans les détails, toute la subtilité et la dif-
ficulté de notre approche sont contenus dans I’adverbe quasiment. En effet,
I'ionisation d’un atome de Rydberg se déroule sur une durée non négligeable
a 1’échelle de notre expérience. Les atomes se propagent a une vitesse lon-
gitudinale de quelques centaines de métres par seconde dans un champ non
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FIGURE 3.4 — Diagramme Stark des niveaux d’énergie du sodium (Na) en
fonction du champ électrique pour n~ 20 et m=0. La zone grisée se trouve au-
dela de la limite classique d’ionisation. La zone ol nous souhaitons exciter les
atomes est indiquée par I’étoile. Elle se situe juste avant la zone d’ionisation
et en l'absence de croisements évités. Cette figure est empruntée a [78].

nul. Le fait qu’ils ne s’ionisent pas tous en méme temps mais en conservant
leur mouvement dans le champ entraine qu’ils s’ioniseront & des points de
I’espace différents et donc a des potentiels différents. La différence de voltage
dépendante de la vitesse d’ionisation des Rydberg va induire une dispersion
en énergie due a lionisation. Il est donc important de se pencher un peu
plus sur ce point. Le processus d’ionisation des Rydberg [85] peut étre dans
un cas simple considéré par une approche classique. Si on considére le cas
soluble analytiquement de I'atome d’hydrogene, le potentiel coulombien V'
de I'électron dans un champ électrique statique F = FZ s’écrit en unités
atomiques :

V(F,2) = % P (3.3)

ou r est la distance électron-noyau.

Sur la figure 3.5, on remarque que le potentiel admet sur 'axe Oz un
point-selle a V,(F) = —2v/F pour F, = W?/4 ou W est I'énergie de liaison
de I’électron. L’atome, dont I’électron est excité et peu lié par rapport au
ceeur, peut alors s’ioniser si son énergie est supérieur a Vi(F') lui permet-
tant de surmonter la barriére de potentiel. En premiére approximation, ce
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raisonnement reste valable pour les atomes plus complexes comme le césium.

0.2 T T T
Potentiel de Coulomb ——

0.1 Potentiel avec champ électrique """

0

0.2

Potentiel V

0.3

04

05 | 1 | ] | 1

FIGURE 3.5 — Représentation schématique du potentiel d’interaction de I’élec-
tron en présence ou non d’'un champ électrique statique. On voit qu’en pré-
sence du champ électrique, la barriére de potentiel s’abaisse et 1’électron peut
passer a travers par effet tunnel ou directement. L’ionisation devient possible.

Comme les énergies des états de Rydberg n sont données par € = —1/2n?,
on en déduit alors une expression du champ classique d’ionisation E,. donnée
en unités atomiques :

1
Ee = 1o

Cette formule fournit une bonne approximation du champ classique d’io-
nisation des états de Rydberg (fig.3.6).

Le phénoméne d’ionisation des atomes de Rydberg peut s’avérer com-
plexe. Du fait de la levée de dégénérescence des moments orbitaux due a
leffet Stark en présence d’un champ électrique, il faut nuancer cette image
classique de l'ionisation des atomes de Rydberg. L’effet Stark produit une
levée de dégénérescence des états [ qui se séparent en présence d’un champ
électrique. L’énergie des niveaux s’écrit alors, en premiére approximation,
comme

(3.4)

1 3
=——+=-(ny —no)n F 3.5
oll ny etng sont les nombres quantiques introduit lors du passage en coordon-

nées paraboliques qui satisfont ny + ny + |m| + 1 = n. Si on considére m=0,
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Champ électrique clasi?]iﬂue d'ionisation (V.cm™)
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FIGURE 3.6 — Champ classique d’ionisation des atomes de Rydberg en fonc-
tion du nombre quantique principal n

I’état ny —ny = n—1 sera décalé vers de plus hautes énergies. On parle d’état
bleu. A contrario, I'état no — ny = n — 1 sera décalé vers des énergies plus
basses, on parle alors d’é¢tat rouge. La relation (3.4) se rencontre alors sous
la forme E. = €*/4. Cette valeur de champ d’ionisation est entiérement rece-
vable pour les états extrémement rouges de n élevé. En effet, les états rouges
s’ionisent plus facilement que les états bleus bien qu’ils aient des énergies de
liaisons plus élevées. Pour les autres états rouges, ils s’ionisent généralement
légérement sous la limite classique d’ionisation. Le processus d’ionisation des
états rouges se produit par effet tunnel. Ces états s’ionisent plus rapidement
a mesure que le champ électrique augmente. De nombreuses études référent
aux taux d’ionisation des atomes de Rydberg [85]. Quant aux états bleus
de I'atome d’hydrogéne, leur champ d’ionisation reste plus difficile a évaluer.
Apres la limite classique d’ionisation, les états bleus de I’atome d’hydrogéne
ne sont pas tous ionisés.

Toutefois, dans le cas des atomes non-hydrogénoides, c’est le cas du cé-
sium, on observe un couplage spin-orbite entre les états bleus et les états
rouges du niveau inférieur, du fait de 'effet Stark, qui se traduit par un croi-
sement évité. Ce mélange de niveaux propres aux atomes non-hydrogénoides
implique que les états bleus s’ionisent au méme champ que les états rouges.
On parle d’auto-ionisation. Aprés la limite classique d’ionisation, les états
de 'atome de césium sont donc tous ionisés. On peut ainsi considérer la for-
mule 3.4 comme étant valable pour le césium. Dans les unités du systéme
international (SI), elle s’écrit E,. ~ 312 1—204.
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Le choix du niveau d’excitation

Ce propos a mis en lumiére la facilité a ioniser les états de Rydberg de
I’atome de césium. De ce fait, nous allons considérer l'ionisation par champ
électrique de tous les états de Rydberg du césium par le processus d’ioni-
sation par effet tunnel. De plus, il faut savoir que le taux d’ionisation des
atomes de Rydberg augmente considérablement avec le champ [85]. Cest
pourquoi, notre schéma d’ionisation devra comporter en plus d’une zone de
gradient de champ faible pour I'excitation des atomes une zone d’ionisation
dans un fort gradient. Ces deux zones se doivent également d’étre proches
spatialement pour ne pas laisser 'opportunité a ’atome de se désexciter du
fait de sa durée de vie. Enfin, le processus d’ionisation par effet tunnel rend
difficilement quantifiable la dispersion en énergie produite par l'ionisation.
Nous n’avons trouvé aucune étude fournissant des résultats exhaustifs sur le
temps d’ionisation des atomes de Rydberg excepté pour 'atome d’hydrogeéne
[86]. Maintenant que nous avons cerné le probléme, la question demeure. Quel
niveau de Rydberg devons-nous choisir pour qu’il remplisse tous ces critéres ?

Nous avons donc mis au point une simulation numérique simple nous
permettant de mieux identifier les états susceptibles de s’ioniser rapidement
dans un gradient élevé et dont le champ d’ionisation nécessaire reste a étre
évalué.

La simplification de notre probléme d’ionisation des atomes de césium
repose sur le fait que la simulation prend en considération le modéle d’un
atome d’hydrogeéne. Les atomes se retrouvent donc dans un champ qui croit
le long de leur déplacement avec un gradient de champ que nous avons choisi
fixe en premiére approximation. Pour nos premiéres évaluations, la variation
du gradient de champ n’est pas apparue essentielle.

Fort de ces considérations, nous avons pu évaluer le champ d’ionisation
classique et surtout la probabilité d’ionisation des atomes. Cette probabilité
est définie en fonction du taux d’ionisation en unités atomiques I" [86]

B (4R)2n2+m+1 2 1 3 ) ) 53
I= iy (113 5 )] exp[—gR—Z—ln F(34n5+434nom—+46ny+7m +23m+§)]
(3.6)

oit R = (—2E)%/?/F avec E,, 'énergie de I'état de Rydberg définie par
la théorie de perturbations.
comme

dpionisa won
Tt = (1 - Pionisation) P(F<Z)) (37)

Aprés un changement de variable z(t) = zo + vt, on peut définir la pro-
babilité d’ionisation en fonction du temps par
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P(ZO + Ut) = e ft T[F(zo+vt')]dt’ (38)

La simulation consiste a évaluer le processus d’ionisation d’un jet ato-
mique dont toutes les particules se déplacent avec une vitesse longitudinale
v de 300 m.s~!, pour les états n — 10, 20, 30, 40 et 50 et des valeurs de m
de 0, ngo =n—1et ny =n—ny —m — 1. Il nous a été possible d’évaluer
la dispersion en énergie créée lors de 'ionisation des particules. En effet, en
considérant la probabilité d’ioniser 20% et 80% des atomes, on extrait la
dispersion spatiale due a la propagation du jet suivant 'axe z Az = 25 — 21
entre ces deux probabilités. Il faut noter que ces probabilités d’ionisation ont
été choisies arbitrairement. Le champ électrique étant en constante augmen-
tation, le voltage en z; sera différent de celui en z,. On pourra donc conclure
sur la dispersion en énergie des atomes ionisés a 20-80%. Ces résultats sont
résumés par la figure (3.7) qui montrent I’évolution du AE en fonction du
gradient de champ fixe et du niveau de Rydberg considéré.

Dispersiori I?‘n énergie (eV)

B
]l}i L -__-_-_-__-_-_-__-
—y —_
10°F o
—
108+
]Dl L
100 L
10 =
107 e H |
107 —
. ‘ = Gradient de champ (V.cm™".cn™
| ll}d . P ( )

F1GURE 3.7 — Courbes de la dispersion en énergie a 'ionisation causée par le
temps d’ionisation des Rydberg en fonction du nombre quantique principal n
considéré (de n =10 (rouge) a n=50 (bleu)) et du gradient de champ appliqué
le long de I'axe de propagation des atomes.

Ces différentes figures (fig. 3.6 et fig 3.7) montrent bien le dilemme présent
entre les états de Rydberg bas (inférieurs a 30) et hauts (supérieurs a 40).
Ces derniers présentent des valeurs remarquables de dispersion énergétique

114



L’ionisation par champ d’atomes de Rydberg

de lordre de 0.1 eV pour des gradients de champ acceptables mais leur faible
champ d’ionisation laisse présager le pire quand a l'extraction des charges
et les effets coulombiens. Tout I'inverse des niveaux bas qui eux s’ionisent a
champ fort mais ne fournissent aucun avantage lors de I'ionisation pour la
monochromaticité du jet d’ions.

Au vu de ces résultats, Le compromis acceptable reste de choisir le ni-
veau n=30. Le champ d’ionisation classique défini par la simulation est de
700 V.cm~!. Pour la suite des évaluations, nous considérerons également le
niveau n=29 pour lequel le champ électrique classique d’ionisation est de
1000 V.cm~t. De plus, la dispersion en énergie est d’environ 0.5 eV pour un
gradient de champ fixe de 10* V.em~!.cm™! et peut étre abaissée jusqu’a 0.05
eV pour un gradient de champ fixe 10° V.em~t.cm™!.

