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Abstract

The very general problem concerning the interaction of many reso-
nances with many continua is solved in the framework of the Fano's
formalism and of the resolvent operator technique. The energy spectrum
for any observable exhibits two different types of interference effects.
The first one appear between the "autoionization channels" ; they are
included in the "density of states" for the perturbed continua, and
determine the resultant structure of any spectrum. But each spectrum
has its pecular structure, related to the interference between the
"photoionization channels” which are defined with reference to the ab-
sorption spectra. When the latter interferences are destructive,

stabilization occurs.

Photoionization spectra of alkali atoms in the presence of a
strong electric field are thus described. In the case of rubidium,

the effect of the spin-orbit interaction is demonstrated. TFor sodium,

the analysis of the spectra recorded in the presence of the earth's
magnetic field enables us to determine the nature of the predominant
coupling. The stabilization effect is exhibited in the study of the
lifetime of one Stark level of rubidium. The present method is applied
to the analysis of a great number of phenomena related to the inter—

action between free atoms and laser radiation.
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INTRODUCTION

Depuis quelques années, 1'étude des états atomiques (ou moléeculaires)
du spectre aiscret, fortement couplés & des états du spectre continu, a
cornu un regain d'intérét grice au développement des sources laser inten—
ses, accordables et de grande pureté spectrale. Certains de ces travaux
concernent les états excités, 4'énergie supérieure & la limite d'ionisa-
tion du systéme étudié ; ces états, qui seraient fortement liés dans un
modele & particules indépendantes, sont en fait suffisamment perturbés
par les états du spectre continu pour donner naissance aux phénoménes
d'autoionisation et de prédissociation. Dans d'autres probliémes, on
s'intéresse aux états de Rydberg atomiques, états appartenant au spectre
discret mais situés au voisinage de la limite d'ionisstion ; toute per-
turbation, méme trés peu intense, modifie radicalement les propriétés de
ces états en introduisant des couplages entre états du spectre discret

et du spectre continu.

Ainsi des expériences effectuées au Iaboratoire Aimé Cotton sur des
états de Rydberg d'atcmes alcalins soumis & un champ électrostatique in-
tense ont mis en évidence un certain nombre de phénoménes inattendus [1].

Il s'agit en particulier des nombreuses résonances observées dans le



spectre de photoionisation d'un état excité de l'atome de rubidium en
présence d'un champ électrique extérieur [2, 3] ; ces résonances trés
nombreuses ont des profils différents, souvent dissymétriques, qui dé-
pendent fortement de la polarisation de la lumiére excitatrice. De plus,
dans le spectre de photoionisation -en présence_d‘un champ électrique-

de 1'état fondamental du méme atome cn a observé un effet original de
stabilisation temporelle d'un $état excité lorsque 1tintensité du champ
croit [4].'La compréhension de ces phénomdnes incitait & un effort théori-
que particulier. En effet les problémes posés par l'interprétation des
spectres de photoionisation d'états atomiques en présence d'un chemp
électrostatique ne sont pas simples, car ils mettent en jeu des états
appartenant aussi bien au spectre discret qu'au spectre éontinu ; ces
états sont couplés par de nombreuses interactions, comme 1l'interaction
électrostatique ou l'interaction spin-crbite ou méme 1'interaction liée
3 la présence de champs extérieurs tels que le champ magnétique terres-—

tre [5].

Notre travail, suscité par l'analyse des spectres de photoionisation
en présence d'un éhamp électrique, nous a conduits & aborder de fagon
beaucoup plus générale 1'étude du couplage entre plusieurs états discrets
et plusieufs continuﬁms. Ce probleme fondamental apparalt dans de nom-
breux domaines de la physique et peut se manifester sous des aspects tres
divers méme si on se restreint au domaine de la physique atomique et mo-

léculaire.

Un des objectifs fondamentaux de la physique atomique "classique"

est de comnaltre quantitativement les propriétés des différentes espaces



atomiques (niveaux d'énergie, probabilités de traﬁsition, sections effi-
caces de photoionisation, sections efficaces d'excitation ou d'ionisation
par collision électronique,...) placées dans divers environnements (champs
électriques ou magnétiques, statiques ou oscillants). Or seuls quelques
problemes concernant des systimes simples - comme par exemple 1'atome
d'hydrogene isolé ou perturbé par un champ électrique statique - peuvent
8tre résolus de facon exacte. En général il est nécessaire de faire appel
& des méthodes d'approximation et on suppose que pour le systéme étudié
1'hamiltonien indépendant du temps peut s'éerire H = HO-PV , les états
proﬁfes de Ho étant connus. Dans le cas d'un atome & plusieurs élec-
trons, des solutions approchées du probldme & N corps peuvent &tre
obtenues dans 1'approximation du champ central [6, 7]. On suppose qu'un
électron particulier se déplace dans le potentiel central U(r) corres-
pondant & l'attraction électrostatique du noyau de charge Z et & ltef-
fet moyen de la répulsion des (N;1) autres électrons. L'hamilténien
d'ordre zéro est alors associé & un moddle & particules indépendantes,

et pour obtenir les états propres de H il suffit de déterminer ceux

0
d'un hamiltonien & un électron ho . Le spectre de hO comporte des
états discrets d'énergie négative et un continuum d'énergie positive.
Le spectre de HO comprend également des états discrets et des Stats
continus ; ces dtats caractérisent le' systeme formé bar un ion

comportant (N-p) é&lectrons et P électrons 1libres d'énergie

cinétique quelcongue . L'interaction V , associée aux interac-

tions électrostatiques entre les N électrons, est responsable en parti-
culier des phénoménes d'autoionisation : un atome & plusieurs électrons

A se trouvant initialement dans un état autoionisé — état excité dont



1'énergie & l'ordre zéro est supérieure & 1l'énergie d'ionisation de 1l'a-

tome A - peut, sous l'effet de V , donner naissance & un systéme formé

par ltion AT et un électron libre. Dans 1'étude des sections efficaces
de photoionisation d'ions & plusieurs électrons - ou de photodétachement
dans le cas des ions négatifs = il faut tenir compte de 1l'effet de 1'in-
teraction V qui couple soit des états discrets et des états continus,
soit des continuums entre eux, Ie premier type de couplage permet d'ex-
pliquer l'existence de résonances étroites de profil asymétrique dans les
spectres de photoionisation ;lces résonances socnt assocides i la présence
d'états autoionisés [8, 9]. Ie second type de couplage intervient lors—
qu'il y a plusieurs voies de photoionisation, chacune correspondant & un
dtat d'énergie différent pour l'ion formé. Ce couplage peut modifigr la
dépendance en énergie de la section efficace de photoionisation au voisi-
nage du seuil associéd & 1l'ouverture d'une nouvelle voie de photoionisation,

Un exemple typique correspond & la photoionisation en couche 3s de l'a-

tome d'argon [10].

L'étude des clollisions dlectron- ion, 1l'ion comportant N électrons,
peut étre abordée en étudiant les états non liés de 1l'ion & (N+1) élec-
trons. Une telle approche est particuliérement bien adaptée dans le cas
de collisions & basse énergie dans lesquelles 1l'électron incident ﬁeut
interagir fortement avec les électrons de la cible, L'amélioration des
techniques instrumentales, en particulier le gain obtenu dans la résolu-
tion en énergie permet de s'intéresser de plus en plus aux effets de seuil

et aux résonances. Il est alors indispensable de tenir compte explicite-

ment des couplages entre états du continuum.



L'étude des propridtés spectroscopigues d'atomes soumis & des champs
externes, éléctriques ou magnétiques, conduit également & considérer des
couplages entre états discrets et états du continuum. n peut par exemple
choisir comme hamiltonien HO , celui qui décrit l'atome en champ nul ;
1'interaction V , d'intensité variable, est associde aux champs exté-
rieurs., On doit distinguer 1'interaction par un champ électrique de 1l'in-
teraction par un'champ magnétique . En effet , 1'énergie poten—
tielle -Fz associée au champ électrique d'intensité F et de direction
paralidle & l'axe 0z n'est pas bornée en valeurs négatives : le spectre
d'un atome dans un champ électrique est continu. Ceci traduit le phénc-
mene d'ionisation par champ. Cependant, en théorie classique, on peut
montrer que le champ électrique abaisse la limite d'ionisation de la quan—
tité Ec = -2YF (en u.a.). L'ionisation par champ peut étre négligde
dans 1'étude d'états d'énergie inférigure a Ec : on est alors en pré-
sencerd'états qQuasi-discrets pour lesquels le champ électrique peut &tre

traité par la théorie des perturbations,

Dans un plasma, la présénce d'un micro-champ électrique modifie
notablement les propriétés des états autoionisés, en particulier les pro-
babiiités d'autoionisation et de transitions radistives de ces états [11].
Par conséquent la présence du micro-champ électrique affecte le processus
de recombinaison diélectronique - recombinaison par 1'intermédiaire d'un
état autoionisé [12] - qui est souvent le processus de recombinaison
dominant dans un plasma chaud formé d'ions non hydrogénoides ; ceci
modifie 1'état d'équilibre du plasma. ILe micro-champ électrique peut
€galement induire 1l'autoionisation 4'états doublement excités, stables

en l'absence de champs extérieurs. Ainsi 1'état 2p2 3P de l'atome



d'hélium est métastable dans la mesure ol l'interaction spin-orbite est
négligeable. En présence d'un champ électrique peu intense cet état peut

3

s'ioniser par couplage avec 1l'état autoionisé 2s2p

P [13].

Dans un champ magnétique intense, les propriétés des états de Rydberg
atomiques au voisinage de la limite d'ionisation en champ nul dépendent

fortement des couplages entre les éfats du spectre discret et du spectre

continu dus & l'interaction diamagnétique.

Pour étudier les spectres de photcionisation d'atomes & un électron
optique soumis A& un champ électrique, on peut choisir différemment 1'ha-
miltonien Ho et 1l'interaction V . On tient compte simplement des
phénoménes d'ionisation par champ en considérant comme hamiltonien HO
l'hamiltonien Stark de l'atome d'hydrogéne. L'interaction V décrit
alors le caractdre non hydrogénofide du potentiel central vu par 1'électron
optique et, dans le cas d'un atome lourd , 1l'interaction spin-orbite,

A cause des propridtés de symétrie spécifiques au potentiel coulombien
[14], 1'équation de Schrddinger correspondant & un atome hydrogénolde
placé dans un champ électrique statique uniforme est séparable en coordon-
nées paraboliques et est exactement soluble [15]. Dans le domaine d'éner-
gie compris entre la limite d'ionisztion de 1l'atome libre et la limite
classique d'ionisation en présence d'un champ électrique, le spectre de
1l'atome d'hydrogéne comporte des états quasi-discrets, pour lesquels
1'ionisation par champ peut &tre négligée, et des états continus. Compte
tenu des propriétés de symétrie, il n'y a pas d'interaction entre ces ni-
veaux quasi-discrets et les continuums dans lesquels ils baignent. Toute

perturbation qui couple ces différents niveaux permet aux niveaux quasi-

stables de s'ioniser grice & un mécanisme analogue & celui du phénomene



d'autoionisation [16]. Ceci permet d'expliquer la différence fondamentale
entre les propriétés d'ionisation par un champ électrique de 1'atome

d'hydrogene et celles de tous les autres atomes.

En physique moléculaire on est également trés souvent amend & consi-
dérer des interactions couplant des états discrets et des états continus ,
en particulier dans 1l'étude des processus de dissociation des moldcules.
e probléme posé par la descriftion quantique d'une molécule est treés
complexe puisqu'il s'agit de trouver les états stationnaires d'un ensemble
de particules, les noyaux et les électrons, en interaction mutuelle. Ia
résolution exacte de ce problime est impossible, mis & part quelques cas
particuliers tel l'ion moléculaire Hg . Pour obtenir une solution appre-—
chée on ufilise en général l'approximation de Born-Oppenheimer (7, 17].
la masse des électrons est treés inférieure & celle des noyaux et par
conséquent le mouvement des électrons est beaucoup plus rapide que celui
des noyaux. Il s'ersuit que l'on peut séparer l'analyse de ces deux mou-
vements et étudier dans un premier temps le mouvement des électrons pour
une position fixéde des noyaux. On détermine ainsi les états stationnaires
pour le systeme électironique, les énergies électroniques dépendant des
positions relatives des noyaux; On peut alors étudier le mouvement des
noyaux en supposant que les électrons sont dans un état électronique.donné
et qu'ils suivent adiabatiquement le mouvement des noyaux. Dans le cas
d'une molécule diatomique, l'hamiltonien effectif décrivant le mouvement
relatif des deux noyaux correspond & celui @'une particule ayant pour

masse la masse réduite des deux noyaux et possédant un moment cinétique

déterminé, caractéristique du mouvement de rotation de la molécule. Dans



cet hamiltonien 1'énergie de 1'état électronique considéré apparalt comme
une énefgie potentielle supplémentaire dtinteraction entre les deux noyaux
venant s'ajouter & leur répulsion électrostatique. Lorsque les deux
noyaux s'éloignent indéfiniment, 1'énergie potentielle totale tend vers
une limite Ed qui représente l'énergie de dissociation de la molécule
dans 1'état électronique étudié. Dans 1'étude du mouvement relatif des
deux noyaux, les états stationnaires ayant une énergie supérieure a Ed
forment un spectre continu ; ces états décrivent deux atomes dans un

état d'énergie donné, l'énergie cinétique associde au mouvement relatif

de ces atomes peut &tre quelcongue.

I1 existe deux types d'états électroniques : les états liés et les
dtats dissociatifs. Pour un état électronique 1ié, l'énergie potentielle
d'interaction entre les noyaux présente un minimum pour une certains va-
leur de la distance internucléaire correspondant & la position d'équili-
bre de la molécule ; les états stationnaires associés au mouvement des
noyaux peuvent alors appartenir au spectre discret ou au spectre continu.
Dans le cas d'un état dissociatif, il n'y a pas de minimum dans la courbe

d'énergie potentielle, si bien que tous les états stationnaires décrivant

le mouvement relatif des deux noyaux appartiennent au spectre continu.

Lorsque 1l'approximation de Born-Oppenheimer cesse d'étre valable,
il apparait des couplages entre états électroniques différents (hamilto-
nien électronique, ccuplage non adiabatique, rotationnel ou radial par
exemple), Iorsqu 'un état électronique 1ié interagit avec un état élec-
tronique dissociatif, on ne peut négliger les interactions entre états

discrets et continus, responsables de la prédissociation. Il en est de



méme dans i’étude de la cinétique de tous les processus mettant en jeu

la formation transitoire d'une molécule activée, clest-a-dire d'une molé-
cule dans un état vibrationnel excité, d'énergie supérieure au seuil de
dissociation de la molécule AB en fragments A et B [18]. Ie déclin
de ces états métastables s'effectue trés souvent de facon séquentielle,
Un processus séquentiel apparalt lorsqu'un état excité de facon sélective
est couplé & une série d'états intermédiaires, ces derniers étant eux—
mémes couplés i des continuums. Un cas particulierement intéressant est
celui ou les états intermédiaires sont tous couplés au méme continuum,

ce qui donne lieu & des phénoménes d'interférences modifiant fondamenta—

lement la probabilité de désexcitation [19, 20].

Jusqu'd présent’les seuls continuums que nous avons considérés sont
associés & l'ionisation (ou & la dissociation) du systime étudié : le
caractere continu du spectre d'énergie correspond i 1'énergie cinétique
des fragments : ion et électron (atome, moldécules ou radicaux). L'étude
de 1l'interaction entre un systeme atcmique (ou moléculaire) et le champ
électromagnétique, fait apparaltre un autre type de centinuum, le carac-

tére continu étant associé & la fréquence variable des vhotons.

Dans 1'étude de 1'interaction entre un rayommement électromagnétique
et un systéme atomique (ou moléculaire), il est treés commode d'utiliser
la thécrie quantique du champ [21], car s'il s'agit d'une excitation en
régime continu, 1l'hamiltcnien du systéme total - atome plus rayonnement -
ne dépend pas du temps. Iorsque le chemp électromagnétique ne comporte

qu'un seul mode, l'hamiltonien décrivant le champ s'dcrit

5, = fro(a’ta +-;-)
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N + : ‘ P Lo .
ou a et a sont respectivement les opérateurs création et amnihilation

dun phdton de fréquence w/2n de polarisation e et de vecteur d'onde
¥ . Ies états propres de HF , notés [nw> , ont pour énergie (nn+%&hw
et correspondent & n photons dans le mode considéré. Dans le cas parti-
culier d'un atome & deux niveaux f1> et |2> d'énergie E, et E

1 2

(E1 <E2) , l'hamiltonien atomique peut s'écrire :
B, = [E,[1><] + By|2><2]] .
L'hamiltonien d'interaction entre 1'atome et le champ a pour expression :

Hp =K [a+a] [[><2] +[2><1]]

ol le paramdtre de couplage K est proportionnel & 1'élément de matrice
de 1l'opérateur transition <1|D]2> et & la racine carrée du flux d'éner-—
gie lumineuse,

les états propres du systéme atome plus champ non couplés HO = HA-+HF
sont du type ]1;nw> ; cet état d'énergie E1+-(n+~%)hw correspond & un
atome dans 1'état 1, habillé de n photons [22]. Pour une transition

. a un photon, l'interaction HAF couple les états ]1,nm> et 2,n'w>

tels que [n-—n'l = 1.

Dans le cas d'un rayonnemeht électromagnétique quelconque, H?
contient une sommation sur tous les modes du champ et, en particulier,
sur la fréquence des photons : les états d'énergie de 1l'atome habillé
appartiennent alors & un spectre continu. En 1l'absence de tout photon,
le champ électromagnétique en un point de l'espace a une valeur moyenne
nulle mais un écart moyen non nul : le vide de photons est le siege de

fluctuations de champ appelées "fluctuations du vide". En l'absence de



1M1

tout photcn, l'interaction HAF couple 1'état initial discret (atome
excité en 1'absence de tout photon) IE2,0> a4 un continuum d'états finals
(atome dans un niveau inférieur en présence d'un rhoton de direction, de
polarisation et d'énergie quelconques). Ies états atomiques excités sont

donc des états instables : il s'agit du phénoméne d'émission spontande [6].

L'utilisation du formalisme de 1l'atome habillé permet aussi d'étudier
les effets 1liés & l'intensité du rayonnement électromagnétique qui excite
le systeme. Si le rayonnement monochromatique est monomode et continu,
les états non couplés du systime sont les états de 1'hamiltonien HA'+Hﬁ
ol HF correspond au champ libre dans un seul mode (ses états propres
sont lnw> ol é%- est la fréquence fixée du laser excitateur). Ie
caractere discret ou continu de ces états est déterminé seulement par les
propriétés du systime atomique (propriétés de 1'hamiltonien HA ). Ils
sont couplés par 1l'interaction HAF qui est proportionnelle & la racine

carrée de l'intensité du champ.

Quand 1l'intensité est faible, on peut considérer H

comme une per-
AF -

turbation et définir une prcbabilité de transition par unité de temps
entre 1'état initial et 1'état excité du systéme atomique (états 1 et
|2> ). Cette probabilité est proportionnelle au carré de 1'élément de
matrice <1]|D|2> : cette approximation est utilisde dans 1'étude des

profils apparaissant dans les spectres d'absorption [8].

51 le chemp électromagnétique qui couple les dtats atomiques 1>
et 2> devient suffisamment intense (grand nombre de photons dans le

mode considéré) il n'est en général plus possible de décrire la transition
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|1> - |2> en termes de probabilité de transition par unité de temps.
L'étudeAde ce probléme connait un important essor avec le développement
des lasers de puissance., En effet l'ihteraction entre un faisceau laser
intense et monochromatique et un milieu absorbant a permis de mettre en
évidence un certain nombre de phénoménes nouveaux caractéristiques des
interactions matidre -rayonnement et non pas des détails de la structure
atomique (ou moléculaire) du milieu étudié. L'étude d'une interaction
résonnante entre un atome & deux niveaux discrets et un rayonnement mono-—
chromatique a été faite en détail [46]. En l'absence de couplage atome -
rayonnement, le diagramme d'énergie du systeme total présente une succes-
sion périodique de doublets distants d'un écart hv , les deux niveaux
E1,nw> et |E2,(n-1)m> étant quasi-dégénérés. On fait généralement
1'approximation de 1'onde tournante [23]. Elle permet de n'étudier que
les états d'une méme multiplicité et de traiter 1'interaction HAF au
premier ordre entre ces états : ce qui revient & la remplacer par l'inter-
action ﬁAF =& K (a+]1><2[ +a|2><1]) . Alors l'écart d'énergie entre
les deux niveaux couplés du doublet augmente avec 1l'intensité du rayon-
nement électromagnétique. Il s'agit de 1'effet Autler-Townes [24], ou
effet Stark dynamique, correspondant au dédoublement des niveaux atomi-
ques sous l'action d'un rayomnement laser intense et quasi-résonnant.
I,'effet Autler-Townes est directement 1ié au phénomeéne d'oscillations

de Rabi [25] : dans un traitement classique, le champ électromagnétique
apparalt comme une perturbation dont la dépendance au cours du temps est
donnée par une loi sinusofdale. Ia population des deux états discrets

du systéme oscille alors i une fréquence bien déterminée : la fréquence

de Rabi.
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L'ionisation multiphotonique est un exemple type d'interaction
entre uﬁ atome et un champ électromagnétique intense, mettant en jeu
des couplages entre états du spectre discret et états du spectre continu.
Dans l'analyse de l'ionisation multiphotonique résonnante, seul un trai-
tement non perturbatif de 1'interaction atome - rayonnement est justifié.
On étudie ainsi, par exemple, l'ionisation résomnante & deux photons de
1'état discret lg) » par l'intermédiaire de 1'état relais discret |a)
vers 1'état du spectre continu atomique ]E) » sous l'effet d'un champ
de photons monomodes de fréquence w/2nm . On considére comme hamiltonien

d'ordre zéro l'hamiltonien HO = HA+HF . la perfurbation H

N couple

entre eux les états du spectre discret de 1'atome habillé ]g,nw) et
Ia,(n—1)w) et les états du continuum [E,(n—2)w) . le processus d'io-
nisation direcf 4 deux photons non résonnant ]g,nw)«» ,E,(n—Z)w) peut
étre traité au second ordre de la théorie des perturbations & 1l'aide de
l'hamiltonien effectif

T (gmo[H[1,(a-1)0) (1, (n-1)o|H, 4 |B, (n-2)w)
7 B, - B -w

(g,nleiiglE?(n—Z)w) = Z

[26]. Dans un tel systeme, il n'est souvent pas possible de décrire 1'io-
nisation simplement en termes de prcbabilité d'ionisation [27]. L'effet
Stark dynamique, associé & la saturation de la transition atomique

]g) - fa) se manifeste par l'apparition d'un doublet dans le spectre

d'énergie des photoélectrons [28].

Au lieu d'étudier un continuum d'ionisation, on peut analyser un
continuum de fluorescence ; ainsi on peut analyser en fréquence la fluo-

rescence émise par un état atomique excité fe) , se désexcitant par
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émission-spontanée vers un dtat If) . Lorsque 1l'état excité {e) est
couplé de facon intense et quasi-résonnante & un autre état atomique
discret |g) , par l'intermédiaire d'un champ électromagnétique, le
spectre de fluorescence présente une structure de doublet lide au phéno-—

méne d'effet Stark dynamique [29, 30].

On peut envisager des problimes plus complexes metiant en jeu plu-
sieurs continuums, éventuellement de natures différentes (continuum
dtionisation , continuum de fluorescence, ...) 1iés par des interac-
tions d'origines diverses (intra—atomiques ou dues & des champs extérieurs
statiques ou variables au cours du temps). L'analyse peut porter sur dif-
férents points : le rayonnement de fluorescence de 1'état excité, son pro-
fil d'excitation, l'analyse en énergie des spectres de photons ou dtélec-
trons., Il existe de nombreux travaux récents concernant les états auto-

ionisés. A titre d'exemple on peut citer :

- 1'étude de la dépopulation des états autoionisés sous 1l'effet de 1'émis-

sion spontandée et du phénoméne d'autcionisation [31] ;

- 1'étude d'états autoionisés soumis i des champs laser intenses [32,
%3, 34]. Un probléme analogue apparalt en physique moléculaire : il s'agit
de 1'étude de la prédissociztion d'un état moléculaire couplé & un état

moléculaire 1ié, par un champ électromagnétique intense [35] ;

- 1l'analyse de la fluorescence d'un état autoionisé induite par ionisa-
tion multiphotonique résonnante ; dans cette étude 1'état autoionisé est
couplé & un état atomique discret par un champ électromagnétique intense

quasiment résomnant [36].
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L'étude de l'ioqisation multiphotonique & (n+p) photons lorsque
1'ionisation & n photons est possible est un autre problime mettant en
jeu plusieurs continuums [37] . Dans ce cas les différents continﬁums
sont du type IE,nw) , IEU(n+1)w) dans le formalisme de l'atome habillé,
la fréquence w/2n du rayonnement laser &tant fixde. Enfin on a jorb]
mettre en évidence le phénoméne de stabilisation d'un niveau interagis-
sant avec un continuum ; ainsi dans 1'étude de lé photoabsorption, &
partir de i'état fondamental d'un atome vers un état autoionisé , on
peut observer une accumulation de la population du systéme dans une super-
position cohérente d'états 1lids, ce phénomdne étant associé & une dimi-

nution de 1l'ionisation du systéme [38].