Il faut cependant noter que d’autres pistes subsistent. Il existe des états
de Rydberg qui permettent de mieux contourner ce probléme de dispersion
en énergie due au temps d’ionisation. Ces états exceptionnels s’ionisent plus
rapidement que les états plus standards et au dela de la limite classique d’io-
nisation (fig. 3.8). Leur présence est due a des effets de croisement ou d’inter-
férences entre niveaux. Quelques études se sont penchées sur ces particularités
[87] [88] qui laissent présager une ionisation qui sera moins conséquente pour
la dispersion en énergie du jet d’ions créés. Enfin, nous avons développé une
collaboration avec F. Robicheaux de I'Université d’Auburn afin d’étudier plus
en détail ces états qui correspondraient & nos critéres d’ionisation.

3.2 Deétermination de la configuration des élec-
trodes d’ionisation

Nous avons déterminé le niveau de Rydberg qui va nous servir a pousser
plus en avant nos études, soit un niveau n=29-30. Concernant le schéma
d’ionisation, il a été clairement défini et nécessite une zone de faible gradient
de champ pour l'ionisation suivie rapidement d’une zone de fort gradient de
champ pour I'ionisation rapide des atomes de Rydberg (fig. 3.9). Il est capital
maintenant de définir les valeurs correspondant a ces zones de champ.

Dans un premier temps concernant la zone de faible gradient de champ,
nous avons vu dans les paragraphes précédents les raisons qui nous poussent a
adopter une telle configuration. Quant a la valeur de ce gradient, elle peut étre
évaluée de facon schématique en prenant en compte l'effet Stark, la largeur
spectrale et la taille géométrique du laser d’excitation. A l'aide de la figure
3.3, on note la différence de valeurs de champ électrique F, AFF = VFw
ol w est le taille du waist laser. On considére également la dispersion en
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FIGURE 3.8 — Niveaux d’énergie de I’état de Rydberg de ’atome de sodium
(n=20, [>1). Le champ classique d’ionisation est représenté par la droite en
pointillés. Deux zones rectangulaires sont figurées. Elles indiquent la position
de deux états stables au dela de la limite classique d’ionisation. Ces états
pourraient avoir des propriétés intéressantes pour notre schéma d’ionisation,
notamment concernant leur vitesse d’ionisation. Cette figure est adaptée de
[89].

énergie AF, induite par la largeur spectrale du laser, AE = Al 44, De
plus, toujours visible sur la figure 3.3, on remarque qu’on peut aussi définir
la dispersion en énergie du laser AE = aAF ou « est Uinclinaison de la
courbe qui retrace les positions des niveaux dégénérés dans le diagramme
Stark. On peut ainsi déterminer le gradient de champ maximum acceptable
nécessaire pour une excitation résonante comme

VF = % l (3.9)

0% w

Ainsi, en considérant en premiére approximation et pour un niveau de
Rydberg de faible moment dipolaire ot « est de 1 kV~! (1), avec un laser de
largeur spectrale de 10 MHz, soit une dispersion en énergie AF de I'ordre de
1073 em™! et un waist de 100 pm, on trouve une valeur typique du gradient

de champ a obtenir dans la zone d’excitation de 100 V.em~!.cm™1.

4. En choisissant des unités d’énergie en cm™! et des champs électriques en V.cm ™!
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Champ électrique

\

Zone d'ionisation des

atomes de Rydberg
dans un fort gradient de
champ électrique
Zone d'excitation Axe de propagation du
Rydberg dans un champ jetatomique

électrique homogéne

FIGURE 3.9 — Courbe schématique du champ électrique nécessaire a notre
schéma d’excitation-ionisation.

L’évaluation du gradient de champ d’ionisation a demandé une étude plus
fine. La création d’un fort gradient de champ a nécessité un long travail afin de
déterminer la géométrie des électrodes. Notre approche a consisté & évaluer
le potentiel sur I'axe grace a une étude analytique. Il nous a fallu ensuite
extrapoler le champ hors axe et déterminer 'emplacement et la taille des
électrodes. Enfin, en ayant dégagé les grandes tendances du comportement
du champ par rapport aux électrodes, il nous a été possible de raffiner leur
configuration en utilisant le logiciel Simion [90].

Nous souhaitons déterminer le nombre, la géométrie des électrodes et les
potentiels appliqués nécessaires a l'ionisation. Nous avons donc analytique-
ment extrapolé le potentiel obtenu sur 'axe, ici ®o(z), par un développement
limité au 3¢ ordre grace a la relation suivante [34] our est la coordonnée
radiale en symétrie cylindrique,

2 4

Valr, 2) = @o(2) — S-0o(2)" + —0o(2)W +

7 D (2)1 (3.10)

2304

En établissant le potentiel sur 'axe ®y(z), a I'aide de la fonction
Do(2) = —/A + B Arctan(C z) dz (3.11)

qui simule un champ électrique similaire & celui donné schématiquement
par la figure 3.9, soit avec une forte variation du gradient de champ selon le
choix des constantes A, B et C (fig 3.10).
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FIGURE 3.10 — Courbe du champ électrique qui présente une variation
abrupte obtenu par les formules 3.10 et 3.11. Ici, les coefficients sont choisis
arbitrairement avec A=2, B=0.1 et C'=3.

On peut alors suivre la variation du potentiel suivant I’axe z et surtout se-
lon le rayon r qui nous informe de I’état du potentiel dans les autres directions
de V'espace par symétrie cylindrique. Dans le but d’obtenir un fort gradient
de champ, notre carte de variation de potentiel obtenue par les formules 3.10
et 3.11 et présentée en figure 3.11 nous indique ou placer les électrodes. En
étudiant ces variations a l'aide du logiciel Mathematica ®, nous avons pu
conclure sur certains points qui nous permettraient d’obtenir le résultat es-
compté. Cette carte de champ nous indique clairement la présence de trois
électrodes. Le gradient de champ est plus élevé a mesure que les électrodes
sont de faible épaisseur, que la distance les séparant est également de faible
valeur et lorsqu’elles se retrouvent proches de ’axe z. Nous avons dorénavant
une idée précise de I’évolution qualitative du champ électrique et du gradient
de champ dans les trois dimensions. Il est nécessaire de disposer de trois élec-
trodes fines (faible valeur de l'ordre du micrométre) et trés proches (faible
valeur de d; et dy de 'ordre du millimétre) afin d’obtenir notre gradient de
champ.

Fort de ces constatations, nous avons poursuivi notre étude analytique en
considérant trois électrodes en géométrie cylindrique, reprenant les caracté-
ristiques géométriques entrevues précédemment. Nous avons alors étudié le
potentiel sur I'axe. L’expression du potentiel sur I'axe V3 dans la géométrie
présentée fig.3.12 est donnée par [91]

Vi(z, Vi, Vo, d) = (3.12)

VitVe  (e-Wr , [ele(e + %)
2 4wd

ou w vaut 1.318.
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FIGURE 3.11 — Diagramme de la densité de potentiel pour 'obtention d’un
fort gradient de champ basé sur le profil de la figure 3.10.
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FIGURE 3.12 — Schéma de principe de la géométrie d’électrodes utilisée. Cette
géométrie simple met en jeu des électrodes cylindriques.

Cette équation donne donc le potentiel sur I’axe en fonction des différents
paramétres géométriques d’un couple d’électrodes. Pourtant, pour obtenir un
gradient de champ fort mais réduit en espace, i.e. avec un plateau qui marque
la fin de la zone, nous avons vu que notre systéme doit étre composé de trois
électrodes. Nous avons donc cherché a déterminer le potentiel sur ’axe défini
par trois électrodes. Pour ce faire, nous avons sommé les potentiels créés par
les électrodes deux a deux. Cette approche reste trés simplifiée, notamment
elle ne prend pas en compte les conditions aux limites, mais elle sera affinée
ensuite. Le procédé est schématisé par la figure 3.13. On définit le potentiel
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par

VV(Z) = ‘/QA(Z+ (6+d1),‘/1,‘/2,d1) +‘/23(Z— (€+d2),0,‘/3 — ‘/Q,dQ) (313)

FIGURE 3.13 — Schéma de principe de la géométrie d’électrodes utilisée pour
le calcul approché du potentiel défini par 3 électrodes.

Nous avons donc pu en faisant varier, & 'aide du logiciel Mathematica ®,
les paramétres de distances d; et dy ainsi que ’épaisseur e comprendre les
interactions qui régissent a I’obtention d’un fort gradient de champ.

Les conclusions nous ont fourni des données plus quantitatives sur le
comportement du champ. Ainsi, il est apparu clair que les distances d; et
dy devaient étre assez faibles d’environ 0.5 mm. De méme, 1’épaisseur e des
électrodes se devait d’étre la plus petite possible. Dans nos simulations, la
valeur e était d’approximativement de 140 pm.

Ces données quantitatives ne sont pas suffisantes pour concevoir mécani-
quement un module d’excitation-ionisation. Il nous faut déterminer les va-
leurs exactes nécessaires a une telle application. Pour ce faire, nous avons
utilisé le logiciel de calcul de champ et de tracé de trajectoires de particules
chargées, Simion ® [90]. Tl nous a permis de faire converger les résultats
fournis par notre modéle simplifié de simulation et des données plus quan-
titatives nécessaires a la conception. Nos résultats analytiques ne prenaient
pas en compte notamment les conditions aux limites inhérentes a ce type de
problémes. Il faut noter également que la superposition effectuée en figure
3.13 est grossiére et qu’il est nécessaire de prendre en compte les interactions
entre les trois électrodes. Dans un premier temps, les valeurs fournies par
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notre simulation analytique ont été directement transposées dans la simula-
tion Simion. Nous sommes partis des dimensions proposées par notre simula-
tion analytique et nous sommes concentrés sur les valeurs des tensions. Aprés
une fine optimisation, il a été possible de dégager un profil satisfaisant. Nous
nous sommes ensuite tournés vers I’optimisation mécanique de ’ensemble en
augmentant notamment ’épaisseur et la distance séparant les électrodes.

FIGURE 3.14 — Vue des électrodes du module d’excitation-ionisation tirée du
logiciel de tracé de trajectoires Simion. Les ions sont tous créés sur 1’équi-
champ E=1000 V.cm ™! sur une diamétre de 100pm. On remarque la courbure
de I’équichamp.