Tous ces exemples montrent que de trés nombreux problimes de physique
atomique et moléculaire, d'aspectstrés variés, se raménent i 1'étude de
l'interaction entre niveaux discrets et continus ; cecl permet de relier
enﬁre eux des phénomenes au premisr abord trés différents. TI1 est par
conséquent tres intéressant d'étudier de fagon générale - c'est-h-dire
quelle que soit la nature du systéme étudid et dés interactions mises en
jeu - l'interaction entre plusieurs états discrets et plusieurs continuums,
Cette analyse constitue le contenu du présent mémoire. Nous avons cepen~-
dant limité notre étude au cas des phénoménes indépendants du temps., Ies
méthodes que nous avons utilisdes sont 4'une part le formalisme de Fano
[8] qui permet de déterminer les fonctiéns d'onde exactes solution de
1'équation de Schrbdinger indépendante du temps pour 1'hamiltonien total
= HO-+V , d'autre part la ﬁéthode de ia résolvante [7, 39; 40] qui permet

d'étudier 1'évolution au cours du temps du systeme total, celui-ci étant
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déerit & 1l'instant initial =0 par un état propre de Ho . Chacun de
ces deux formalismes est & priori mieux adapt? & 1'étude d'un problime
particulier ; ainsi le formalisme de Fano permet d'analyser les profils
observés dans les spectres de photo-absorption en présence d'un champ
lumineux de faible intensité. Quant & la méthode de la résolvante, elle
permet d'interpréter les spsctres de photoélectrons et d'étudier 1'évolu~
tion au cours du temps de 1'état d'ionisation du systéme ; ceci permet
dventuellement de définir une duréde de vie pour chacun des Stats discrets.
En fait nous montrerons que ces deux méthodes sont totalsment équivalen~
tes., Il existe d'autres méthodes qui traitent le méme probléﬁe, en.par—
ticulier le formalisme de la matrice densité bien adaptée & 1'étude des
propriétsds dues aux phénomenes de relaxation [47]. Dans le premier cha-
pitre nous présentons brigvement les principes >des deux méthodes avant
de montrer qu'il est possible de diagonaliser 1'hamiltonien total sur
l'ensemble des états du spectre continu., Comme exemple d'application des
deux méfhodes, nous 4tudions le cas d'un niveau discret couplé & un conti~
nuum., Les deux chapitres suivants sont counsacrés a 1'étude de continuums
plats et sans effet de bord, c'est-a-dire en négligeant totalement la
variation des $l4ments de matrice de l'interaction V en fonction de
1'énergie des états du spectre continu. Ies principales propriétés des
systémes comportant plusieurs états discrets couplés au méme continuum
sont analysées dans le second chapitre ; nous montrons que dans ce pro-
bléme, des phénoménes d‘interférence peuvent modifier profondément les
profils d'absorption et les durées de vie des états discrets, ce qui

nous conduit & étudier en détail les phénoménes de stabilisation,

L'étude générale du couplage de N états discrets avec M continuums
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st abordée au chapitre trois. Nous montrons en pérticulier,que 1l'exis~
tence de couplages entre les états du spectre continu peut modifier pro-
fondément les propridtés du systéme. Dans le dernier chapitre nous &tu-
dions les phénoménes correspondant aux effets de bord, c'est-i~dire les
phénoménes apparaissant lorsque les continuums ont une structure tres
marquée ; cette situation correspond en particulier au cas ol 1'énergie

des niveaux discrets différe peu de celle d'un seuil 4'ionisation.
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Chapitre I

DESCRIPTION THEORIQUE : FORMALISME DE FANO

ET FORMALISME DE LA RESOLVANTE

On considére un systéme dont 1'hamiltonien indépendant du temps, H

peut Etre écrit sous la forme

H=HO+V

On suppose connus les états propres de l'hamiltonien H Son spectre

o
est constitué de N états discrets orthonormés ]cp.i> d'énergie E, et
de M continuums dont les $tats d'énergie E sont notés ]qa;é) ; le

nombre quantique a permet de distinguer les différents états dégénérés.

Ces états du continuum sont normés en énergie & l'aide de la fonction &

de Dirac :
%lok> = 6 . 8(E-F)
g 1PE B y

L'interaction V couple entre eux tous ces états, en particulier
les états discrets aux états des continuums, et les états des continuums

entre eux.
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L'analyse des propriétés du systéme couplé peut &tre abordée sous

deux aspects différents :

- dans une premisre approche, on détermine le spectre d'énergie et les
fonctions d'onde exactes de l'hamiltonien total H , ce qui permet
ensuite d'en déduire des grandeurs autres que 1l'énergie. (C'est la mé-
thode, développée par Fano [8, 9, 41, 42], qui permet en particulier de
rendre compte des profils asymétriques observés dans les spectres de

photoionisation ;

— dans la seconde approche on s'intéresse plus précisément aux propriétés
de 1l'opérateur évolution du systime [7] pour étudier 1'évolution du sys-
téme au cours du temps, qﬁand il a été préparé dans un état donné. Cette
méthode est fondée sur le formalisme de 1'opérateur résolvante [7, 39].

Elle rend compte directement des phénoméﬁes d'ionisation, par exemple en
déterminant quelle est & un instant t la probabilité de trouver le sys-—
téme dans un étaf propre du spectre continu de HO , alors qu'il était

3 1l'instant +t=0 dans un état propre discret de HO .

On montrera que les deux méthodes sont fondamentalement équivalentes :
en effet les propriétés des fonctions propres de l'hamiltcnien total dé-
terminent les propriétés de l'opérateur évolution. Cependant le choix
de la méthode dépend du probléme & étudisr., Ainsi, par exemple, pour
étudier les densités de force d'oscillateur dans les spectres de photo-
absorption on fera appel au formalisme de Fano et on portera une attention
particulidre & la description spatiale point par point des fonctions pro-
pres Y(;) des hamiltoniens HO et H . En revanche, si on s'intéresse

plus spécialement aux spectres de photo-électrons - c'est-a-dire a la
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distribution en énergie des particules obtenues aprés ionisation (ou
dissocidtion) du systéme - on utilisera le formalisme de la rdésolvante.
I1 n'est alors pas nécessaire de connaitre les fonctions d'ondes W(F) ,
les seules données indispensables sont les éléments de matrice de 1a
perturbation V calculés entre les différents états propres de l'hamil-

tonien HO .

Dans la premiére partie de ce chapitre nous rappellerons bridvement
les principales propriétés de la méthode de Fano et de la méthode de la
résolvante ; nous montrerons ensuite comment 1'utilisation d'opérateurs
projection permet d'étudier l'effet du couplage direct associd & la per-
turbation V séparément sur chacun des deux sous-espaces associds au
spectre discret et au spectre continu de HO . Dans une seconde partie,
nous nous intéresserons uniguement au couplage direct entre les états du
spectre continu, et nous montrerons qu'il est possible, dans une premigre
étape, de "prédiagonaliser" la matrice associde & 1'hamiltonien H cons—
truite sur la base des états du spectre continu ; cecli nous permettra de
supposer dans la suite de notre exposé que la perturbation V ne couple
pas entre eux les états du spectre continu. Dans la dernidre partie de
ce chapitre, nous rappellerons quels sont les résultats obtenus dans

1'étude d'un systime comportant un seul état discret couplé & un conti-

nuum unique .,

Tous les résultats obtenus dans ce mémoire sont valables gquelle que
soit 1'importance de "l'interaction résiduelle" V ; 11 n'est en parti-

culier pas nécessaire que V soit une perturbation faible.
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1. Définitions et rappel des méthodes.

1,1 Méthode de Fano : Equation de Schriodinger indépendante du temps.

Ia méthode développée par Fano [8, 41] consiste & déterminer les

états stationnaires de 1'équation de Schr¥dinger indépendante du temps
Blr,) =Ely) . . (1)
On cherche [YE) sous la forme d'un développement sur la base des

états propres de HO

N M
o
) = 7_, 2, (8) o> + z fba(E,E') log,> E' . (2)
i=1 a=1
Dans tout cet exposé, par souci de clarté nous notons par l >
les états propres de H_ , et par I ) les &tats propres de H . Ies

0

fonctions qui ne sont des états stationnairés ni de Ho ni de H

seront notées » .

Ies coefficients a; et bOC sont solutions d'un systdme d'équa-
tions lindaires obtenu en projetant 1'équation (1) sur les différents
dtats propres de HO . Ia condition d'orthogonalité des différents

états propres [Yw) permet de déterminer sans ambiguité lss coeffi~-

cilents a. et b ,
i a

Ayant déterminé les états propres de H , 1'état du systéme &
it'instant t se déduit simplement de 1'état du systéme & 1=0 I@(Oﬁ»
par

la(t)» = de %) (‘EEl@(O)»‘e—iEt (3)

ol 1l'intégrale inclut éventuellement une somme sur les états discrets

de 1'hamiltonien H .
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En particulier si le systéme est préparé dans un état propre discret
de Ho ; par exemple ]¢i> , les populations & l'instant t des diffé-

rents états |¢j> sont données par

9, le(t)»|? ol

<<le®(t)>> = de aj*(E) 2, (E) s (4)

1.2 Méthode de la résolvante : Equation de Schrtdinger dépendant

du temps.

la méthode de la résolvante conduit & chercher les solutions de

1'équation de Schrodinger dépendant du temps

A

L'introduction de l'opérateur résolvante associé & 1'hamiltonien H

1

G(Z> T z-H

ol z est un nombre complexe quelcongue, permet de calculer
directement 1'opérateur évolution U(t) du systime (6, 7, 40] ; les pSles

de l'opérateur G sont les édnergies propres de l'hamiltonien H . En

conséquence U(t) s'éerit

(t) = —Jf'Jf _— a(z) dz . (5a)

21l
c +c
+

ol le contour d'intégration c+ et ¢ est constituéd de deux droites

N\

paralleéles & l'axe réel

> axe réel

V4

S1 t>0, seul c+ a une contribution non nullse.
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v 1 ~izt , . 1 _
U(f) =t om IC e 6(z) dz = lim - > f— Y (B +ie) dE

+
(5b)

On définit alors les propagateurs "retardé" G+(E) et "avancé" ¢ (E)
de 1'hamiltonien H ©par la relation

x . 1 _ . s
G (E) = lim P g ic © lim G(E*ie)
a»O+ aéO+

si bien que

u(t) = -51-‘[ B [atm) - (8)] .  (5e)

Par définition de 1l'opérateur évolution, l'amplitude de probabilité de
trouver le systéme dans un état |¢j> 2 l'instant t , le systéme étant
préparé & l'instant +t=0 dans 1l'état l¢i> est donnée par

+oo . ‘
G, [u(t)|p;> = - . @& o Bt @, l6* @) o>

L'étude de l'évolution du systéme au cours du temps se raméne donc a la
détermination des éléments de matrice du propagateur G+(E) associé &
l'hamiltonien H . Ces éléments de matrice sont calculés sur la base

des états propres de HO .

On effectue ce calcul en utilisant la relation entre les résolvantes

de H et HO

G(z)

Go(z) + Go(z) v G(z)

]

Go(z) + G(z) v Go(z) . (6a)

En tenant compte de la relation de fermeture E:I¢y><¢k| =1 ou l¢k>
k e

représente un état propre discret ou continu de HO et ol la sommation
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inclut une somme sur les états discrets et une intégrale sur les diffé-
rents états d'énergie du continuum. On peut alors montrer que les é1é-

ments de matrice G;i<E) vérifient la relation

(5-£,) ¢',() = 5, + g Ty 6y (8) (6v)

(oh éij inclut une fonetion de Dirac é(si- sj) quand les états
notés 1 et j appartiennent aux continuums, et ol E: a la méme
k
signification que précédemment).
Ce méme développement peut 8tre obtenu par la théorie des perturba-
tions dépendant du temps en développant la fonction d'onde ]W(t)>> sur

la base des états propres de HO s les coefficients de ce développement

aj(t) dépendant du temps. L'équation de Schrddinger dépendant du temps

i I‘If(t)» =1 'l'rgq%- I\I’(t)» permet d'exprimer Eq't— aj(t) sous la forme
d'une combinaison lindaire des coefficients ai(t) . Ce systéme peut

8tre résolu & l'aide de la transformation de Fourier en définissant

w o
g.(B) = - _;L, a (t) e_lEt dE . Ies coefficients g.(E) peuvent
J 2ni s 3 J

alors étre identifids aux éldments de matrice Ggi(E) [39].

le formalisme de 1l'opérateur résolvante permet aussi de calculer

les états propres de l'hamiltonien total H : en effet ceux—ci vérifient

(7a)

Il
(@]

(B-8) |v)

soit (B-m) lyg) =+v |g) . (7v)

+
En utilisant la relation (E-—HO) GB(E) = 1 , on peut montrer que
hy *
GO(E) V]Ym) est une solution particulidre de (7b), de sorte que 1la

solution générale de (7) peut se mettre sous la forme
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x _ x £
o) = ,|@E> + GO(E) vl\sz) (8a)

ol 1§B> est une solution quelconque de 1l'équation homogene
(E-HO) |@E> = 0., On peut choisir n'importe quelle superposition des
dtats des différents continuums et éventuellement des étatis discrets

d'énergie E .

+ 7 N 7
Les fonctions IYE) sont des états propres de H associés a l'e-
nergie E et sont caractérisées par une forme asymptotique (];W-» +uﬁ
totalement déterminde., Il s'agit des ondes stationnaires de diffusion

entrante |W§) ou sorfante |YE).

L'équation (8a) est, sous la forme d'opérateur, l'équation intégrale
de diffusion, que l'on peut aussi exprimer en fonction du propagateur

associé & l'hamiltonien total. En effet, en utilisant la relation (6)

+ +
on peut exprimer IWE) 3 ltaide de G_(E) et de la fonction non
perturbée l®E>
+ +
- = — .b
e o> + ¢ (B) v[a> . (8p)

*
Enfin on peut exprimer le bra conjugué associé au ket IWE) en

tenant compte de l'hermiticité de H :

l\y;) = <@ | + <] vei@) . | (8c)

1.3 Opérateurs projection : Hamiltonien effectif.

L'utilisation du formalisme de Fano ou du formalisme de la résol-
vante est particuligrement simple lorsque la perturbation V ne couple
pas entre eux les états des différents continuums : <¢§,1VI mE) =0.