Nous avons testé les couples d’épaisseur-distance de 100-100um, 300-
300um et 500-500um. Nous avons donc, pour la zone d’excitation-ionisation,
cinq électrodes comme indiqué sur la figure 3.14. Les électrodes 2, 3 et 4
permettent de produire le fort gradient de champ nécessaire a l'ionisation.
Couplée a I'électrode 2, la premiére électrode produit une zone de faible gra-
dient de champ nécessaire a I’étape d’excitation. Enfin, la cinquiéme électrode
permet l'extraction des ions. Son role sera développée au chapitre suivant.
Les potentiels appliquées pour chaque jeu d’électrodes sont figurés dans le
tableau 3.15. Il faut noter que 'offset des potentiels appliqués est arbitraire.
Il ne joue aucun role sur la forme du champ électrique. Les potentiels appli-
qués permettront d’obtenir un faisceau d’ions avec une énergie de quelques
kilovolts lors de I'impact sur I’échantillon. On a ainsi pu tracer le champ élec-
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Dimensions | Vi | Vo | Vi | Vi | V5 |
100 um | 2789 [ 2493 | 2325 | 2045 | 2045
300 um | 2500 | 2370 | 2265 | 1902 | 1902
500 um | 4325 | 3950 | 3775 | 3170 | 3170

FIGURE 3.15 — Tableau récapitulatif des potentiels appliqués pour les dif-
férentes configurations d’électrodes. Il faut noter que l'offset des potentiels
appliqués est arbitraire. Il ne joue aucun role sur la forme du champ élec-
trique mais seulement pour déterminer I’énergie finale (ici environ 3kV) des
ions lors de leur impact sur I’échantillon qui sera supposé a la masse. La figure
3.14 a été réalisée en utilisant les valeurs de potentiels pour des dimensions
d’électrodes de 100 pm.

trique et le gradient de champ pour chacune des configurations. Nous avons
pu démontrer qu’il était tout a fait possible pour ces valeurs de compenser les
choix effectués pour ’épaisseur e et les distances d; et dy en recherchant des
variations de tensions qui nous permettent de conserver le critére de fort gra-
dient de champ précédé d’'une zone de faible gradient de champ distante de
quelques millimétres (fig. 3.16 et fig. 3.17). Il existe toutefois une limitation
technique a I'application des potentiels. En effet, pour éviter tout risque de
claquage et d’arcs électriques, le champ résultant ne doit pas étre supérieur
a 100 kV.cm™1.

Les simulations de tracé de trajectoires sous Simion ont également permis
d’optimiser la géométrie globale de I'ensemble d’électrodes pour concevoir
une chambre d’excitation-ionisation la plus fonctionnelle possible. L’attache
de si fines électrodes a notamment demandé de nombreuses vérifications afin
de déterminer une géométrie qui ne perturbe ni le champ sur 'axe ni dans
son voisinage immeédiat.

Nous avons évoqué la durée de vie des états de Rydberg qui nous poussera
a placer la zone d’ionisation au proche voisinage de la zone d’ionisation. Afin
de définir, cette notion de proximité revenons & la définition de la durée de
vie. Pour les alcalins, la relation qui permet de déterminer précisément la
durée de vie radiative du niveau est de la forme

Tlifetime = T0 n* (314)

Elle prend en compte le rayonnement du corps noir et les constantes 7
et « sont propres a chaque élément et chaque état orbital considéré. Pour
un état s de I'atome de césium 7y feime est de 33.7 us pour n=30[92]. Sur la
figure 3.16, nous pouvons voir que la distance entre les zones d’excitation et
d’ionisation est d’environ 3 mm. Cette distance et la durée de vie des atomes
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FIGURE 3.16 — Courbes du champ électrique produites pour des configura-
tions d’électrodes différentes avec les potentiels fournis par le tableau 3.15. La
courbe en trait plein est le résultat de la configuration du couple épaisseur-

distance de 300-300pm, la courbe en tiret le couple 100-100pm et la courbe
en tiret-point le couple 500-500um.

de Rydberg pour le niveau n=30 nous contraignent a une sélection en vitesses
des atomes du jet. Ainsi, seuls les atomes ayant une vitesse longitudinale
supérieure ou égale & 100 m.s~! pourront étre ionisés. Une borne supérieure
des vitesses longitudinales est également & considérer. En effet, les atomes
avec une vitesse trop importante passeront trop rapidement dans la zone
d’excitation. La probabilité qu'’ils soient excités pour une puissance donnée
en est diminuée. Nous avons donc estimé cette vitesse longitudinale limite
qui se situe & environ 600 m.s~!. En remettant en perspective ce résultat, on
calcule a partir de la distribution de vitesses (fig 3.18) que les atomes du jet
qui parviendront jusqu’a I’étape d’ionisation avec une vitesse longitudinale
comprise entre 100 m.s~! et 600 m.s~! avec un angle de collimation inférieur a
0.5 mrad représente un flux de 5.10'3 at.s~!. Cette étape est donc importante
pour les évaluations de la source ionique future.

Enfin, cette simulation nous a permis de prendre en compte un point qui
ne figurait que partiellement, du fait de I'absence de géométrie d’électrodes
précise, dans les simulations analytiques : la courbure des équipotentielles
due au fort gradient demandé. En effet, en présence d’un fort gradient, on
assiste a la courbure des équipotentielles. De fait, si les atomes excités s’io-
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FIGURE 3.17 — Courbes gradient de champ électrique produit pour des confi-
gurations d’électrodes différentes avec les potentiels fournis par le tableau
3.15. La courbe en trait plein est le résultat de la configuration du couple
épaisseur-distance de 300-300um, la courbe en tiret le couple 100-100um et
la courbe en tiret-point le couple 500-500pm.

nisent au méme champ, ils ne seront pas ionisés au méme potentiel selon leur
positionnement sur ’axe r. Cet état de fait peut s’expliquer en prenant, dans
une géométrie cylindrique, au premier ordre I’équation 3.10 , on obtient

V(r,z) = V(z,0) = V"(2,0)r/4 (3.15)

On en déduit que la dispersion en énergie radiale en fonction du gradient
de champ appliqué est de

AE = (3r*/8)E' (3.16)

Cette relation limite le gradient de champ applicable. De fait, pour un jet
de 0.1 mm de rayon, un gradient de champ de 10000 V.cm™!.cm™! entrainera
une dispersion en énergie AV de 0.4 V. Cette dispersion en énergie est a
ajouter a la dispersion due aux effets thermiques présente dans le jet et a la
dispersion énergétique axiale qui provient de la non-instantanéité d’ionisation
des atomes de Rydberg, mentionnée dans les lignes précédentes. De plus, un
fort champ électrique aprés I'ionisation aura pour effet de produire un effet de
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FI1GURE 3.18 — Courbe de distribution des vitesses longitudinales dans le jet.
La zone grisée représente les atomes considérés lors de I'ionisation. La borne
supérieure (environ 600 m.s™!) est déterminée par la puissance laser lors de
I’étape d’excitation.La borne inférieure par la durée de vie des atomes de
Rydberg apreés excitation. Cette figure est & mettre en regard de la figure de
mérite 2.12 de Defficacité de collimation.

lentilles sur le faisceau d’ions entrainant un surcroit d’aberrations sphériques.
Cette vision du probléme sera évoquée au chapitre 4.

En conclusion, nous avons pu concevoir un module d’excitation-ionisation
basé sur la présence de plusieurs électrodes. De nombreuses simulations ana-
lytiques et des ajustements de géométrie ayant un impact direct sur le champ
et le gradient de champ ont di étre menés. Trois fines électrodes de 300um
d’épaisseur et distantes de 300um les unes des autres permettent de créer
un fort gradient de champ de 'ordre de 2.10* V.em~'.em™!. Ainsi, si nous
considérons un atome de Rydberg au niveau n = 30, la dispersion en énergie
due au temps d’ionisation de I'atome sera de l'ordre de 0.3 eV. Ces dimen-
sions d’électrodes ont également été choisies pour des raisons de montage
mécanique et de limitation de champ maximal. Il est primordial de rappeler
que les potentiels peuvent toujours étre modifiés afin de parer a de nouvelles
contraintes. Une optimisation plus fine peut étre prise en compte notamment
concernant la valeur du champ lors de la zone d’excitation. En effet, le champ
est alors de 300 V.em~!. Il n’est donc pas vraiment proche de la limite d’io-
nisation qui est & 1000 V.cm~!. Il est alors primordial de rappeler que les
potentiels peuvent toujours étre modifiés afin de parer a ces contraintes.

125



L’ionisation par champ d’atomes de Rydberg

3.3 Le montage expérimental

Le montage mécanique

La conception du module d’excitation-ionisation est maintenant terminée.
Nous détaillons, tout d’abord, ce module d’excitation-ionisation.

Les électrodes sont toutes usinées en arcap et les isolants en alumine.
Il nous a fallu prendre en compte les limites expérimentales de champ de
claquage dans le vide de 100 kV.cm™! pour les électrodes et de 10 kV.cm™!
pour les isolants. L’arcap a été utilisé pour éliminer tout champ magnétique
parasite des zones d’excitation et d’ionisation et pour sa grande usinabilité
essentiel pour la fabrication d’électrodes de 300 um d’épaisseur. Les élec-
trodes ont été dessinées afin d’éviter le dépot de charges sur les isolants. Des
écrans viennent ainsi masquer les isolants. Lors du montage les décalages et
autres imperfections mécaniques pourraient s’avérer critiques pour de si pe-
tites dimensions, notamment un désalignement des électrodes suivant I'axe de
propagation du jet et méme entre les électrodes. Nous avons donc opté pour
une fixation des électrodes et isolants qui les place sur quatre colonnettes en
alumine. Deux d’entre elles spécialement tolérancées permettent le guidage
et le respect des distances inter-électrodes les deux autres assurent un main-
tien optimal de ’ensemble. Des ressorts de forte raideur viennent compléter
I'ensemble (fig.3.19). Les électrodes sont alimentées par des modules Haute
Tension grace a des passages a vide de 12kV. Ces alimentations électriques
nous laissent donc la possibilité de produire un jet d’énergie allant jusqu’a 12
keV. Les connexions électriques sont effectuées a ’aide de fil gainé de kapton.

Tout ce module sera intégré dans une chambre a vide équipée de quatre
hublots permettant l'excitation Rydberg. Aprés un nettoyage spécifique a
I'utilisation en ultra-vide, les électrodes subiront en complément une étape
de polissage afin d’éliminer les irrégularités de surface pouvant entrainer des
arcs électriques.

Le montage laser

Le schéma laser classique d’excitation Rydberg en continu utilisé dans les
expériences du laboratoire Aimé Cotton comporte trois niveaux d’excitation.
Il consiste a utiliser la longueur d’onde de refroidissement puis une diode la-
ser de 10 mW & 1470 nm suivi d’un laser Ti :Sa de 1 W a 780 nm focalisé
sur100 pum. Cependant, un choix a deux étapes d’excitation (fig. 3.20) semble
plus favorable |93, 94, 95]. En outre, ce schéma aura I’avantage de la compa-
cité du systéme. Pour la premiére étape a 852 nm, une fraction de lumiére
issue de 'amplificateur du laser de refroidissement sera prélevée et injectée
dans les hublots de la chambre d’excitation-ionisation. Pour la seconde étape
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(a) Vue en coupe du module d’excitation-ionisation. On distingue la forme parti-
culiére des électrodes qui empéche un dépo6t de charges électriques trop important
sur les isolants. Il faut noter que la limite de champ acceptable sur les isolants est
de 10 kV.cm ™.

(b) Photographie du module d’excitation-ionisation. Les électrodes
sont en Arcap et les isolants sont en alumine. Les connections ont
été soudées par point. 197

FI1GURE 3.19 — Montage expérimental du module d’excitation-ionisation.
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d’excitation, nous avons choisi une diode laser amplifiée avec une cavité de
doublage qui permet d’obtenir une puissance maximale de 300 mW. La lon-
gueur d’onde de la cavité est centrée sur 510 nm et peut étre modulable a +
3 nm afin de pouvoir atteindre et tester une gamme de niveaux de Rydberg.

Seuil

Etats de d’ionisation
Rydberg n

308-513
nm

— @ Décalage N'<0

6Py,

A

852 nm Refroidissement

6°S. /
mpeur
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FIGURE 3.20 — Schéma récapitulatif du processus d’excitation par laser. Les
Rydberg sont excités par une interaction a deux photons, le premier a 852 nm
et le suivant autour de 510 nm. Le laser final d’excitation peut étre balayée
sur une plage d’environ 5 nm.

L’asservissement du second laser est un point délicat. Il existe de nom-
breuses solutions mais souvent cotiteuses en temps et en matériel (par exemple,
I'asservissement a l'aide d’une cavité Fabry-Perot). Notre choix s’est porté
sur un montage plus original. L’ionisation des atomes de Rydberg va produire
un jet d’ions qui sera rapidement accéléré (et utilisé comme source). L’ioni-
sation va également produire un jet d’électrons qui du fait de la polarité des
électrodes sera guidé dans le sens opposé. Nous avons donc choisi de recueillir
ce jet d’électrons qui nous permettra d’accéder a une mesure de l’ionisation
et donc de connaitre le taux d’ions produits lors du balayage du second la-
ser d’excitation. Ce montage est possible en déviant le faisceau d’électrons a
45 ° peu aprés I'ionisation (mais en dehors du module d’ionisation) a l'aide
de plaques déflectrices. Ainsi, il sera possible d’asservir le laser d’excitation
sur ce signal d’électrons. Le jet d’électrons est ensuite recueilli par un détec-
teur SED (Secondary Electron Detection) qui fonctionne sur le principe d’un
détecteur Everhart-Thornley. Le dispositif est visible sur la figure 3.21.
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FIGURE 3.21 — Vue en coupe du montage expérimental. On distingue deux
zones : le bloc d’excitation-ionisation et la zone de déflexion des électrons
pour l'asservissement du laser d’excitation. Les électrons sont collectés par
un détecteur SED. Les ions seront couplés a une optique FIB.

La détection des ions sera dans un premier temps assurée par une galette a
micro-canaux qui nous fournira le courant d’ions atteignant sa surface. Elle
est également équipée d’un écran phosphore afin d’obtenir les dimensions

spatiales du jet d’ions créé.

A la rédaction de ce manuscrit, la chambre d’ionisation est en cours de
montage. Les résultats sont donc attendus.
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Chapitre 4

Le faisceau d’ions et 'optique
ijonique

Maintenant que nous avons étudié les différentes configurations techniques
pour I'obtention d’un faisceau d’ions de césium, nous porterons notre atten-
tion sur les problématiques d’extraction, de propagation et de focalisation
du faisceau d’ions de césium obtenu. Dans un premier temps, nous évalue-
rons les effets de la courbure des équipotentielles de la zone d’ionisation sur le
comportement de la source ionique. Nous pourrons ainsi estimer la dispersion
en énergie induite par cette courbure. Puis, la focalisation de la source pour
I'obtention d’une sonde de diamétre minimale va étre abordée au travers du
couplage de la source d’ions césium et d’une optique FIB. Enfin, nous nous
pencherons sur la problématique de I'extraction des ions et la minimisation
des effets coulombiens. En effet, le flux de notre source d’ions peut amener
une forte explosion coulombienne apreés 'ionisation. Il faudra donc trouver les
paramétres d’ionisation et de champ d’extraction qui minimisent ces effets
afin de conserver la brillance et un faible dispersion en énergie.

4.1 Les premiéres évaluations de notre configu-
ration

Dans un premier temps, nous avons évalué les performances aprés ionisa-
tion de la source d’ions césium produite. Il est question d’évaluer I'ionisation
du jet d’atomes produit par notre source refroidie par laser décrite précé-
demment, soit un jet de 100 pm de diamétre avec une densité de I'ordre de
10*%t.cm™3. La configuration d’électrodes permettant Iionisation des atomes
de Rydberg en minimisant la dispersion en énergie grace a un fort gradient
de champ électrique a été définie au chapitre précédent. Cette géométrie (fig.
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4.1) se compose de 7 électrodes dont chacune assure une fonction spécifique
qui peut étre simplifiée ainsi :

e L’¢électrode 1 est utile & ’asservissement du laser d’excitation en foca-
lisant le faisceau d’électrons jusqu’au détecteur SED ;

e |’électrode 2 avec I’électrode 3 permet de créer la zone de champ élec-
trique et de faible gradient de champ propice a l'excitation Rydberg
des atomes du jet ;

e les électrodes 3, 4 et 5 créent le gradient de champ d’ionisation ;

e 1’ électrode 6 permet de focaliser le faisceau et agit comme la premiére
lentille de 'optique FIB;

e I’électrode 7 joue le role de post-accélératrice et est mise & la masse.

FIGURE 4.1 — Schéma représentant le bloc d’ionisation dans son ensemble
contenant 7 électrodes. Les électrodes n " 3, 4 et 5 sont les électrodes d’ioni-
sation de 300 um d’épaisseur dont la conception a été l'objet de discussion
du chapitre précédent.

Afin d’étudier les trajectoires des ions aprés leur création, nous sommes
partis de la configuration de potentiels précédemment décrite que nous rap-
pelons en figure 4.2. 1l faut toutefois noter que pour évaluer correctement
les effets des électrodes d’ionisation concernant la création d’aberrations, les
électrodes 6 et 7 seront au méme potentiel que 1’électrode 5, soit 1902 V,
créant ainsi une zone sans champ. Dans I’étude des aberrations produites
par la courbure, nous nous sommes limités dans un premier temps a un
faisceau de 100um de diamétre. Ces valeurs, correspondant a nos premiéres
estimations, répondaient aux critéres définis pour I'ionisation des atomes de
Rydberg du jet atomique.
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Electrode 1 2 3 4 5 6 7
Voltages (V) | 2880 | 2500 | 2370 | 2265 | 1902 | 1902 | 1902

FIGURE 4.2 — Tableau récapitulatif des potentiels pour 'étude des effets
de la lentille d’ionisation. Il faut noter que l'offset des potentiels appliqués
est arbitraire. Il ne joue aucun réle sur la forme du champ électrique mais
seulement pour déterminer 'énergie finale (ici environ 2 kV) des ions lors de
leur impact sur I’échantillon qui sera supposé a la masse.

Les ions sont créés a 1000 V/cm sur I’équichamp correspondant a la
valeur de champ électrique d’ionisation des atomes de Rydberg de niveau
n = 30. Ces conditions initiales créent des ions qui partiront de ’équipoten-
tielle Vionisation = 2339V. Le potentiel en fonction du rayon sur les 100 pym
de diamétre du faisceau d’atomes n’évolue pas de facon excessive puisque
la dispersion en énergie due a la courbure est de 70 meV. La courbure des
équipotentielles ne représente donc pas le principal souci.

On peut remarquer cependant que cette courbure crée un effet lentille qui
refocalise le faisceau d’ions & environ 1.75 mm de leur création, formant ainsi
un premier cross-over. En collectant les informations d’angle et de position
des ions dans une zone sans champ aprés ce cross-over, il est possible de
déterminer les caractéristiques de la source virtuelle. La méthode consiste
alors & extrapoler a partir des données en sortie de la carte de potentiels les
trajectoires des ions.

On obtient alors la position de la source virtuelle qui se situe au niveau
du disque de moindre confusion et a partir de laquelle nous pouvons tracer le
diagramme d’émittance visible sur la figure 4.3 qui consiste a tracer le nuage
de particules en fonction de leur angle d’ouverture et de leur position. Il faut
noter que sur cette figure le diagramme d’émittance est obtenu en considé-
rant uniquement les rayons strictement paralléles & axe (sans distribution
angulaire). Les résultats montrent un diagramme déformé par les aberrations
sphériques, dont la forme en "S" du diagramme en sont la signature. Le co-
efficient d’aberrations sphériques reste raisonnable avec une valeur de 8 mm.
Cette valeur est a comparer avec notre source de référence la LMIS pour
laquelle le coefficient d’aberrations sphériques est de 67 pum. Le diagramme
d’émittance nous indique également la taille de la source virtuelle ainsi que
son ouverture angulaire. Ainsi, le diametre de la striction minimum est de
22 nm pour une ouverture angulaire o de 17 mrad*. Ces valeurs nous four-
nissent un apergu de I’émittance du faisceau aprés ionisation, sans considérer
I'ouverture angulaire initiale, de 0.016 mm.mrad.V'/? avec une énergie des

1. 11 faut noter que la notation « correspond au demi-angle d’ouverture
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ions du faisceau de 437 eV.

P {rd)

FIGURE 4.3 — Diagramme d’émittance du faisceau d’ions ionisé sur I’équi-
champ 1000 V.m~! pour un diamétre de 100 um. Les angles d’ouverture du
faisceau ne sont pas pris en compte.

Prise en compte de la dispersion angulaire pour différents dia-
meétres de faisceaux

Les résultats précédemment exposés ne tenaient pas compte de la dis-
persion angulaire du faisceau d’ions. En effet, avant 'ionisation, le faisceau
atomique a été collimaté et idéalement compressé. La collimation va réduire
la divergence du faisceau atomique. Son efficacité sera a minima comparable
au refroidissement Doppler qui fixe la vitesse transverse des atomes refroidis
autour de 10 cm.s™!. Ainsi, le demi-angle d’ouverture maximal a & considérer
pour nos simulations est de 0.5 mrad.

Les résultats visibles sur la figure 4.4 montrent une augmentation de la
striction minimum duea l’angle d’inclinaison des rayons. Cependant, I’émit-
tance reste meilleure que les valeurs de la LMIS et ce, & 437 eV soit a plus
basse énergie. Le tableau récapitulatif des résultats montrent les variations
de I’émittance et de la dispersion en énergie selon le diamétre et la dispersion
angulaire.

L’émittance de différents diamétres montrent qu’il est possible d’exploi-
ter le faisceau pour de plus petites sondes en réduisant toutefois le courant
disponible.