Pour étudier séparément 1l'effet de la perfurbation Vv d'une part sur



27

les états éu_continuum, d'autre part sur le couplage entre &tats discrets
et états du continuum, on introduit les deux opérateurs P et Q , opé-
rateurs projection respectivement sur l'espace § engendré par les &tats
propres discrets de HO et sur l'espace complémentaire associé au spec-
tre continu de HO [40].

Par définition P et Q vérifient les relations

2 2
P+Q=1 P~ =P Q" =q PQ = QP = 0 (9)

et 1l'hamiltonien H s'écrit sous la forme

H=PHP+QHQ+PHQ+QHP

Dans le formalisme de Fano, "prédiagonaliser" les continuums [41]

revient & déterminer dans un premier temps, les fonctions propres de
ﬁ = Q H Q notées ]@%) . Le probléme 3 traiter se réduit ensuite &
1'étude des perturbations P HP et (Q HP +PH Q) , couplant respec-—
tivement les différents états discrets entre eux et les états discrets
aux états des continuums [@x) . Nous étudierons cette prédiagonalisa-

E

tion dans le paragraphe suivant.

L'étude par la méthode de la résolvante de 1'évolution du systéme
au cours du temps nécessite la connaissance des éléments de matrice des
opérateurs P G(z) P ; Q a(z) Qs P a(z) Qs Q ¢(z) P . En utilisant
les relations (9) et la définition de l'opérateur résolvante (z—H) G(z) =1
on peut montrer que

- P
PG(Z)Pzz—PHP—PR(z)P (102)

Q

s-aFg E (11)

ol R(z) = ®H
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S * R
et 'QG(Z)P_Z_QHQQHP P a(z) P (10p)
de plus
—9
Ppaf(z) Q = Pa(z) P PEQ 70w (10c)
q a(z) q 9 . g¢lz) P-PHQ.—2—— (10d)
z -Q HQ z - Q HQ :
" Toutes ces expressions font intervenir l'opérateur Ertfé%ﬁf—a dont

les é1ldments de matrice sont faciles & calculer si on connait les états

propres |@g) de llopérateur Q H Q . En effet, on a alors

A Q Ry 1
(2f|— =5 QI@E,) oW 8(E-E") = .

D'apreés les équations (10a) et (11), si on ne tient pas compte de
la variation de R(z) avec z , on peut considérer que P G(z) P est

la résolvante de 1'opératewr P H P + PR(z) P ; P R(z) P apparait

0

donc comme un opérateur effectif couplant les états de l'espace t et

tenant compte des couplages & l'extérieur de ¢ associés & 1'interac-
tion V. Pour z =E *xig et g - O+ les éléments de matrice de

ltopérateur P R(z) P sont donnés par

A A

<, |Eleg,) (of, |Ele,>

lim <p, |R(E i €)]o.> = PPf B!
i 3 E-F

a—>0+ A

: Ay (<A
Tinm <cpi|H|<1>E) (@EIchpj)

o1 PP désigne la partie principale de l'intégrale au sens de Cauchy.
Lorsque 2z varie sur le contour ¢ , R(z) ne présente aucune singu-
larité. Lorsque les éléments de matrice de 1l'interaction V , calculés
entre états discrets et états du continuum d'énergie E , sont des fonc-

tions lentement variables avec E , on peut négliger la variation de
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R(E:ti ) avec 1l'énergie, Nous dirons alors qu'il s'agit d'un couplage

des états discrets avec des continuums "plats" et sans effet de bord.

Remarquons que l'opérateur effectif P HO P+ PR(z) P n'est pas hermi-

tique.

2. "Prédiagonalisation' des continuums. Etats propres de Q HQ .

2.1 Cas ou il n'y a qu'un seul continuum perturbé.

Considérons le cas ol il n'y a qu'un seul continuum dont les états

sont notés ]¢a> . Ils vérifient :
HO|¢€> = el¢8> avec =QH

<¢El¢s,> = 6(e-¢') .

Ces états sont perturbds par l'interaction V = QvVa.

2.1.1 Etats propres de H dans le formalisme de Fano : matrice

de réaction.

et e e e it e g e e

Un état propre de X peut 8tre développé sur les états propres

3 ~
e HO

—_ 1 z
(1)‘ IWE) _‘/'da ae,(E) ]¢€,> . Ces élats |¢€> , IYE) sont deg

é¢tats stationnaires ; aa(E) est choisi réel. Par définition :

(2) ﬁlYE) = EIWE) . Par projection sur ’¢€> on obtient le systeéme

d'équations couplées :
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(5) (3-c) o (B) = [ o, (@) ¥, ar on T, = olfls> .

ae(E) a une singularité pour e=E . aE(E) est donc une distribution.

On définit une variable non singuligre <s]K]E> telle que

indique la valeur

(4) = _(®) = c(B) (EIiPE < |K|E> + 6(E-e)> ol

principale de Cauchy.

En reportant la relation (4) dans 1l'équation (3), on obtient une

équation ol les singularités ont été éliminées

t
c(B) <e|x|E> = c(E) pr det <8EI-K5!'E> .

et t c(E) v

E

~ ' ~
soit e |K|B> = PPf gt V__, e KB | § (5)

la matrice K ainsi définie est appelée en théorie de la diffu-

sion matrice de réaction.

La matrice de réaction apparait dans 1'étude des systémes non 1liés ;
elle permet de généraliser au cas des spectres continus, les méthodes de
tra%tement des perturbations indépendantes du temps facilement utilisa-
bles dans le cas des spectres discrets. Dans 1'étude de la perturbation

dans

des spectres continus, il apparalt des singularités du type e
la sommation sur tous les états du spectre continu. Du fait de la pré-
sence de ces singularités, la résolution de 1l'équation de Schrédinger
fait apparaitre une équation intégrale inhomogéne permettant de déter-
miner les éléments de la matrice de réaction. Ia matrice X , repré-‘

sente une "interaction effective' couplant les états du spectre continu ;

dtaprés 1'équation (5), les états !¢E> et I¢E> gont couplés directement
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~

par l'interagfion résiduelle V

eE et de fagon indirecte par 1'intermé-

diaire de tous les états non résonnants, d'énergie g' , (a'iéE) appar-

Vea'
tenant au spectre continu (terme PP‘/‘da' 5 E,<r—:'|K|E> ).

le coefficient c(E) du développement (4) est détermind par la
condition de normalisation (TEIWE) = &(E-E) .

On montre {cf. Appendice A) que :

c(E) = 1
* (1+71:2<EIK]E>2)1/2

On a par conséquent :

a (®) = (4 +152<E]K[E>2)-1/2 (-E-E_P? <e[K|E> + 6(E—s)) (6)

le développement de la fonction d'onde exacte ]WE) fait apparal-
tre tous les états du spectre continu |¢8> . L'amplitude associée &
1'état non perturbé de méme énergie I¢E> est directement lide a la
valeur de 1'élément de matrice X , diagonal en énergie; A cause de
cette interaction effective, le poids de 1'état ¢E> dans la fonction
d'onde éxacte ]YE) diminue, cette diminution étant d'autant plus impor-
tante que le couplage est plus intense. Ie poids d'un état I¢€> non
résonnant est proportionnel au rapport f%%gggi , résultat tout & fait

analogue a celui obtenu dans un calcul au premier ordre de perturbation

pour un état discret non dégénéré.

I'élément de matrice <e|K|E> est donné par la relation (5). On
peut le calculer par itération ; on 1l'obtient alors sous la forme d'une

série semblable & un développement de Born (7] :
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~

~ Ve -
= P: v el de' de” £E__E
<eI’K|E> Vg + PI—?fde Veer 5o F PPf e de" Vo ToeT Toe

+ ..

On peut aussi utiliser une méthode numérique du type de Fredholm
[43] qui transforme l'équation intégrale en un systéme d'équations du

premier degré couplées., Il convient alors :

1. de borner le spectre des valeurs de l'énergie. Ceci suppose que 1l'in-

considérée comme une fonction de e' décrolt suffisam-

~
teraction V__,
€€

ment rapidement vers O au~deld de ces bornes ;

2. de choisir une grille de points, séparés deux & deux par un inter-

valle Ae constant ;

3. de calculer sur cette grille les éléments de matrice %a e ° Si on
i3

suppose que ﬁe et <e'|K]E> sont de variation suffisamment lente,

]

ces deux fonctions soient bien représentées par leur développement limité

on peut choisir l'intervalle Ae de sorte que sur l'intervalle [si, €i+1

3 l'ordre zéro :

"7'53" = ?resi et <e'|K[E> ~ < [K[E> .

Dans ces conditions

e.+de Vo,
-~ z 1 ajs
= | S, S 1
<aj]K|E> =V o+ LPP de' g=—r <& Ix|z>
J i £,
L
v.

Ae
~ 2 €584 _
=V o+ L s eylk[E> si Efe; .
3 i i

Si E =¢,_ il suffit de sommer sur i £k .

~

VE.E.

— - J_1
En posant Aji = 6ji E-—ei

Ae , on obtient les éléments de matrice
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cherchés en résolvant le systéme de N équations & N inconnues

JZ Ay <sJ.|K]E> = VEJE

-1 ~
soit e.|K|E> = E: A . ¥ .
JI l 5 ( )Jl eiE

Il est possible d'améliorer le calcul de 1'intégrale en développant

v g1 au deuxieme ordre, ainsi que <s’|K|E> [44] sous la forme
<ai+1]K|E>- <, [K[e>
e"|K|E> = <ai|K]E> + (e-ai) ( e >
1 5 <ei+1|KlE>+<ai_1[KlE>-2<ai]K]E>
+ = (e-¢.)
2 i 2
: Ae
si+As (8__£i)n
et en évaluant les intégrales PP ———————de' , On obtient

E-g!
€

alors un systéeme d'équations couplééé ol seuls les coefficients Aji
ont été modifids,
En conclusion il est possible de déterminer un état propre IWE)

de Q HQ sous forme d'un développement en fonction des états propres

|¢€> de Ho supposés connus

[w ) 1 (IcpE> + pr ge Se|B[E> ]<p€>>

B (1 e nP<alx|my) /2 B-e

ol les éléments de matrice de l'opérateur X sont donnds par la rela-

tion (5).

la construction de 1'état propre IWE) est spécialement simple

dans le cas particulier ol VE se factorise sous la forme

E!

~

et = v(e) . v(e')
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alors <s|KlE> se factorise sous la forme v(e)+ W(E) ol

w(ﬁ) = PPfds' S%g?-v(e')+v(E)

I1 en résulte que PPfd S—E{-JR v(e) = w(E) - PPf ( ) = W(E) - v(E)

2
soit W(E) = T%;%%ET avec P(E) = PP‘f’ds Vﬁfz)

et donc les expressions

v(e) v(E)

e [k|E> = ——57%

a (E) = 1 (1-7(8)) 8(B-e)+v(®) 3
€ ([1-7(®)]% + n°v* (B) 1/2{

v(e)} .

Les éléments de matrice de 1'interaction résiduelle V sont par

\

exemple factorisables lorsque V est une interaction & courte portée ;

~

dans ce cas, les éléments de matrice Va sont directement proportion-

g!
nels & l'amplitude de probabilité de trouver le systéﬁe au voisinage de
ltorigine des coordonnées dans 1'état décrit par les fonctions d'onde

l¢s> et l¢8,> . La fonction vz(s) représente alors la densité d'états
d'énergie & dans le continuum non perturbé. Lorsque %as' se factorise,
on peut déterminer les éléments de matrice <s|KIE> , donc les fonctions

d'onde, directement et exactement sans avoir & résoudre un systéme inté-

gral inhomogéne.

Dans 1'étude des problémes de diffusion, pour calculer la section

efficace il faut déterminer la forme asymptotique de 1l'onde stationnaire

de diffusion ]WE) , état propre de B . L'effet du potentiel diffuseur

V consiste en un déphasage entre 1l'onde stationnaire de diffusion et
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l'onde entrante ]cpE> , état propre de Q HO Q [8] La forme asympto-
tique de lcpE> est étroitement liée & la forme asymptotique de 1'hamil-
tonien Ho . Dans le cas ou Ho correspond & un mouvement dans un

potentiel central tendant asymptotiquement vers zéro plus vite que 1/r ,
le spectre de Ho est un spectre continu pour des énergies positives et

en coordonnées sphériques chaque onde partielle a pour forme asymptotique

(8]

IQDE(I')> ~ % sin(kr+8) o k =V2E .

3i on étudie la diffusion par un potentiel central V(r) tendant vers

zéro plus vite que 1/r , on a :

PP]%LJ&IR 9gi (x)> @' ~ = L x E[K[E> cos(ir +8)

- B!
quand T - o

La forme asymptotique de \I’E(I') est alors

I‘YE(r)) . :.x, RJEE' sin(kr+6+AE) avec
tg A, = -n E[K[E> .