134



Le faisceau d’ions et 'optique ionique

0:02—
* * *
agic_ *
9015
> *> *>
*
L& @00 0 #4391 +*
*
* *
————————0%05—
* * *
—_ *
]
= * 0+ &
L
-0.00004 4].(11}]2 ¢ - 0.(!!!]2. 0.00004
—0-00% *
* * *
*
<001 + +
-
* L d *
- s
* * *
-0:02—
r{mm}

FIGURE 4.4 — Diagramme d’émittance du faisceau d’ions ionisé sur I'équi-
champ 1000 V.m™! pour un diamétre de 100 um. Ici, les angles d’ouverture
du faisceau sont pris en compte. Le demi-angle est de £0.5 mrad.

la courbure

Parameétres A Tionisation Apres focalisation LMIS
Dy=100pm | Dy=100pum | Dy=10pm
ap=0mrad | ap= 0.5 | ap=0.5

mrad mrad

Diamétre (mm) 0.10 22 107° 67 107° 43107° 5.4 107°

Angle (mrad) 0.5 17 17 1.7 8.6°

Energie (eV) 0.069 437 437 437 8000

Emittance € 0.026 0.016 0.048 0.003 0.083

(mm.mrad.V'/2)

AFE (meV) due a / 0.07 0.07 0.02 /

a. Calculée pour le courant de 3.5 nA a partir d’une densité
angulaire de 15 pA.sr—1.

FIGURE 4.5 — Tableau comparatif des résultats de la source d’ions césium

avec une source LMIS

Ces résultats sont cependant le minimum de nos attentes concernant les
performances de la source. Dans un premier temps, la dispersion angulaire
choisie représente le minimum d’efficacité de la collimation ou seul le refroi-
dissement Doppler est considéré. Une meilleure estimation serait a faire en
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prenant en compte par exemple les futurs résultats d’expérience de la colli-
mation et de la compression. De plus, I'optimisation des potentiels n’a pas
été un processus convergent. Il est possible qu’une meilleure configuration
puisse étre trouvée. Ces perspectives sont donc encourageantes quant aux
performances de la source de césium pour une utilisation FIB.
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4.2 La focalisation du faisceau d’ions

Le faisceau d’ions produit par notre configuration de lentilles a été étudié
dans les chapitres et paragraphes précédents. L’ionisation et la propagation
du faisceau en terme d’aberrations sont désormais estimées. Dans ces études,
les dispersions énergétiques produites a I'ionisation par la vitesse d’ionisation
des atomes de Rydberg et par la courbure de champ des équipotentielles
avec une estimation inférieure & 1 eV pour le premier et de 70 meV pour
le second. L’ionisation du jet d’atomes de Rydberg produit une aberration
sphérique de l'ordre de 8 mm. Il s’agit désormais d’étudier la focalisation
du faisceau d’ions produit. Ainsi, nous pourrons évaluer la taille minimale
de sonde possible avec nos électrodes d’ionisation. Pour ce faire, nous allons
coupler notre configuration de lentilles avec une optique FIB développée par
la société Orsay Physics. Focaliser au maximum le faisceau d’ions permettra
d’utiliser les 3.5 nA du faisceau d’ions a l'ionisation dans un spot le plus petit
possible. Pour des raisons de temps, nous nous sommes limités a I’étude de la
focalisation de ce courant mais une étude similaire pourrait étre faite pour de
plus faibles courants. Il faut surtout noter que ces simulations ne prennent pas
en compte le faisceau d’ions dégradé par les effets coulombiens comme nous
le verrons plus loin. Cette étude de couplage est donc purement qualitative.

La configuration d’électrodes utilisée est celle décrite au début de ce cha-
pitre (fig. 4.1). Dans un premier temps, nous ne considérerons que les rayons
paralléles du faisceau. L’angle de divergence de 0.5 mrad obtenu aprés I'étape
de collimation sera pris en compte dans une seconde partie de I’étude. Nous
nous placons dans le mode collimaté, ol le faisceau est paralléle en sortie de
lentille, qui est assez bien adapté pour les forts courants. A l'aide de 1’élec-
trode n° 6 de la lentille, nous avons cherché a paralléliser le faisceau d’ions
aprés la focalisation induite par les électrodes d’ionisation (fig. 4.6). En effet,
nous avons vu que les 3 électrodes d’ionisation constituaient une lentille dont
nous avons étudié les effets au début de ce chapitre. La derniére électrode est
alors mise a la masse afin de post-accélérer et d’optimiser le couplage avec
I'optique FIB. Les potentiels désormais appliqués sont listés dans le tableau
4.7.

Nous avons vérifié que le faible changement de potentiel obtenu pour la
parallélisation du faisceau n’a pas d’influence sur la zone d’ionisation.

L’électrode n “ 6 de la lentille d’ionisation joue le role de lentille conden-
seur d’une colonne FIB. Il suffit alors pour focaliser le faisceau d’y ajouter
une lentille objectif. Compte tenu de 'implantation mécanique des différents
éléments, la distance entre les deux lentilles est de I'ordre de 30 cm. Nous
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FIGURE 4.6 — Mise en évidence de la parallélisation du faisceau d’ions.

Electrode 1 2 3 4 5 6 7
Voltages (V) | 2880 | 2500 | 2370 | 2265 | 1902 | 1893 | O

FIGURE 4.7 — Tableau récapitulatif des potentiels appliqués pour ’étape de
parallélisation du faisceau d’ions.

I’avons fixée pour notre étude a 35 cm?. Nous avons utilisé comme lentille
objectif celle des colonnes Orsay Physics de derniére génération, les colonnes
Cobra, dont nous savons qu’elle peut founir de trés bonnes résolutions (< 2.5
nm a 20-80 % de contraste) a une distance de travail de 12 mm.

La focalisation sur 1’échantillon est obtenue pour une tension de la lentille
objectif de 1277 V. La figure 4.9 illustre les résultats obtenus.

Le diamétre de la sonde est alors de 507 nm avec un demi-angle d’ouver-
ture de 1.8 mrad pour une énergie des ions de 2339 eV.

En prenant en compte un faisceau d’ions plus réaliste, soit en incluant
la divergence de 0.5 mrad du faisceau issu de la collimation, on retrace un
diagramme d’émittance au niveau de I’échantillon (fig. 4.10).

Le faisceau sonde est peu élargi et le diamétre total est alors de 530 nm
pour 3.5 nA. Ces valeurs son nettement meilleures que celles d’'une LMIS.
En effet, une source LMIS & 30 kV focalisera un courant de 5 nA dans un
diameétre d’environ 1.5 pum. Ces performances s’expliquent par la brillance
plus élevée de la source.

Comme le faisceau a été au préalable parallélisé, il sera possible d’installer
un diaphragme qui ne prendra qu’une petite fraction du faisceau. Nous avons
simulé la focalisation d’un faisceau de 10 pm de diamétre contenant 35 pA en
prenant en considération son ouverture angulaire. Le diagramme d’émittance

2. En mode collimaté, que nous traitons ici, cette distance n’a que peu d’influence.
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Bloc de lentilles
d’ionisation

Surface
échantillon

- - I
i =

Faisceau d’ions

Distance séparant le bloc
d’ionisation de la lentille
objectif
35cm

Lentille objectif

FIGURE 4.8 — Schéma de principe du couplage du bloc d’ionisation du jet
d’atomes de césium et d’une lentille objectif d’une colonne FIB.
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FIGURE 4.9 — Diagramme d’émittance du faisceau d’ions au niveau de sa
focalisation sur I’échantillon pour un faisceau d’ions de 100 ym de diametre.
Les angles d’ouverture ne sont pas considérés.

est présenté sur la figure 4.11. Le diamétre de sonde est alors de 80 nm pour
une divergence angulaire de 0.17 mrad.

Notons que ces calculs (en particulier 4 3.5 nA) ont été faits en considérant
la totalité du faisceau. Ceci correspond au mode utilisé en gravure ou il est
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FIGURE 4.10 — Diagramme d’émittance du faisceau d’ions au niveau de sa
focalisation sur ’échantillon pour un faisceau d’ions de 100 pm de diamétre.
Ici, les angles d’ouverture sont pris en compte.
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FIGURE 4.11 — Diagramme d’émittance du faisceau d’ions de 10pum de dia-
meétre au niveau de sa focalisation sur ’échantillon. Ici, les angles d’ouverture
sont pris en compte.

préférable de travailler avec un faisceau sans halo. Dans un second mode,
le mode imagerie, nous travaillerons au voisinage de I'image gaussienne et le
ceeur du faisceau sera alors beaucoup plus concentré (ce qui fournit une bonne
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résolution a 20-80 %) mais avec un halo résiduel autour du spot central. La
figure 4.12 illustre ces différents modes qui pourront étre étudiés sur notre
source.

Striction T
minimum Gaussien

FIGURE 4.12 — Tllustration des différents modes de fonctionnement de la FIB.
Le premier mode situé au plan géométrique, dit gaussien, permet 1'imagerie
grace a son spot intense. Le second mode situé sur le plan de la striction mi-
nimum permet la gravure avec un faisceau focalisé avec des bordures nettes.
Les diagrammes d’émittance (en bleu) et les profils spatiaux a 1D (en rouge)
sont également indiqués pour ces deux modes.
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4.3 La mise en évidence des effets coulombiens
dans le faisceau d’ions de césium

Contexte

Les performances de la source d’ions a l’ionisation semblent encoura-
geantes. Cependant, de possibles difficultés liées a I'extraction des charges
du plasma ultra-froid restent & étre étudiées. En effet, les interactions cou-
lombiennes a I'extraction peuvent réduire de maniére sensible la brillance du
faisceau d’ions. Pour de faibles courants, les équipes du NIST et de 'univer-
sité de Eindhoven ont montré qu’il était possible de contenir modérément ces
effets en utilisant un faible champ électrique d’extraction. Ils ont ainsi dé-
montré la possibilité d’obtenir un faisceau d’ions monochromatique issu d’un
plasma ultra-froid. Pourtant, le but de ces travaux de thése est d’exposer la
faisabilité d’une source d’ions a forts courants. Toutefois, ce régime de forts
courants conduit a une densité de charges élevée et donc & une charge d’es-
pace importante pouvant produire une explosion coulombienne du faisceau.
Afin de modéliser ces effets, nous avons effectué des simulations numériques
a l'aide du logiciel General Particle Tracer (GPT) [96]. A la différence de Si-
mion qui permet de tracer les trajectoires des particules suivant le champ créé
par les électrodes, GPT prend en compte les effets coulombiens présents dans
le faisceau mais malheureusement pour des configurations d’électrodes trés
simples. De par la nature méme du calcul effectué, les résultats des simula-
tions sont une bonne approximation car il prennent en compte non seulement
les effets de charge d’espace globale mais également les effets stochastiques
que sont 'effet Boersch et Ieffet Loeffer. Il est tout de méme difficile de simu-
ler dans le méme temps les ions et les électrons issus de l'ionisation. Toutefois,
dans le cas des ions, le champ électrique produit par les électrons a proximité
aprés l'ionisation peut étre négligé. La vitesse de déplacement des électrons,
qui alors disparaissent, rend les perturbations créées sur les ions trés faibles
et pouvant ainsi étre omises.

Méthodes de simulation

La brillance réduite Le but de ces simulations est d’évaluer les effets
coulombiens sur la brillance réduite du faisceau B, et sa dispersion en énergie
AFE. La simulation GPT résout les équations de mouvement dans les trois
dimensions de I’espace pour chaque ion de la simulation en utilisant les termes
de vitesses v; et de position r; de chaque particule :=1, 2, ..., N, en incluant
chaque paire d’interactions coulombiennes :
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N 2

. € ry =Ty
;= —_— Eg(r; 4.1
" jzlzj;éi Ameg [ry —ril? + eBalr) (1)

ou Eg est le champ extérieur appliqué. On comprend bien que grace a
cette approche tous les effets coulombiens, stochastiques ou de charge d’es-
pace, seront pris en compte.

Afin d’évaluer la brillance réduite, nous avons utilisé une routine inspirée
de [97] qui permet d’obtenir une valeur de la brillance réduite pour chaque
fraction du faisceau. I’algorithme prend en compte la distribution discréte
des coordonnées des particules dans ’espace des traces

ou i=1, 2, ..., N et N, le nombre total de particules.
En partant de la définition de la brillance transverse moyenne,

- 1
B

ou ¢ représente I'hypervolume en 4D dans Uespace des traces (z,y, 2, y')
occupé par toutes les particules du faisceau qui traverse le plan d’observation.

L’hypervolume est donc le volume de 'hyperellipsoide a 4D dont la forme
et I'orientation sont extraits de la matrice

<<x/. x>> <<x/. x’/)) << x/. y>> << x/. y’/))

| 7 .z x'y 7y

- (yxy (yo) (yy) (yy) (4.4)
.x) o) ) W)

Les axes de I'ellipsoide sont alors les vecteurs propres de la matrice X et
la longueur des axes est définie par les valeurs propres correspondantes. Bien
que la forme et 'orientation de ’hyperellipsoide Y puissent varier selon la
trajectoire du faisceau d’ions, le volume restera constant. On conserve ainsi
une des caractéristiques de I'émittance . Le volume ¢; de I'ellipsoide étalonné
qui regroupe les valeurs de X; est donné par

2

az% det(X) (X7 .27 X;)? (4.5)

En classant les valeurs des hyperellisoides €; par ordre croissant, il est
alors possible de définir une valeur de la brillance moyenne en fonction de la
fraction de faisceau considéré
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Bi(f) = 1 (4.6

ou la fraction de faisceau considéré f; =i/N.

Il est évident que pour avoir la valeur de la brillance moyenne de la
totalité du faisceau, il est nécessaire d’utiliser € = . Cette méthode permet
également d’obtenir la brillance pic qui correspond a une fraction de faisceau
nulle f = 0, obtenue par extrapolation linéaire. Elle évite les aberrations
dues au fait qu’en étudiant une fraction de faisceau décroissante, le nombre
de points disponibles décroit également.

Une subtilité supplémentaire a été apportée. Nous utilisons cette tech-
nique de calcul de maniére itérative en retirant a chaque itération 5% des
valeurs aberrantes du faisceau. Au final, seuls 50% des particules du faisceau
sont utilisées dans la matrice ¥ afin de ne déterminer les axes de l'ellipse
qu’avec le ceeur de la distribution.

La dispersion en énergie L’évaluation de la dispersion en énergie pré-
sente également une subtilité. Nous tentons de simuler les effets des inter-
actions coulombiennes sur un faisceau d’ions continu. La simulation crée les
particules suivant une distribution temporelle qui reproduit 'aspect continu
d’un faisceau d’ions de courant I. Pourtant, les premiers et les derniers ions
créés ne seront pas influencés par tous leurs plus proches voisins qu’ils pour-
raient avoir dans un faisceau d’ions réel. Ainsi, la dispersion en énergie qui
va mettre en évidence, entre autres, les effets Boersch et Loeffer, ne sera si-
gnificative que pour le coeur de la distribution. C’est pourquoi la dispersion
en énergie ne prendra en compte que 50% du faisceau d’ions. Sur la seconde
moitié exclue, 25% représentent les premiers ions créés et 25% les derniers.
Finalement, la convergence de ces résultats avec le nombre de particules si-
mulées a été testée et est atteinte pour un nombre assez faible de 'ordre de
1000 particules.
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Simulation des effets coulombiens et résultats

Le but de cette simulation est d’observer I'influence des nombreux para-
meétres qui décrivent le faisceau d’ions sur la qualité de ce dernier au travers
de la brillance et de la dispersion en énergie.

Dans notre simulation, nous allons nous intéresser au comportement des
ions créés dans un champ uniforme Ep;q. La géométrie des électrodes et du
champ qu’elles créent ne seront pas pris en compte. Cette simplification nous
permettra une premiére évaluation des performances du faisceau. La zone de
détection symbolisée par un écran se situe a une distance de 1 cm de la zone
de création des ions.

Les paramétres géométriques du faisceau dont 'influence reste a étre éva-
luer sont les suivants :

e Le champ d’extraction Ep;,; dont 'influence pourra réduire les aber-

rations chromatiques.

e Le rayon R, de la source d’ions a sa création. En pratique, cette valeur
pourra étre modifiée grace & un diaphragme implanté sur le jet d’atomes
neutres et par une meilleure focalisation des lasers d’excitation.

e la longueur oy de la zone de création des ions. Cette distance est liée,

pour notre expérience, a la vitesse des atomes et a la durée d’ionisation
Rydberg.

........ ® é L
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FIGURE 4.13 — Schéma de principe de la simulation effectuée sous GPT. Un
faisceau d’ions de rayon R, est créé dans une zone de largeur oy dans un
champ uniforme Ep;qq.

On simule un faisceau d’ions continu de différents courants (de 10 pA a
100 nA) dont les paramétres géométriques varieront. Les valeurs prises pour
ces différents paramétres sont résumées dans le tableau 4.14.

La distribution des ions dans l'espace (x,y,z) & 3D influe aussi sur les
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Parameétres
Erica (V.Cm_l) 10% | 104 10°
Ry (pm) 1 |10 100
oo (pum) 1 |10 100
Courant [ de 10 pA a 100 nA

FIGURE 4.14 — Tableau récapitulatif des paramétres de la simulation GPT.
Dans notre expérience les paramétres de référence sont un courant /=5 nA,
un champ d’extraction Ep;q de 10° V.m™!, un rayon initial Ry de 50 pum et
une largeur d’ionisation o de 1 pm.

effets coulombiens. Une distribution gaussienne aléatoire décrit bien 1’ioni-
sation d'un jet thermique d’atomes. Cependant, notre schéma d’ionisation
se fait a partir d’atomes de Rydberg. Les récentes avancées concernant ces
atomes mettent en lumiére la possibilité d’empécher 1'excitation d’atomes
vers les niveaux de Rydberg d’atomes trop proches voisins. On parle alors de
blocage dipolaire, notion explicitée au chapitre précédent. Il est alors possible
d’utiliser cette spécificité des atomes de Rydberg pour produire un faisceau
constituée de particules bien séparées les unes des autres. Afin de rendre
compte de cet effet, il nous est possible de choisir une distribution de parti-
cules, dite Hammersley, fournie par le code GPT (fig. 4.15).

Count

(a) Distribution gaussienne aléatoire des(b) Distribution gaussienne de type Ham-
particules du faisceau. mersley des particules du faisceau.

FIGURE 4.15 — Distribution de particules utilisées dans la simulation GPT.
La distribution de type Hammersley permet de simuler le blocage dipolaire
lors de I'excitation des atomes de Rydberg.

Mise en évidence des effets coulombiens Dans un premier temps, on
simule au mieux notre faisceau d’ions précédemment obtenu soit un fais-
ceau de 100um de diamétre dans un champ uniforme de 10° V.m™! avec
une largeur o de 1 pum. La figure 4.16 montre 1’évolution du faisceau d’ions

dans un champ d’accélération en fonction de sa distance de propagation.
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Une trés légére augmentation de taille est visible, mais il est difficile d’esti-
mer ainsi quantitativement les effets coulombiens. A l'aide des diagrammes
d’émittance (fig. 4.17), on peut analyser plus finement le comportement du
faisceau. Dans un premier temps, on remarque la réduction de la dispersion
angulaire en fonction de la distance de propagation en champ uniforme. Le
champ électrique produit bien un effet de collimation sur le faisceau d’ions.
Toutefois, 'effet le plus spectaculaire concernent les effets coulombiens. Sur
les diagrammes d’émittance (¢) et (d) de la figure 4.17, on peut observer un
profil typique d’un faisceau divergent, ce qui montre clairement 'effet de ré-
pulsion produit par les différents effets coulombiens globaux et stochastiques.
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FIGURE 4.16 — Diagramme des trajectoires des particules et mise en évidence
des effets coulombiens pour un faisceau d’ions accélérés dans un champ Epjeq
de 10° V.m~! pour un rayon initial Ry de 50 um et une largeur d’ionisation

0o de 1 pum. La position des particules simulées est indiquée toutes les 100
ns.
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(a) Diagramme d’émittance de la distri-
bution initiale des particules.
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(b) Diagramme d’émittance de la distri-
bution des particules a une distance de
1 c¢cm de la création des ions sans effets
coulombiens.
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(c) Diagramme d’émittance de la distri-
bution des particules & une distance de
1 cm de la création des ions avec effets
coulombiens.

e —0.0003

(d) Diagramme d’émittance de la distri-
bution des particules & une distance de
10 cm de la création des ions avec effets
coulombiens.

FIGURE 4.17 — Diagrammes d’émittance du faisceau d’ions a différentes posi-
tions et selon la prise en compte des effets coulombiens. Ces simulations ont
été obtenues pour des paramétres de champ Ep;q de 10° V.m™!, un rayon
initial Ry de 50 pum et une largeur d’ionisation oy de 1 pm.
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La brillance réduite Dans un premier temps, nous nous sommes intéres-
sés a analyser l'effet de la répulsion coulombienne sur la brillance du faisceau.
Cet effet est clairement visible sur la figure 4.18. La brillance est considérable-
ment réduite le long de la propagation du faisceau par les effets coulombiens.
Elle est diminuée de prés de prés de trois décades si I'on considére le jet a 1
cm. Les effets coulombiens semblent ne plus produire de changement dans la
brillance du faisceau au-dela. Nous nous intéressons également a la brillance
réduite en fonction de la fraction de faisceau considérée pour différents cou-
rants. La figure 4.19 montre ces effets pour des courants de 5 nA, 50 nA et
100 nA. Le comportement pour les différents courants est assez similaire avec
un facteur 10 sur la brillance entre le coeur de la distribution et sa périphérie.
On remarque que le brillance pic (f—0) est un facteur prés de 2 fois supérieur
a la brillance a 50%. Il est important de garder cette échelle a I'esprit dans
la comparaison des résultats a la brillance pic d’'une LMIS qui est de 10°
Am=2sr VL

50% Beam Brightness(A.m~2.sr™1.eV~1)
105}
105!