Le_déphasage introduit par la perturbation V est directement 1ié aux

éléments de la matrice de réaction diagonaux en énergie. Il existe une

relation générale entre le déphasage AE introduit par la perturbation
V dans la fonction d'onde perturbée et le poids ]c(E)|2 de 1'état

non perturbé ]ch) dans cette méme fonction d'onde

]c(E)l2 = cos2 AE .
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2.1.2 Méthode de la résolvante : matrice de transition et matrice

de diffusion.

En théorie de la diffusion, il est facile de construire les états

- o
[WE) , états propres de H=Q H Q . Ces états sont définis par

(Eq. I-1-8) :

1 £,y ~ %
) = log> + G, (B) v IYE)
+, o~
= lpg> + &7 (B) V o>
AP- = . 1 x . 1
avec ici GO(E) = 1lim ———— , G (E) = lim —_—

e->0 Exig-H £e—-0 Exig-H
+ +

0
L'ensemble des états IY;) et l'ensemble des états 1T§) pris séparé-

ment forment deux ensembles orthonormés,

L'étude du produit scalaire (Yn,lwg) conduit & introduire deux
matrices définies dans le sous~espace engendré par le projecteur Q ,

la matrice de transition R et la matrice de collision S .

Par définition <¢E,IR1¢E> = <¢E,|§|Wg) (72)
et <¢E,|S|@E> =’(Y-,]YE) . (7o)

D'aprds la définition de Iwg)
g, [Slog> = 6(E-E') - 2in 8(E-E') <oy, [R|op> - (7e)

et

REtE‘_‘(cPE' IRICPE>

g [Tlog> + <o, [V 63(E) Tlug)

‘] ~ ~
—L— <oy, [Tlog> a5 Tl%)

<¢E,|§f¢E> + 1lim aE Eeion

e—0
+

n
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~ - 1 ~
= 7 —————— - R
U Fpip = Vgig t El_)lrg B "7 =% Tz
+

|

fpig = Vpig + P _F 2E BTl " Vg By - (7a)

Cette relation doit étre comparée & la relation de définition de la

matrice de réaction K . Elles différent par la présence dans la der—
niere relation du terme en -i & V E'E REE . Ies deux matrices R (de
transition) et K sont donc distinctes. Elles sont ndanmoins relides

entre elles., En effet on peut écrire :

~ -— 1 ~
Vpig * PPfd“E -t ‘2%

g

~ -— 1 ~

on Kgip = Vgig ¥ 81_)1:; BT e gt Vg Ky
+

KE'E= B'E (1+171:KEE) + l:Lm fd.EE_I_le = E'E.KEE

par conséquent 1'élément de matrice vérifie

KE'E % . = 1 ~ %E

Trinky = Vgrig + 1im B == V7T
t+inKoo e=0, E+ig-E B'E (1+11tKEE)

qui est la méme équation intégrale que celle qui définit RE'E . Ces
deux éléments de matrice ont donc le méme développement en série (qui

converge dans les mémes conditions). Ils sont donc dgaux

otk

= =/ ou
g 1+17Kpn

Gp [Rlog> = <1+i7r1<E[KlE>> g [Klop> (8)
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Il en résulte que

1) = log> + [ G50E) g, ><ay, 1F1E0) e
L
ou encore
%) = log> + Eljrng E+i1a-E' (1+i17t Kg) B'E log> &'
= log> - %%%E; [og> + PPIELE' '(1+i1n Ko Ky 95> 68"
vg) = (ﬂ-f;:—K:E—E-) <|q}E> + PPf a8’ EE_'E, ]goE,>>

et évidemment

) = (—1—_1—1-;—K-E—E> (!cpE> + PP_[EK:ES 950> dE')

ou Ko o8t donnée par la relation I-1 (5).

- + . .
les eétats de diffusion [YE) sont donc identiques & 1l'$tat station-
*iA
naire du formalisme de Fano IYE) 3 un facteur de phase e E prés,
ou AE donné par tgl%3= -7 KEE est le déphasage défini au paragraphe

précédent.

les éléments de la matrice de diffusion S s'expriment simplement

en fonction de ceux de la matrice de réaction X

1+ivtKEE

<cpE,lS|cpE> = 8(E-E") (1—2in
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) 1-im KEE

1+imw KEE

G |slpy> = 6( -

= 8(E-E') exp(2i a) | (9)

Les deux méthodes, méthode de Fano et méthode de la résolvante,
sont donc tcialement écuivalentes et permettent de déterminer les fonc—
tions d'onde exactes du systéme total décrit par l'hamiltonien H . Ce
probléme nécessite le calcul de tous les éléments de la matrice de
réaction K , ou de la matrice de réaction R (c'est-a~dire des Sléments
diagonaux ou non diagonaux en énergie) par résolution d'une équation
intégrale inhomogéne (Eq. (5) ou Eq. (7d4)). En revanche, la détermina-
tion des propriétés asymptotiques de ces fonctions d'onde, c'est-3-dire
du déphasage AE , ou 1'étude des problémes de diffusion, c'est-i~dire de
la matrice S , nécessite uniquement le calcul des éldments de matrice

diagonaux en énergie.

2.2 Cas ou 1l y a M continuums en interaction.

Considérons maintenant le cas ol il y a plusieurs continuums dont
les états sont notés ]¢g> ou |aBE> , o dindiquant un des M conti-

nuuns. Ces états sont états propres de ﬁo et sont normalisés

RN A a ay; B _ _
HOI¢8> = a|¢€> <¢€|¢€,> = 6aB 8(e-¢") .

2.2.1 Formalisme de PFano.

2.2.1.a Définition générale de la matrice de réaction X .

Fano et Prats [41] ont montré qu'il est possible de construire des

états propres de Q H Q , dans le cas du couplage de M continuums .
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Un état propre de Q HE Q peut étre développé sur la base des états

propres'de Q HO Q
M
|£g) = E: j’aZK(E) [mZ) de
a=1

ol A permet de distinguer les M états dégénérés d'énergie E .

la condition @ H Q l\y;‘) = E I\yg-) impose la relation

M
(E-¢) aZA(E) = E: J,de' ai?(E) <ae[ﬁ|ﬁs'>
g=1

Pour éliminer la singularité de azx(E) en e€=FE on effectue le chan-

gement de variable suivant :

al 1 aA al

a_ (E) = PP o A (E) + 8(e-E) °x
ol cgk apparait comme une constante d'intégration - le produit
(E-¢) azA(E) étant indéperndant de cgk . ILes nouvelles variables

Azx(E) vérifient 1'équation lindéaire inhomogeéne :
M M

2“ME) = PPf—ie’—' PME) we|Tlper> + z <ae | T|BE> oo
€ B=1 BE-e' ¢ B=1 E

A

. ‘s ai .. . g
ce qui permet 4d'écrire A8 (E) sous la forme d'une combinaison linéaire

des constantes d'intégration ch
On peut donc poser
M
2*Mz) = z <ae |K|BE> P
€ B=1 E

si bien que l'équation de Schrddinger s'éerit :

M
z cg?\ [<a81K|sE> - <ae|V|pE> - Z PPfEd_EE" <aa|\~r|ygr><~{e,|KlsE>} =0.
B=1 v=1
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Les constantes ch sont donc solutions d'un systéme d'équations

linéaires homogénes, qui est vérifié quelles que soient les valeurs des

BA

E si chaque coefficient de ce systéme est nul ; les

constantes ¢
éléments de la matrice X sont donc solutions de 1'équation inhomogéne

intégrale

i
<ae |K|BE> = <ae|T|pE> + E: PP‘]‘ds' <ae|V|ye'> <ye' |K|pE>

1
- !
y=1 E-¢

\

qui généralise la relation (5) du paragraphe précédent. (10)
La matrice de réaction K , représente une interaction effective
reliant deux états quelconques du spectre continu |¢Z> et [¢g> .
Ces états sont cguplés directement par 1l'interaction V et indirecte-
ment par 1'intermédiaire de tous les états du continuum non résonnants.
Ces éléments de matrice sont réels si on impose aux éldéments de matrice
de V d'dtre réels rar un choix approprié des phases des fonctions
d'onde de HO . Ies éléments de la matrice de réaction sont calculés
numériquement : la singularité qui apparailt dans 1tintégrale ne pose
pas de probléme puisqu'il s'agit dtune valeur principale. L'équation
intégrale est transformée en un systime d'équations lindaires suivant

la méthode du §.2.1.1 .

Dans le cas o V est une perturbation faible, les éléments de
matrice sans dimension <as]§|BE> sont tres petits devant l'unité et

on peut résoudre 1'équation (10) par itération. Au premier ordre on pose

<ae |K|BE> = <ae|T|gE>
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2.2.1.b Etats propres de 7.

L'équation (10) est équivalente & l'équation de Schridinger asso-
cide & l'thamiltonien du systeme total., DPar contre elle ne permet pas
de calculer les constantes cgk , donc de déterminer totalement les états
propres [W%) . Ceci provient du fait que cette détermination n'est pas
unique, puisque les fonctions propres correspondant & une énergie déter-
minde sont M fois dégénérées. C(Ces constantes peuvent 8tre calculées,

en imposant aux fonctions d'onde 'IYQ) de satisfaire 3 des conditions

particulidres caractéristiques du probléme étudié.

Par exemple on peut imposer aux états propres ]wg) d'avoir une
forme asymptotique bien déterminée, En effet les constantes c%h sont

directement liées aux déphasages GZ(E) introduits dans les fonctions

d'onde par l'interaction V comme le montre 1téquation (11) ci-dessous.

Dans le cas d'un potentiel central tendant asymptotiquement vers
zéro plus vite que %=, la forme asymptotique des états propres de

HO est

B

r—->oco

lp%y —> A %-sin(kE-r-+¢a) o k= V2R E>O0

si bien que

M M
A
|Y§) > EZ jf'(ch sin(kE-r-+¢a) -1 cos(kE-r-+¢a) }Z cgk <oE K |8E>)
r—>c0 = ﬁ=1

il apparait donc dans chaque voie a du développement de 1'état propre
IYQ) un déphasage 62(E) dépendant de la voie considérée et vérifiant
la relation M

cgk tg GK(E) = -7 E: CBA <aE|K|BE> (11a)
o B=1 E
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Ce systéme d'équations linéaires permet de relier les coefficients
cgk apﬁaraissant dans le développement des fonctions d'onde, aux dépha-

sages 62(E) observés dans chacune des voies. Le choix des conditions

physiques du probléme permet de connaltre ces déphasages.

Dans 1'étude des probldmes de diffusion, on écrit la forme asympto-

i(kEr+cpa>

tique lwg) comme une combinaison d!'ondes entrantes e et
_i(kEr-HPoc) : A

d'ondes sortantes e . Les états propres ]WE) sont alors

choisis comme représentant une onde entrante dans la voie a=A

superposée & des ondes sortantes dans les voies a#MA ; ceci re-
vient a imposer la condition tg GE(E) = -1 pour a#AN . Le déphasage
dans la voie 6;(E) est déterminé en imposant au systéme lindaire homo-
geéne (11a) d'avoir une solution non triviale : ch % 0. Les coeffi-
cients cah sont alors solution des (M-1) équations indépendantes du

B

systéme linéaire homogéne (11) et sont connus & un facteur de norme pres,

La condition d'orthogonalisation des états propres de H est domnde

par le relation [8] qui généralise la relation de 1'appendice A .

A=

wlw“)

*
6(E-E') z “7‘ cp’ e ) ch ox¥ <oE|x|pE> B[ |yE>)
B,y=1 '

i

éku 8(E-E") v(12a)

Comme dans tout probléme ne faisant intervenir que la forme asymptotique
des fonctions d'onde, seuls les éléments de matrice diagonaux en dnergie

figurent dans cette expression.

En utilisant la propriété d'hermiticité de la matrice X démontrde dans
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1'Appendice B on peut montrer facilement que
‘ M ii M
*
(Pet) = s(z-E") z (™ sin L <wE|k|gE> PM) (i z @E|K|[yE> %)
E''B! P E a1 E E =1 R

c'est-a~dire,en utilisant la relation (11)

M
* *
() = 8(z -E") z M (- tg 8ME)) (1-1 te &%) oH
E a1 E a Q E

= - '
6Xp §(E-E') .
ILa condition d'orthogonalité peut donec s'écrire

* *
M (121 te 6Z(E)) (1-1 tg (=) S

. (12b)

Ap

ff =

1
On constate alors que les M é&tats propres de H d'énergie E corres-

pondant aux M ondes entrantes dans une voie déterminée sont orthogonaux

entre eux et que CXK est donné par cxx = 1 (13)

E £ 1-1i tg 5;(E)

Les autres coefficients ch sont alors solutions des M-1 équations

lindaires dérivées du systéme (11a) ol on ne garde que a#N , soit

i
~ic® o g Z SN wmlxjpE> . (11b)
E E
=1
ah . ; . . AN
Les °n sont alors calculés de fagon unique en fonction de cp - Les

fonctions propres ainsi construites sont orthogonales et normalisées.

I1 est possible de choisir différemment les conditions aux limites.

Dans les probldmes au cours desquels une particule est libérée du sys-
téme (photoionisation, photodétachement, photofragmentation moléculaire),

il est préférable de spécifier dans quelle voie la particule est libérée

[45]. On choisit alors comme conditions aux limites que la forme asymp-

. A . c . . ..
totique [YE) soit formée d'une onde sortante dans une voie déterminde
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et d'une combinaison lindaire d'ondes entrantes. On impose alors

tg 62(Ej = +1 pour a#N et le systime est résolu de la méme manidre
que précédemment en remplagant, dans les équations 12b, 13 et 11b, -1
par i . Lin [10] a calculé ainsi les variations de la section efficace
partielle de photoionisation dans une voie au voisinage d'un seuil.
Cette section efficace partielle est proportionnelle au carré de 1'814-
ment de matrice de transition dipolaire entre 1'état fondamental et

11'état ]Yg) associé & la voie choisie.

I1 est également possible de construire les états propres IYg)

& partir des vecteurs propres de la matrice X(E) , restriction de la
matrice K & ses seuls éléments diagonaux en énergie. Soit
A ah | Q . . RPN
I¢E> = @E |¢E> le vecteur propre normalisé associé & la valeur
o
propre KK(E) . Si on impose aux constantes ch d'étre égales i

al aA .
g = NX(E) dE , on obtient :

M

z E|X|BE> cg" = k(&) 2
g=1

L'opérateur K(E) é&tant hermitique (voir Appendice B), les vecteurs

propres |¢§> forment une base orthonormée et la matrice de changement

a

E>‘» |¢g> est unitaire. Dans ce cas

de base I@

? ar” ap 2
= CE CE = N)\(E) 6}\1-1 ’

si bien que la condition d'orthogonalisation (12a) permet de déterminer

N, (B) :

Ni(E) x [1+7° Ki(E)] = 1

Les états propres de H normalisés ont alors pour expression :
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M M
A '}E aA a A de<ae (K |BE> o
le) = Lz [eg log> + 521 cg PP f——J—l—E L 8‘3 log>]

soit

Iw;‘) N}\(E) [ lcp;;> +

a,

E~-c¢€ E

fff\/jz

PP‘['ds(ae K|BE> dgk !¢a> ] .
1

Remarquons que dans cette expression on ne peut simplifier la sommation

A ‘ RPN .
ntétant pas associé & un vecteur propre de la matrice

sur g, o

<aa|K’BE> non diagonals en énergie. Ia détermination de 1?%) néces—

site au préalable le calcul des éldments de la matrice K non diagonaux

en énergie.

la forme asymptotique des états propres [Wg) ainsi déterminés

est particulidrement simple ; les déphasages GZ(E) introduits par

1'interaction V dans les différentes voies sont tous dgaux et donnés

per (Eq. 11)
Ao A
tg 6 (8) = tg 47(8) = -z K, (B) . (14)
Pour les états propres ]Yg) associés aux vecteurs propres de la

matrice X(E) , on retrouve deux propriétés obtenues dans 1'étude de

la perturbation d'un seul continuum :

- le poids de 1'état non perturté ]¢§> dans la fonction d'onde de

1'état perturbé IYQ) est divisé par le facteur

1 2
2 2 =N>\(E) ;
1+7 K}\(E)

-~ ce poids Ni(E) est relié au déphasage AA(E) observé dans toutes
les voies de 1'état propre |W§) par la relation

Ni(E) = cos® A}\(E) ;



47

2.2.2 Méthode de la résolvante.

2.2.2.a Etats propres de diffusicn.

Dans le formalisme de la résolvante, on peut écrire les états

propres de H sous la forme (Eq. I.1.8)

%) = ¢5(®) T[) + oy

I
o

ol [§E> est une solution quélconque de 1'équation (E-—ﬁo)|®E> =
Les états d'énergie E présentant une dégénérescence d'ordre M , on
peut construire M états propres de H indépendants, chacun de ces

états propres lwgi) étant associé 3 la solution particulidre @;>

de l'équation homogéne. On peut montrer que le produit scalaire

at, bx a .b a.b
(v [eg,) = @ |, > = 6(E-E) <z |oy

On peut choisir les solutions particuligres l@§> cocmme étant égales

+
a ¢g> ; dans ce cas les états propres ]Yg') vérifient la condition

d' orthogonali té

(w%*]\yﬁf) = (\zf%'l\ygj) = 845 8(E-E")

On peut également définir des états propres de 1thamiltonien H ,

en utilisant les états propres de HO [¢g> , qui sont également vecteurs

propres de la matrice K(E) associés aux valeurs propres KK(E)

|9%) = Jop> + 03(8) F|£))
ou ]\y;‘i) = lcp7E‘> + &5(®) ?r]cp§>

+ +
Ces états propres IY;_) sont reliés aux états propres ]Yg—) par la
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relation : M

%) - a; & 1)

dgk désignant les composantes du vecteur propre de la matrice K(E)

associé & la valeur prorpre KK(E) .

5.2.2.b Matrice de transition R .

les états de diffusion s'expriment simplement & l'aide de la matrice

de transition R définie par la relation
a P @ % B
o, [RloE> = <pp, [V]e") . (15)

On peut alors écrire 1'état de diffusion [Tg+) sous la forme :

M
. - _dr!
") = o> + 1 21 [ T el I (9)
. 6=

en utilisant la relation (Eq. I.1.8) et la relation de fermeture

M
1= Bz1de' Icpgt><cpgrl .

Les é1émente de matrice de R s'écrivent alors en portant (16) dans (15)

u
E'|R|BE> = <aB'|V|BE> + lim z i) <°‘E'IV|ZE><YElR’BE> . (1)

s—>O+Y=1 E-E+1i¢eg

L'opérateur R(E) diagonal en énergie peut 8tre écrit scus la forme :

R(E) = 7 + lim ¥ —n
£e-0 E~-H +ieg
+ 0

R(E) =V + V G'(;(E) R(E)

L'opérateuwr R(E) , & la différence de 1l'opérateur K(E) n'est pas

hermitique comme cela est montré dans 1'Appendice B-2. Néanmoins la
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matrice de réaction X introduite dans le formalisme de Fanoc, peut
8tre relide a4 la matrice de transition R apparaissant dans la méthode
de la résolvante. On peut montrer que les éléments de ces matrices sont

1liés par les relations suivantes (cf. Appendice B—B)

M
<aB'|R[BE> - <aE'[K|BE> = -inm Z <E' [K|YE><yE|R|BE>
y=1

-inm i “E'|R|YE><E[K|[BE> |.  (18)
=1

En particulier, les opérateurs K(E) et R(E) définis pour une valeur

de 1l'énergie E vérifient
K(E) = R(E) + i = rR(E) 6(E-HO) x(E)

ou enccore R(E)

i

K(E) - i = (&) 6(E-HO) rR(E) .

D'apres les égalités (17) et (18) on reut montrer que les opérateurs
R(E) et X(E) commutent ; par conséquent R(E) et K(E) possédent
un ensemble commun de vecteurs propres ; il s'agit des vecteurs ]¢g> ’

vecteurs propres de l'opérateur hermitique k(E) .

Les valeurs propres des deux opérateurs X(E) et R(E) vérifient

la relation déduite de 1'équation (18)
RK(E) - KK(E) +im R}\(E) K)\(E) =0

-+
On peut maintenant relier les états de collision !wg‘) aux états
stationnaires ]Wg) introduits dans le formalisme de Fano. Ces Stats
s'expriment respectivement & 1'aide de la matrice de transition R et

de la matrice de rdaction XK . On démontre facilement (Appendice ¢) que
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\ 1-ix K}\(E) N
[\EEJr) =\ T5in K}\ZES IYE)

et bien sfhr
lgk') _ 1+1iTm chE) lwh)
E 1~-im K}\(E) E

x
les états de diffusion !Wﬁ ) sont donec identiques

3 1'état de Fano

IYQ) 3 un facteur de phase preés exp(I:iAK(E)) ol AA(E) donné par

tg AA(E) = —TEKK(E) est le déphasage introduit dans la voie A par

la perturbation % .

2.2.,2.¢c Matrice de collision S .

Ies états de diffusion [¥f7) et [¥7)
entre eux et on définit la matrice de collision par

%, Isleb> = (&7 [Eh)

cltest-a-dire en utilisant les définitions

1) = [eb> + cfa) ¥ [

i

et (7] = <pp, | + <op, |7 ¢"(5")

1'élément de matrice de S s'éerit

%, Islel> = <l [¥%) + < |V " (@) [

1

ne sont pas orthogonaux

~ ~ 4
<Py ]cpg> + <oy, € (E) vl\yg+) ¥ 9p, |V @ (E')I\Ifg"“)

1

& _ 8(E-E') + lim (

+
ap £ 0
+

E+ieg-E'

@ 2 B
B'+1 a—E) <°PE'|V|\YE )
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l'expression entre parenthéses s'exprime comme

lim —2ie =-2ig 8(E-EF")

a»o+(E-Ew2+52

On peut relier les éléments de matrice de § aux éldéments de matrice

de transition R par

<¢g,]s]¢g> = &(E-E") (éaB- 2in <aE|R|BE>) (19)

Les éléments de matrice non nuls sont les éléments diagonaux en éner-
gie. Ils ne font par conséquent intervenir que les éléments de la

matrice de transition diagonaux en energie.

3i on utilise la base des l¢g> , états propres de la matrice de
réaction K(E) et de la matrice de transition R(E) on a :
@ |sloP> = 6(E-E') 6. (1-2inR (1))
B! B A A ’

801t encore

1-in K (E)

<¢§,ISI¢;> = 6Ku 8(E-E') 7?35E'E;?E7'= 6xu 8(E-E') exp[-2i AK(E)]

(20)

Les trois opérateurs X(E) , R(E) , S(®) ,» qui admettent un ensemble
commun de vecteurs propres commutent. Les valeurs propres SA(E) , de la
matrice de ccllision S , peuvent s'exprimer en fonction du déphasage
AA<E) apparaissant dan§ toutes les voies de la fonction d!'onde Iéx)

E

et dfi & la perturbation TV .
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2,2,% Exemples : systéme de deux continuums couplés.

2.2.3.&) Cas ol l'interaction se factorise.

Examinons le cas ol deux continuums interagissent par un couplage
¥V dont les éléments de matrice se factorisent :
<E|T[BE'> = v (B)vg(8) .

On peut alors calculer de facon analytique les éléments de la matrice
K , sans avoir & résoudre 1l'équation intégrale inhomogene (10). En

effet <ae|K|BE> se factorise <ue|K|BE> = v (e) WB(E) , ol

2
= ) ' Ziiill t).
WE(E) vB(E) + Y; PPfde = VY<a ) WB(E)
En posant 5
VY(E')
FY(E) = PPfd&' T

VB(E)
on obtient WB(E) = T:—Z—W y=1, 2

Y
va(a)'vB(E)
1—F1(E)-F2(E) ‘

soit (aalK]BE) =

Pour des continuums plats et sans effets de bord, vY(a) ne dépend pas
de e . Dans ce cas, l'interaction effective (aelKIBE) couplant deux
états du spectre continu, se réduit au seul terme de couplage direct
<aal§lBE> . Cette propriété n'est pas vérifiée lorsque les continuums
présentent une structure. L'amplitude du couplage entre un état d'éner-

gie E et un état quelconque est alors divisée par la quantité

(1 - F1(E) - FZ(E)) .
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La matrice kK(E) stéerit :

2
v v,V
1 1 12 N
u =
1 -F (E) - F(E) 2 ot v, =v,(B)

1 2 v,V v

172 2
, 2
17V

les valeurs propres de K(E) sont K (E) =0 et X (E) =

A u 1= F1 —F2

correspondant aux états propres

M-
B> = ] [1B + ——= |2 B>
' Vv%+ \/v +v
M
[uE> = [1 8> + |2 B>
vy Vs \/v1 +v5
Les états propres de H= §O+\~f peuvent &tre choisis de la fagon sui-
vante :
A
l¥g) = [AB>
V2 ev2 & v (s)
et ]\yg) = Nu(E) (Ip.E> tT o o z f ICP )
T 72 ast

En effet, dans ce cas particulier ol les éléments de la matrice K se

factorisent, il est possible de simplifier l'expression des états propres.

\[Z(E) +v2(E) f \/v?(a) +v§(s) Ip@)

IT;) = Nu <]uE> + (E) T, (E5 PP R

v2(8) +v3(8) \3)71/2
1E+ 2E§)}

avec Nu ={1+n (1—F1(E)-F2(E

On peut réécrire cette expression sous la forme

]

"l/l'El) Nu (]uE> + Kp(E) PPf de %{__&% Ip,s))

Vvile) + vale)

\/v?(E) + VS(E)

ot f(e)

il
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Si v1 et v, sont trés lentement variables avec 1l!'énergie, f(e)

reste voisin de 1'unité.

L'expression ci-dessus peut &tre obtenue de facon générale dans
le cas de M continuums "plats" et sang effet de bord, c'est-a-dire

lorsque <ae|V|pE> * Tug

<as|K|BE> = VaB et Ku est la valeur propre de la matrice <aE|§]BE>

associde au vecteur propre |¢g> .

quels que soient € et E . Dans ce cas

2.2.%.b) Cas ol l'interaction couple uniquement les états

appartenant & des continuums différents.