104}

100 : ‘ : :
10-° 102 0.01 1 106

FIGURE 4.18 — Courbe de la brillance réduite pour 50% du faisceau en fonc-
tion de sa distance de propagation. Ces résultats ont été obtenus pour un
faisceau de courant initial de 5 nA , un rayon R, de 50 um et une largeur
d’ionisation oy de 1 pum dans un champ d’extraction de 10° V.m™!.

L’influence de la distribution est illustrée par la figure 4.20. Dans cette
figure, on a choisi de faire figurer la brillance réduite correspondant a 50
% du faisceau d’ions. Concernant la distribution, on remarque que les deux
différents diagrammes présentent des courbes affectées de la méme facon par
la propagation du jet. La plus-value apportée par le choix d’une distribu-
tion Hammersley se constate plutot dans les valeurs de brillance. En effet, la
brillance réduite gagne un facteur 5 en comparaison de la distribution gaus-
sienne aléatoire avec une brillance réduite de 2.5 .10 Am~2.sr~1.V~! au lieu
de 5.102 A.m~2.sr7'.V~! pour un courant de 5 nA.
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Brillance réduite Br (Am™ sy
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10*

1000

100

18. 0 0.‘ ; ﬂ: 1 0: g 0.‘ 3 Fraction du faisceau f
FIGURE 4.19 — Brillance réduite en fonction de la fraction de faisceau consi-
déré pour différents courants : 100 nA, 50 nA et 5 nA pour un rayon Ry de
50 pm et une largeur d’ionisation oy de 1 pm dans un champ d’extraction de
10° V.m~—L

On voit clairement sur la figure (4.21a) que le champ électrique d’ex-
traction joue un role majeur dans la conservation de la brillance. A faibles
courants, nous gagnons un facteur 100 sur la brillance en accélérant les ions
avec un courant maximum de 10° V.m~!. En pratique, ce courant correspond
a une limite expérimentale qui empéche ’apparition d’arc électrique et de cla-
quage sur les électrodes. A forts courants, I'influence du champ électrique est
moins visible.

L’influence de la longueur o( sur la brillance (fig. 4.21b) montre que la
brillance varie approximativement en racine de la longueur oy . Toutefois, il
faut noter que ces valeurs de brillance sont assez faibles en comparaison de la
valeur de la brillance pour une LMIS qui est d’environ 10 A.m=2.sr=1.eV~1.
Il sera nécessaire de mieux appréhender les effets coulombiens dans notre
configuration en simulant le champ produit par nos électrodes d’ionisation
et non pas juste en considérant un champ uniforme.
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50% Beam Brighlton_gss(A.m'z.sr'l.eV'l)
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FIGURE 4.20 - Brillance réduite pour 50 % du faisceau en fonction du courant
et de la distribution initiale des particules. Les valeurs correspondant a notre
configuration sont mises en évidence par un cercle rouge.
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(a) Influence de Epjeq sur la brillance réduite de 50% du faisceau d’ions en fonction
du courant pour un champ d’extraction Epjeq de 10> V.m™!, 10* V.m™! et 10°
V.~ L
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(b) Influence de og sur la brillance réduite de 50% du faisceau d’ions en fonction
du courant pour une largeur d’ionisation og de 1 pm, 10 pm et 100 pm.

FIGURE 4.21 — Influence des paramétres de la simulation sur la brillance ré-
duite de 50% du faisceau d’ions en fonction du courant pour un rayon Ry fixé
a 50 pum. Quand ces paramétres sont fixes, le champ électrique d’extraction
Ericq est fixé 2 10° V.m™! et la largeur d’ionisation a 1um.
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La distribution en énergie La dispersion en énergie résultant de I’explo-
sion coulombienne est également influencée par les paramétres précédents.
La figure 4.22 montre successivement I’évolution de la dispersion en énergie
pour les trois parameétres les plus influents que sont le rayon d’ionisation,
la largeur d’ionisation et le champ électrique extérieur. On remarque qu’a
forts courants, la dispersion en énergie devient sensible au rayon initial du
faisceau. En effet, un fort courant contenu dans un faible rayon d’ouverture
dénote une forte densité de particules au moment de leur ionisation. La pro-
babilité d’interactions est alors fortement augmentée. Concernant, I'influence
du champ électrique on comprend aisément les effets de collimation d’un fort
champ électrique et donc la meilleure conservation de la brillance. Pourtant,
dans le cas de la dispersion en énergie, le champ électrique va augmenter la
probabilité de collisions due a la distribution du faisceau et a la vitesse des
particules. Le paramétre le plus influent sur le comportement de la dispersion
en énergie est 0g. La dispersion en énergie évolue presque linéairement avec
la largeur oy et ne dépend pas du courant lui-méme. Plus la largeur oy sera
petite et plus les atomes s’ioniseront & un champ proche et fourniront un
faisceau d’ions de faible dispersion énergétique.

En conclusion, le meilleur compromis pour 'obtention d’un faisceau brillant
et de faible dispersion en énergie est trouvé pour une ionisation d’un faisceau
de rayon Ry de 100 pum, une longueur de oy de 1 pm et un champ électrique
d’extraction de 10° V. m~!. La dispersion en énergie pour un faisceau de 5 nA
est alors de 0.3 eV pour une brillance réduite du faisceau d’ions comportant
50% des particules & 2.5 .10° A.m~2.sr~1. V1. 1l faut surtout noter qu’il est
visible qu’aucune des équations 1.13 et 1.14 ne permet d’expliquer ’ensemble
du comportement du faisceau concernant la dispersion en énergie en fonction
du champ d’extraction Ep;q (fig. 4.22) . Il était donc nécessaire de faire ces
simulations.
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(a) Influence de Ry sur AE en fonction du courant pour un rayon initial Ry de 10
pm, 50 pm et 100 pm.
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(b) Influence de oy sur AFE en fonction du courant pour une largeur d’ionisation
oo de 1 pm, 10 pm et 100 pm.
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(c) Influence de Epjeq sur AE en fonction du courant pour un champ d’extraction
Epielq de 102 V.m™1, 10* V.m =t et 10° V.m ™1

FIGURE 4.22 — Influence des paramétres de la simulation sur la dispersion
en énergie AF en fonction du courant. Quand ces paramétres sont fixes, le
champ électrique d’extraction Epjuq est fixé a 10° V.m™!, le rayon Ry est
fixé a 50 um et la largeur d’ionisation a 1um.
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4.4 Conclusion

Nous avons vu que, malgré 'effet de lentille introduit par la courbure
des équipotentielles, cette derniére n’est pas limitante pour ’obtention d’une
émittance de 0.048 mm.mrad. V/? pour un faisceau d’ions de 100 um de
diameétre. La dispersion en énergie induite par cette courbure n’est alors que
de 70 meV.

Le couplage avec une optique FIB a permis de dégager les grandes lignes
de la focalisation du faisceau sur un échantillon. Une des électrodes implantée
dans le bloc d’ionisation joue le role de lentille condenseur. Ainsi, le couplage
s’est uniquement porté sur 'implémentation de la lentille objectif. Les résul-
tats ont montré qu’il était possible de focaliser assez le faisceau pour atteindre
une taille de sonde de 530 nm en I’absence d’effets coulombiens.

Concernant 'explosion coulombienne, les différents interactions ont été
prises en compte et simulées par le code General Particule Tracer. Un jeu
de paramétres concernant l'ionisation et I’extraction a été défini afin d’éva-
luer les conséquences des différents effets coulombiens. Pour un rayon de
faisceau d’ions de 50 um, valeur choisie dans I’hypothése d’une focalisation
intense du laser d’excitation Rydberg, il sera nécessaire d’ioniser les atomes
sur une faible distance oy de I’ordre du micrométre dans un champ d’extrac-
tion maximale de 10° V.m~!. Rappelons que cette valeur de champ est une
valeur limite raisonnable afin d’éviter les arcs électriques et autres claquages.
L’influence de la distribution des atomes de Rydberg aura également une
influence puisqu’en simulant le blocage dipolaire & 'aide de la distribution
de type Hammersley, nous avons observé une brillance 5 fois supérieure a
un faisceau de particules de distribution gaussienne. La brillance & 50% est
alors de 2.5.10> A.m~2.sr~1.V~! pour une dispersion en énergie due aux in-
teractions coulombiennes de 'ordre de 0.3 €V pour un courant de 5 nA. La
brillance pic correspondante est proche de 10* A.m~2.sr=1.V~L. Cette faible
dispersion en énergie est une valeur intéressante. Les valeurs de brillance sont
cependant en-deca de nos valeurs de référence définies par les performances
de la LMIS mais ont permis d’étudier les effets coulombiens sur notre source
dans un fort champ uniforme. Il sera donc nécessaire a I'avenir de simuler
complétement notre configuration de champ électrique d’ionisation définie
par les électrodes dont les caractéristiques ont été rappelées au cours de ce
chapitre. D’autres effets, notamment le gradient de champ, peuvent alors
contrebalancer la dégradation de la brillance par les effets coulombiens en
compensant la divergence observée [98].
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L’objectif de mes travaux de thése est d’étudier la faisabilité d'une source
d’ions césium brillante et de faible dispersion énergétique a partir d’atomes
froids. Afin de conduire au mieux ce projet, nous avons mené en paralléle une
étude théorique et un montage expérimental congu entiérement pendant cette
thése. Notre démarche expérimentale consistait & produire un jet atomique
intense de césium et de faible dispersion angulaire grace a la technologie des
atomes froids qui nous permettait de collimater et d’éventuellement com-
presser le jet d’atomes. L’ionisation est une étape délicate et notre choix
s’est porté sur une ionisation en champ d’atomes au préalable excités vers
des états de Rydberg. La source devait étre caractérisée et couplée a une
optique FIB.

Ces travaux de thése se sont déroulés dans le cadre d’une collaboration
entre le laboratoire Aimé Cotton, spécialisé dans les études laser et le re-
froidissement d’atomes et la société Orsay Physics, dont le coeur de métier
est la conception et la fabrication de FIB. Dans un premier temps, 1’étude
des techniques laser propres au refroidissement d’atomes et la mise en place
d’une partie du montage expérimentale ont été effectuées au laboratoire Aimé
Cotton. L’expérience a ensuite été déplacée pour étre poursuivie au sein de
la société Orsay Physics ou jai effectué les calculs et simulations.

Dans ce schéma, il est nécessaire de prendre en considération les facteurs
influents sur les propriétés de notre faisceau d’ions. Dans un premier temps,
nous avons étudié le flux atomique, lefficacité de la collimation et de 1'ex-
citation. Dans un deuxiéme temps, nous avons analysé les causes probables
de la diminution de la brillance finale et de I’élargissement de la dispersion
énergétique du faisceau :

provenant du jet atomique issu du four a recirculation ;

induite par la durée d’ionisation des atomes de Rydberg en champ;
produite par la courbure de I’équipotentielle a I’ionisation ;
apportée par les effets coulombiens.
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Nous avons tout d’abord étudié la production d’un jet d’atomes de césium
collimaté et la possibilité de sa compression. Une étude théorique a fourni les
résultats possibles de notre configuration qui utilise un four a recirculation.
Ce type de conception de four a été choisi notamment pour sa compacité et
surtout sa durée de vie. Cependant, de nombreux problémes de conception
ont entrainé d’importants problémes de vide. Il a été nécessaire de concevoir
et mettre sur pied une seconde version de I'expérience. Le flux théorique pré-
voit une valeur de flux a 2.10'* at.s™! pour une divergence moyenne de 43
mrad & une température maximale de fonctionnement en régime non colli-
sionnel a 455 K. Les résultats expérimentaux montrent qu’il a été possible
d’obtenir un flux maximal qui avoisine les 10' at.s™! pour une tempéra-
ture de 'ordre de 450 K. Plusieurs raisons peuvent expliquer cette différence
comme par exemple le fait que dans I’évaluation du flux théorique I'influence
de la méche de silice dans I'apport de césium n’est pas prise en compte. Nous
avons en effet expérimentalement vu que la densité de la méche introduite
était un paramétre primordial pour le bon fonctionnement du four.

La collimation est 1’étape cruciale qui nous permet de diminuer 1’émit-
tance de notre jet atomique. En effet, le but est de réduire la divergence du
faisceau en refroidissant par laser les vitesses transverses du jet de césium.
Nous avons effectué quelques simulations afin d’évaluer la longueur d’inter-
action et la puissance laser nécessaire. Nos simulations ont montré que sur
12 cm d’interaction définis par la longueur des fenétres de collimation, nous
étions en mesure de collimater totalement les vitesses inférieures a 150 m.s™*.
De plus, au vu des diagrammes d’émittance, il était clair que certains atomes
de vitesses longitudinales supérieures pouvaient étre considérés comme col-
limatés. Ainsi, notre théorie prédit un flux d’atomes collimatés de 5.6.10'3
at.s~! avec un angle d’acceptance de 0.5 mrad en prenant en compte comme
température limite, la température définie par le refroidissement Doppler,
soit environ 10 cm.s~!. Expérimentalement pour réaliser la collimation, nous
utilisons quatre faisceaux laser indépendants, de forte puissance, contrepro-
pageants deux a deux et polarisés ot - o~ . Dans ces conditions de polarisation
laser et de champ magnétique, il est tout & fait concevable de prévoir une
température plus basse appelée, température sub-Doppler et qui reste a étre
évaluée dans notre expérience. Une caractérisation par absorption d’un laser
sonde nous a permis de montrer qualitativement les effets de la collimation.
Toutefois, pour diverses raisons techniques, nous n’avons pu établir quanti-
tativement D'efficacité de cette étape de collimation du fait de la difficulté a
connaitre parfaitement tous les paramétres entrant en jeu dans I'expérience,
notamment les caractéristiques précises du laser de caractérisation.

Nous avons ensuite rapidement évoqué la possibilité d’une étape de com-
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pression qui nous permettrait de conserver la brillance de notre jet atomique.
Cette étape sera limitée par une densité limite de 10! at.cm =2 dont nous de-
vons tenir compte dans nos estimations.

Pour l'ionisation nous avons préféré développer un autre schéma d’io-
nisation que la photo-ionisation, procédé utilisé par les autres équipes du
domaine. En effet, le procédé de photo-ionisation, outre la puissance laser
importante nécessaire pour produire de forts courant, a le défaut de créer
une trés forte dispersion en énergie du faisceau d’ions lors de son extraction.
Dans le but de conserver une faible dispersion en énergie du faisceau d’ions,
nous avons choisi de produire des ions césium a partir d’atomes de Rydberg
ionisés en champ. Nous avons optimisé la forme du champ électrique néces-
saire & 'excitation des atomes de Rydberg dans un gradient de champ faible
(100 V.em~t.cm™!) et l'ionisation dans un fort gradient de champ (2.10%
V.em™l.em™!) afin de permettre aux atomes de Rydberg de s’ioniser trés ra-
pidement sans subir une trop forte dispersion en énergie. Nous avons montré
que la durée de vie des atomes de Rydberg joue également un role, notam-
ment sur la distance possible entre ces deux procédés. Notre choix s’est porté
sur des atomes de Rydberg excités au niveau n~ 30 qui s’ionisent dans un
champ électrique acceptable (autour de 700 V.em™') et sans trop de dis-
persion en énergie (environ 0.5 eV). D’un point de vue expérimental, les
électrodes et la chambre d’ionisation ont été entiérement concues au cours de
cette thése. Les simulations effectuées indiquaient la nécessité de concevoir
de trés fines électrodes, avec une épaisseur de I'ordre de quelques centaines de
micromeétres, pour ’obtention du profil de champ voulu. Une lentille particu-
liére a été concue, selon les résultats des simulations, et fabriquée, assurant
Iionisation des atomes, ’accélération et une premiére focalisation des ions.
Elle sera intégrée dans une chambre d’ionisation, actuellement en cours de
montage.

Nous avons également étudié¢ I'influence de la courbure des équipoten-
tielles induite par le fort gradient de champ nécessaire lors de 'ionisation.
Cette courbure produit une dispersion en énergie radiale du faisceau d’ions.
[’optimisation de cette courbure a permis d’atteindre une dispersion de 70

meV pour un gradient de champ & I'ionisation d’environ 2. 10* V.em~!.cm™!.

L’étude de l'ionisation a permis de mettre en lumiére les conséquences de
Ieffet lentille produit par la courbure de I’équipotentielle a I'ionisation. Nos
évaluations de trajectoires sans interaction coulombienne ont permis de déter-
miner la position de la source virtuelle ainsi que la taille de la striction mini-
mum induite par les aberrations sphériques. La striction minimum obtenue a
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un diamétre de 67 nm et ’émittance de la source est de 0.048 mm.mrad.eV'/2,
soit une brillance environ trois fois meilleure que notre source de référence,
la LMIS, pour le méme courant d’environ 3.5 nA. Nous avons également cou-
plé notre source avec une optique FIB, plus précisément une lentille objectif
puisque dans notre configuration de lentille, une des électrodes de la source
joue le role de lentille condenseur. Les simulations optiques ont montré que
que nous pourrons focaliser notre source d’ions sur un diamétre de 530 nm.

Les performances obtenues aprés notre étude théorique sont résumées
dans le tableau de la figure 4.23.

Paramétres | Jet ato- | Collimation| Compression Excitation | Ionisation | LMIS
mique

Flux 2.10" 5.1013 5.1013 2.2 .10 2.2 10104 3.5 nA
(at.s™1)
Divergence | 43 0.5 0.5 0.5 0.5 8.6
(mrad)
Diamétre 2 10 1.5° 0.1°¢ 0.1 54.107
(mm)
Dispersion | 52 52 52 52 524 -70°¢- | 5.10°
en énergie 500/ - 3009
(meV)

a. Ce flux d’ions correspond & un courant d’environ 3.5 nA

b. Pour une densité de compression limite de 10! at.cm™3

c¢. Pour des faisceaux lasers d’excitation de 100um de diamétre

d. Dispersion en énergie initiale du jet atomique

e. Digpersion en énergie due a la courbure de I’équipotentielle

f- Dispersion en énergie due au temps d’ionisation des Rydberg

en champ

g. Dispersion en énergie due aux effets coulombiens

FIGURE 4.23 — Tableau récapitulatif des performances attendues de notre
source d’ions césium

Tous ces résultats sont cependant a pondérer avec les effets coulombiens.
En effet, une premiére série de simulations nous a permis d’évaluer les effets
coulombiens et a montré que ces derniers avaient un effet trés important
sur la brillance du faisceau. La brillance pic du faisceau d’ions en 1’état est
proche de 10* A.m~2.sr~1.eV~! en considérant le blocage dipolaire, propriété
des atomes de Rydberg qui favorise le réarrangement spatial des atomes en
limitant la densité. Ce chiffre est a comparer & notre source de référence la
LMIS, dont la brillance est de 106 A.m=2.sr~'.eV~!.
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Ces premiéres estimations doivent toutefois étre approfondies. Il sera né-
cessaire de procéder a une simulation prenant en compte le profil de champ
défini par les électrodes du bloc d’excitation-ionisation. La présence d’un fort
gradient de champ dans la zone d’ionisation permettra d’accélérer plus forte-
ment les ions au moment ot ’explosion coulombienne semble la plus forte et
réduira certainement les conséquences des effets coulombiens, notamment liés
a la charge globale. Cet effet pourrait donc étre favorable. Cette simulation
n’a pas été effectuée car notre logiciel de simulation des effets coulombiens,
GPT, ne peut que difficilement & ce jour importer des cartes de potentiels
extérieures notamment, les résultats fournis par le second logiciel de tracé
de trajectoires, Simion, qui nous a permis de modéliser le champ électrique
produit par nos électrodes d’ionisation. Cet aspect de la modélisation par
GPT est en cours d’amélioration.

Ces travaux de thése ont également comporté une importante partie expé-
rimentale. L’ensemble de la source d’ions a partir d’atomes froids a été dessiné
et réalisé, notamment le four a recirculation, la collimation laser, I’excitation
d’atomes de Rydberg, 1'ionisation en champ électrique et les aberrations op-
tiques. Le couplage avec une colonne FIB a également été étudié et sera
réalisé trés prochainement. En somme, le systéme que nous devons simuler
est riche et complexe prenant en compte de trés nombreux parameétres. Il
reste donc encore des phénomeénes dans notre expérience a modéliser afin de
pouvoir compléter cette étude.

Tout au long de nos estimations, nous avons fait le choix de nous orienter
vers des valeurs assez conservatives. Pour améliorer les performances de notre
source, il serait possible par exemple de jouer sur les paramétres suivants :

e Augmenter le diamétre de l'orifice de la chandelle, afin d’accroitre ainsi

le flux émis par le four;

e Améliorer le taux d’excitation Rydberg en prenant 100% d’excitation

grace a un procédé qui utilise les passages adiabatiques rapides (RAP);

e Augmenter le courant en excitant a plus forte puissance et/ou sur une

plus grande surface, en défocalisant le laser d’excitation ;

e Considérer le refroidissement sub-Doppler, collimatant ainsi le jet ato-

mique a de plus faibles vitesses transverses ;

e Prendre en compte les atomes de Rydberg particuliers qui s’ionisent

plus rapidement, entrainant ainsi une plus faible dispersion en énergie.

Nous espérons que ces travaux qui constituent une premiére étude de la
faisabilité d’une source d’ions basée sur le refroidissement par laser d’'un jet
atomique permettront dans le futur d’achever I’évaluation de la source d’ions
césium et de réaliser une source couplée a une optique FIB trés utile pour de
nombreuses applications, en particulier & basses énergies.
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