I1 est plus réaliste de considérer une interaction entre les deux
continuums qui se factorise comme au paragraphe précédent mais qui ne

couple pas les états d'un méme continuum,

on a <te|V]em> = v (e) v,(8) .
Alors <1s[K]1E> = v1(e) W1(E)
2e|R[1E> = vz(s) W%(E)
W= 1
avec v, FZ(E) W
|
Wy = v1(E) + F1(E) Lo
v F
N 1 2
d'ou W! = W, =TV
1 1—F1F2 1 1—F1F2 1
de méme <1le|2E> = V1(8) Wé(E)
<2ek|2E> = v, (e) W,(E)
avec w! =-—v2— W, =M~ 3 1'énergie E
2 1-FF 2T 1-FF, ° .

172 12
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Le systeme a été résolu sans faire aucune approximation et il n'est pas

nécessaire que l'interaction V soit une perturbation faible.

Ia matrice K(E) s'éecrit alors

2 2 2 252 2.2
+ -
F1v2+F2v1 s V(F1v2 F2v1) -}-4v1v2

2 (1 - F1F2).

Les valeurs propres sont K, =

Si on fait l'hypothése que v, et v, sont trés lentement variables,

on peut écrire F1 & vf f F2 s vg f et les valeurs propres sont alors
2.2
fv,v. £t v,v v,V
1.2 12 _ 1.2 (£ v.v. +1)
1 - v2v2 f2 1 - v2v2 f2 1e
1°2 12

correspondant aux états propres IvE> = ;é'(|1E> x lZE)) , oOU v=XAouyp .

Ces états propres correspondent & ceux obtenus lorsque deux états dis-
crets dégénérés sont couplés par une interaction V .

Les états propres de ﬁ sont alors

|1a> de

+
F2v1 x v2 ‘[,v1(e)

: v
v') =N (:E>+ P
1% : | Va(1-7,F,) E-e

v, £F,v v (s)
_1_12_PPf__2__ 26> da)

+
V'é(1-F2F1) E-¢

ou en utilisant le fait que v, et v, sont lentement variables

1 2
lg) =N, ([£B> + & (E) PPfE% | £e>)

avec N, = {—"15'"3}1/2 pour l'énergie E ,

- t+n° XZ
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2.2.4 En conclusion, nous avons montré qu'il est possible de cons-

truire des états propres ng) de 1'hamiltonien H = Q HQ & partir des

états propres a> de lthamiltonien ﬁ =QH, Q, cltest-d-dire de
L 0

0
"diagonaliser" dans une premidre étape l'interaction % =Q V Q couplant

entre eux les différents états des M continuums. Pour cette étude,

les deux méthodes (Fano et résolvante) sont totalement équivalentes.

Il faut déterminer les éléments de matrice, respectivement, de 1'opéra-—

teur réaction K ou de l'opérateur de transition R par résolution

d'un systéme lindaire d'équations intégrales couplées. Ce systéme a été

obtenu sans faire d'approximation et il est valable quelle que soit 1'in-

tensité de l'interaction ﬁ . Dans tous les cas on peut le résoudre

par des méthodes numériques ; dans le cas particulier ol 1l'interaction
V est faible on peut utiliser une méthode itérative correspondant &

un développement en série de perturbation.

Compte tenu de la dégénérescence d'ordre M pour les états du
spectre continu d'énergie E , la détermination des états propres l?;)
n'est pas unique mais est étroitement liée & la forme asymptotique impo-
sée aux fonctions |w§) . Une solution particuliérement simple est as-
sociée aux vecteurs |¢§> , vecteurs propres communs aux trois matrices
R(E) , K(E) et S(E) , ne faisant intervenir que les seuls éléments de
matrice diagonaux en énergie. Ces troils matrices contiemnent toutes
les informations concernant les propriétés asymptotiques des fonctions

d'ondes et, par conséquent, permettent de déterminer les sections effi-

caces de diffusion.

Dans la suite de cet exposé, nous supposerons en général que
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~

lthemiltonien H = Q H Q a été "prédiagonalisé" et que, par conséquent,

l'interaction V ne couple pas les états des continuums entre eux.

3. Interaction entre un état discret et un continuum.

3.1 Modele étudié.

On restreint le probléme & un hamiltonien HO dont les états pro-
rres sont un état discret |¢> et les états d'un seul continmuum I¢E> .
Dans ce cas les projecteurs P et Q sont définis par : P = ]@><¢l
et Q =(f‘,¢E><¢E]dE . On suppose qu'on a déja diagonalisé la partie
Q HQ de l'hamiltonien. On prendra donc
9lElp> =5,
<¢]H]¢E> = V; qui est choisi réel,

<<pE]H]<pE,> =E 8(E-E")

On utilisera par la suite HO 4 la place de PHP +QHQ et

V=PHQ+QHP.

3.2 Pormalisme de Fano.

3.2.1 Etats rropres de H .

La recherche des états propres de H sous la forme d'onde station—

naire a été traitée par Fano [8]. Soit l\yE) 1'état d'énergie E ;

]YE) = a(BE) |[o> +(j1bE'(E) I¢E,> dE'  avec EfWE) = HIWE) H (1)
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par projection on. a alors :

(8-3,) a(®) = [ by, () v, @ (2)
et (8-8') by, (B) = a(B) v, ; (3)

dans l'équation (%) bE'(E)" qui a une singularité en E = E' , doit
8tre considéré comme une distribution. On pose :

PP
E-E!

b, (B) = a(B) 7, ( + z(E) 8(E-E')) ; (4)

reportant cette expression dans (2) on obtient la valeur de z(E)

E-E -F(E) 7.2
9 E!
z(E) = avec F(E) = PP‘[ dg'
2 E-EB!
g

a(E) n'est pas donné par 1l'équation de Schr¥dinger. On peut le déter-
miner par la condition de normalisation : par un calcul identique & celui

du paragraphe 2 on obtient a(E)2 (n"2+z2(E)) Vé =1 ,

2
soit a(E)2 = VE . (5)
(E-ECp -F(E))2+n2 vg

a(E) traduit la dilution de 1'état discret dans les états I@E> du

continuum.

Dans le cas ol VE est une fonction lentement variable de 1'énergie,

a(E)2 est une lorentzienne centrée en ER = E¢-+F(ER) et de largeur

iy =_21tVE2 , (6)
R .

F(ER) et TI' représentent respec¢tivement le déplacement et 1'élargisse~
ment de 1'état discret sous 1l'effet de son interaction avec les états du

spectre continu,
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L'expression de la fonction ]WE) fait apparaltre deux termes
le premier d'amplitude a(E) correspond i l'état. ]¢> modifié par la
partie non résonnante du continuum. ILe second terme représente la
contribution & la fonction perturbée d'énergie E provenant de 1'état

non perturbé I¢E>' de méme énergie ; l'amplitude de ce terme s'annule

R * Dans le cas ou HO correspond 3

en changeant de signe pour E = E
un potentiel tendant asymptotiquement vers zéro plus vite que 1/r ,

les formes asymptotiques des fonctions d'ondes de H_ sont données par

0

N 1 .
]goE> — = s1n(kEr+¢5) ;
Ir—>+4

si on pose tg AE = - ;%ET on obtient pour l'expression de ITE)

sin VE'
%) =——VE— (o> +PPfE_E, 95> aB') - cos Ay lcpE> i (1)

U

la forme asymptotique de ]@ﬁ) est alors

¥) —— T sin(igr+6+4)
T4

(puisque la contribution de 1'état |¢> est nulle & longue distance).

L'interaction entre 1'état discret et le continuum introduit un déphasage

AE dans la forme asymptotique des fonctions d'onde ]WE) , ce déphasage

subissant un accroissement rapide de n lorsque 1'énergie varie de la

quantité T au voisinage de ER . Ce déphasage a un comportement réson-

nant ; il est & distinguer du déphasage variant lentement avec 1'énergie
AK(E) obtenu dans le cas de couplage entre continuums ne possédant pas

de structure notable.
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3,2.2 Profil observé dans un spectre d'absorption.

Si on suppose que le systéme posséde un état fondamental ]g) (qui
n'est pas 1ié aux états précédents par 1l'interaction V ) , on peut
calculer le profil d'absorption. Dans le cas d'un champ électromagné-
tique peu intense, le profil est déterminé par le carré de 1'élément de
matrice de l'opérateur dipolaire électrique D

sin fVE,<g|D|<pE,>

—ﬂAﬁ (<ngl(p> +PP | =T dE) —cos & <g|Dley> .

<g|DiYE) =

(8)

Le paramdtre de Fano est défini par la relation

v_, <g|D]o,>
<g|D|e> +‘PPI Eg — £
qQ = ’ (9)
T VE <g|Df¢E>

q mesure l'importance de la transition indirecte vers le continuum par
1'intermédiaire de 1'état ]¢> , par rapport & la transition directe.

Le profil est proportionnel a

|<ng|‘YE)12 = cos® Ay (q te AE-1)2 l<g[D|cpE>l2
' 2 E-E - F(E)
ou encore |<ng]WE)12 = ﬁggil— ]<gID]¢E>]2 ou g = - 5 .
e +1 T VE

(10)
Dans le cas ol VE varie peu avec 1l'énergie, le profil a la forme d'un
profil de Fano classique caractérisé par le parametre q constant.
Rappelons que ce profil a pour largeur =~ 2n VEE et qu'il est dissymétrique.
la dissymétrie est due & l'interférence entre la transition directe vers

le continuum ( <ng]¢E> ) et la transition via 1l'état autoionisant. En

particulier 1l'interférence destructive est caractérisée par un minimum
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nul se présentant comme un trou d'absorption pour & = -q oOu encore
tg AE =’é-. Ie profil d'absorption varie de la forme lorentzienme pour

lql trés grand, & une fendtre de transmission quand q est nul.

3.2.3 Evolution au cours du temps,

la signification physique de a(E) apparalt quand on calcule

1'évolution des populations au cours du temps.

Quand Ego est "loin du seuil" tous les états propres de H sont
des états continus (cf. Chap. 4) ; alors si JT(O)>> est 1'état du

systéme & t=0 , & 1l'instant t 1le systime est dans 1'état

|\1f(t)>>'=fe'jEt e, ) (g |e(o)»aE .

En particulier si & l'instant initial le systéme est dans 1'état discret
I¢> , IY(O)>> = l¢> » et l'amplitude de prcbabilité de retrouver le sys-—

tdme dans 1'état |[p> est

<p|e(t)» =fe"iEt a(@)® @ . (11)

L'expression <¢]T(t)>> est la transformée de Fourier de a(E)2 .
Dans le cas ol VE est une fonction lentement variable en énergie, et

si on néglige les effets de seuil (on étend 1'intégrale de -—co & oo )
; I't
~iE_t -=
@le(t)» = e T e 2 . (12)
la probabilité de trouver & l'instant t le systéme dans 1'état ’¢> est
une exponentielle décroissante du temps. L'état ]¢> acquiert sous

l'effet du couplage avec le continuum, une durée de vie finie, lide &

la largeur spectrale T .
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L'état initial du systéme étant toujours 1l'état ]¢> on peut cal-
culer l{amplitude de probabilité de trouver le systéme dans un état du
continuum dténergie E

-iE'%

<ppe(t)» = j‘dE' e a(E') v (B")

ou en utilisant l'expression de bE(E‘) (équation 4)

. v . E-E -F(E)
-iR't 2 'E -iEt 2 _
<¢E|W(t)>> = PE’jadE' e a(E') ET:E'+ e a (E) VE
(13a)
ou encore
) ' i(E-E')1t
-iE%t 2 e
g ¥(t)» = v(B) e PPfa(E') =y &
_ E-E ~F(E)
+ e_lEJc a2(E) ——-%?-——— (13b)
E

I1 est intéressant de calculer la valeur de cette expression quand

1

2
2nVE

|<¢E|Y(t)>>]2 définit, en fonction R  de 1l'énergie, la population

t - o , c'est=-b~-dire quant 1t » En effet, quand t - = ,

des états du continuum non perturbé : dans un probléme de photoionisa-
tion ‘par exemple, ceci donne la distribution en énergie des photoélec-
trons émis., Dans la suite de cet exposé, nous désignerons cette fonction

sous le nom de "spectre de photcélectrons", noté q”(E) .

On développe le premier membre & droite de 1'égalité (13b) sous 1la

forme

-1 _E! - in(E~
w(z) o~ iEt PP‘[’a(E,)z congEE )t apr_ 7(g) o~ iEt j‘a(E,)z s;g(g'Ev)t am"

cos(E—E')t

au sens des distributions PP G

- 0 quand T — +o

sin(E-E')t

st E-E'

T 6(E-—E') quand £t - + o
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Par conséquent l'amplitude de probabilité de trouver aprés un temps

tres loﬁg le systéme dans 1'état ]¢E> est donnée par

. E-E -F(E) .
o ¥(t)» = ¢V 2@ 8 T invy o IEE 2(p)
E 7 E
t oo E
Vg —iEt
c'est-a-dire <¢E]T(t)>> = > e
_ E-E‘P—F(E)+inVE

et par conséquent la population finale de 1'état d!'énergie E est

TB) = [ggle(e)»|? = =@ . (14)

oo

Ce résultat ne dépend pas de la forme ou de 1l'intensité du couplage Vﬁ
Quand le couplage est une fonction de 1'énergie lentement variable,
la répartition spectrale du spectre de photoélectron est une lorentzienne

centrée en ER et de largeur T .

3.3 Méthode de la résolvante.

3.3.1 BEvolution des populations au cours du temps.

La méthode de la résolvante permet de calculer directement 1'évolu~
tion des populations [40] ; en effet, 1l'opérateur évolution est donné

par (§.1.2, Eq. 5¢)

1 +w-+ - -iEt
U(t):--2-i—n-f(G (E)-d (E)) e £ .

Il s'agit par conséquent d'évaluer les transformées de Fourier des
projections de G sur l'espace P ou Q . Par exemple :

1
~E -PR(z)P
¢

<¢|G(z)f¢> = <¢|P ¢(z) P]¢> =7
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I1 suffit donc de comnaitre 1'élément de matrice de R(z) . o :
. v 2
i — B
<cle(Ezla)|cp> =fEii€_E, dE .

Quand e—>O+ , <cp|R(Eiie)Icp> = F(E)-‘:li‘rr V2

E
‘ 2
© VS +¢e )
On a alors : <QPIU('[;)ICP> = lim% B 5 - e—lEt dE .
e=0," (5B -F(2))%+ (n7g +¢)

Quand il n'y a pas d'état discret dans le spectre de H (cf. Chap. 4),

le dénominateur de l'expression ne s'annule jamais et

Ve .
<p|U(t) o> =f Z 7 e E gp
(E—ECP—F(E)) s g

qui est identique & 1'égalité (11) (obtenue par la méthode de Fano)

avec la méme wvalidité.

Pour calculer <¢E|U(t)|cp> on doit évaluer <qu|G(z)lcp> , scit

Q
z-QHQ

QGP= 2 (P a(z) P)

ou encore

VE
ple(z) o> = —% <plc(z) |

il

1
z-E z—ECP-<cp|R(z)|cp>

_ Vg
En particulier  <pp|@(Ezie)p> == 1 —— X ——
E—ECP-F(E)i i(nVE+s) E-~Etie
en utilisant lim = ! = --PP ¥ iné(E-E) on obtient :
. co0 Etig-E E~-E T ’ vt
+

. 2 .
PP (ZanE+21 s) VE

E-8 (8-5,- 7(8)+ (n Tg+e)®

G5 (B 9> - <p | (B) o> = -

Vg é(E-E)(E-Em—F(E))

-2iT
(E-E(P-F(E>)2+ (m V; {-s)g-
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Dans les mémes conditions (pas d'état discret) on a alors

) 2
-iEt VE . VE

BE-E = -\\2 2 4
(E-E(P-F(E)) + 1 Ve

<pg [0(¢) 9> = PPde =

| -im (E-Ecp-F(E)) Vs

2 2 4
(E—E(P-F(E)) +7° Vg

gqui est l'expression (13) (obtenue par le formalisme de Fano).

On a ainsi montré que les phénoménes 1idés & 1'évolution temporelle
du systéme peuvent &tre traités dans les déux méthodes. Cependant,
dans:levcas ou le cbuplage est faible et de variation lente en énergie
et oﬁ'on "oublié" les éffets liés au seuil du continuum, on peut rem—

Placer <¢IG(Z)]¢> par la fonction

8(z) = — 2'='1z
z—E¢—Fﬁh)+1n'%R Z -

qui a un pdle unique : .éR = E¢ + F(ER) - iTEVEZ qui est "1'énergie

complexe" du "niveau ¢ couplé" avec le continuum.

V. .
. 1 B 1 ~izt
On a alors simplement <¢ElU(t)|¢> = - 2in‘j;_z-E T ° dz
Z2=E_+i=
R 2
ot E_=E +F(E,) et P=2m V,°
R /] R ER
t
v . ~iE_t -AL—]
soit <p lU(t)l¢> = S R [e-lEt - e R e 2 ;
B E-E_ +i% J
R 2
en particulier, on peut écrire alors que
J (B) = ]<<pEjU(+oo)lcp>l2 =v§ [——2_1 }2
6RZ=E

On retrouve ainsi l'expression du "spectre de photoélectrons” ob~-

tenue par le formalisme de Fano (Eq. 14).
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3.3.2 Etats propres de diffusion.

On peut également calculer par la méthode de la résolvante les

états propres de 1'hémiltonien total H .
Rappelons (§.1.2, Eq. 8-a) que :
Iwg) = o> + Gg(E) v]wg)
ol !@E> est une solution de 1l'équation homogeéne (E-HO) ]@E> =0,

-+
Si on choisit cette solution égale & ]¢E> , dans ce cas ]Yg)

est normalisée. On a donc aussi (Eq. 8b) :

+ e
leg) = log> + ¢ (2) V]eg>
+ *
soit . l¥5) = lop> + 67 () l9><p|V]py> en utilisant la reletion de

fermeture et <¢E,IVI@E> = 0.

*
En utilisant de nouveau la relation de fermeture, ’WE) s'éerit

sur la base des états propres de HO

+ x *
IYE) = l¢E>-+Vﬁ <¢|G (E)|¢> |¢>-+]“VE <¢E,!G (E)l¢> I¢E'> dE!

+ +
Soit en utilisant les expressions de <p|G (E)|p> et <¢E,|G'(E)|¢>

Vg

-
[e7) = o> + 1lim lo>
B B e=>0 E+ieg-E -ME):inVZ
+ (0] B

VEtlcPEv>

+ lim v, dE'

e->0_ E (EiiE—E'NEiis-Eb—F@Diin\é)

1 . PP
Exieg-E' €-0, E-E

c'est-3~dire en écrivant que I i?t&(E-E') .
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2 |2 v, o>
-+ ] 1]
leg) =+ £ 5 o> + 2 2PPf1“E3_§, Sl
E-E -F(E)xin V E-E -F(E)xin v
® E ® E
E-Em-F(E)
+ . > lcpE> .
E-EqD-F(E):m Vg

On a supposé en écrivant cette relation que les éléments du dénominateur

E-—E¢-F(E) et = Vé ne s'annulaient pas au méme point (cf. Chapitre 4).

Par conséquent :

. V. v, oo,
\I_f—) = B ( > PP _u'_.?_dEl)
| B g_g _F(E)tin V2 9>+ f E-B
0] BE
. (E-Eq,-F(E)) '9’E>

i
- - +
E Ecp P(E)tinm Vg

-+
]WE) est 1'état stationnaire de Fano & un facteur de phase pres. Ce

facteur de phase est exp#i AE ol AE ,donné par
o B T
g4 =~ Z2E)
est le déphasage introduit par le couplage avec 1'état |¢>
Remarquons que l'expression au dénominateur
E-E -F(E)+in v
9 E

n'est rien d'autre que Vé (z(E) £in) ; 1'"état complexe" associé a
]¢> quand le couplage est lentement variable et faible (de sorte qu'on
Puisse ne garder que les termes F(ER) et = VE2 ) est solution de

R

l'équation z(E) = -im .

Enfin on peut par cette méthode calculer 1'élément de matrice de

transition (par exemple dipolaire électrique) entre un état fondamental
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non perturbé et les états du continuum perturbé par l'interaction avec
un état discret |¢>

2 .
qm Vg + (E-Eq, F(E))

E-E -F(E) tin 72
P B

+
_<g]D|‘IfE) = <g|D|cpE>

ol q est le paramdtre de Fano calculé au paragraphe précédent (Eq. 9).

Dans le cas d'un continuum "plat"

- c 4 E-ECP—F(ER)
<g[ply) = ;_r_:qf <g[Dlgy> ob e = 73
soit encore \
g I/2
@) L+1 Fog *
<€[Dlop> = L1 7 A
€ E -

Dans ce paragraphe nous avons étudié de fagon‘détaillée le cas
d'un systéme comportant un seul état discret couplé & un continuum.
Nous avons montré explicitement que le formalisme de Fano, ou celuil de
la résolvante sont totalement équivalents ; en particulier ils condui-
‘sent 3 des résultats identiques en ce qui concerne les états propres
de l'hamiltonien H , les profils observés dans les spectres d'absorp-
tion, l'évolution du systéme au cours du temps ou la dépendance en

énergie du spectre de "photoélectrons',
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Chapitre II

INTERACTION DE PLUSIEURS ETATS DISCRETS

AVEC UN CONTINUUM.

L'analyse de nombreux probldmes apparaissant en physique atomique
ou moléculaire conduit & introduire un haﬁiltonien d'ordre zéro HO y
dont le spectre comporte des états discrets et des continuums. Ces
différents états sont couplés par les interactions résiduelles (H-HO) .
Du fait de leur interaction avec les états du continuum, les états
discrets s'ionisent et s'élargissent. Lorsque ces élargissements T
ne sont pas négligeables devant les écarts.d'énergie entre deux niveaux
discrets voisins, 1'étude de 1l'interaction .(H'-HO) ne peut &tre limitée
au modéle simple comportant un seul état discret couplé & un continuum.
Un premier exemple de ce type apparait dans 1'étude de la photoionisa-
tion en présence d'un champ électrique intense d'un atome non hydrogé-
noide : le spectre comporte une série dense d'états quasi-discrets
couplés & des continuums. Ceux-ci sont associds aux Stats pour lesquels

les phénomenes d'ionisation par champ sont tres importants [16]. Un
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autre exemple correspond & 1l'étude des phénoménes d'ionisation en présence
d'un champ électromagnétique intense : ionisation multiphotonique réson-
nante [26, 27, 28] ou étude des états autoionisés soumis & un rayonnement

laser intense [32, 33, 34].

Dans ce chapitre nous abordons 1l'étude de systémes comportant plu-
sieurs états discrets couplés au méme continuum. Nous .supposons que
le continuum est "plat" et s'étend indéfiniment loin par rapport a la
position des états discrets : ceci revient & négliger les variations en
fonction de l'énergie deé propriétés des différents états du continuum
sur des intervalles d'énergie de 1l'ordre de grandeur des élargissements
T . L'étude d'un systime comportant plusieurs états discrets couplés
au méme continuum permet de mettre en évidence un certain nombre de
phénoménes nouveaux n'existant pas dans le cas d'un seul état discret
couplé & un continuum. Il s'agit par exemple de l'effet Autler-Townes

[24] ou du phénomdne de stabilisation de niveau [38].

Dans le premier paragraphe nous considérons un systéme comportant
deux états discrets couplés au continuum. TUtilisant le formalisme de
Fano [8] nous déterminons les foncitions d'onde exactes IYE) du spectre
continu de l'hamiltonien H . Ces fonctions d'onde étant normalisées
suivant une "distribution" de Dirac de l'énergie &8(E-E') , il est pos-
sible de définir une densité d'états pour le systéme perturbé. En effet

1'état stationnaire ,TE) peut &tre écrit comme la combinaison linéaire

out )

in
i ) °

et d'une onde entrante IYE

d'une onde sortante IT Pour une

fonction ITE) normée par unité d'énergie, le flux de la fonction

]WOUt)

B calculé a travers une surface f infiniment grande a une valeur
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constante 'gi‘ indépendamment de la valeur de 1l'énergie E [48]. ILe
choix dé la surface 94 dépend des propriétds de symétrie du systime
considéré : par exemple, dans un probldme & symétrie sphérique,'f est
une sphere de rayon infiniment grand ; dans 1'étude de 1'effet Stark,
la surface 4 est définie en coordonndes paraboliques [15] par 1'équa~
tion n=r-z =cte : il s'agit d'un paraboloide de révolution autour
de la direction du champ électrique. L'amplitude de la forme asympto-
tique d'une fonction d'onde ITE) normée est parfaitement déterminde

et ne dépend pas de la valeur de l'énergie E . Au voisinage de 1'ori-

gine du systéme de coordonnédes on peut dcrire :

7| petit (@) 2Ve®) &> .
La fonction f£(7) est lide & la dépendance en ¥ de l'hamiltonien
pour [?[ petit et ne dépend pas de E en premidre approximation.
Toute grandeur physique A(E) est directement proportionnelle & la
probabilité de présence jﬁle(?)lz dt mesurée dans un volume v

v

voisin de l'origine [49]. Quelle que soit la grandeur A(E) étudide,
sa dépendance en énergie est proportionnelle au méme facteur c(E) et
s'éerit

A(E) = ¢(E) x a(®) .

Le facteur a(E) est caractéristique de la grandeur A(E) é&tudide.

Le facteur c(E) qui est proportionnel & la probabilité de trouver, praés
de l'origine des coofdonnées, le systeme dans 1'état ]YE) , représente
donc la densité d'états pour le continuum perturbd. Dans 1'étude d'un
systéme comportant deux états discrets couplds & un méme continuum,

nous montrons que les fonctions d'onde exactes du systéme ]WE) peuvent
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s'éerire sous la forme
lv,) = Ve(B) x £,(7)

ol la fonction fE(?) est une fonction régulidre de 1l'énergie. Ie fac-
teur c(E) est relié aux valeurs propres complexes %% - izzi de
1'hamiltonien effectif permettant de décrire 1l'évolution au cours du
temps du systeme, dans le sous-espace sous-tendu par les états discrets
]¢1> et I¢2> . En effet c(E) est égal au produit des lorentziennes
[(E-'ﬁj)z + (Fj/Z)Z]—1 représentent un état de position fﬁ et de lar-
geur Pj . \La fonction c(E) permet de décrire comment les états dis—
crets "se diluent" dans le continuum.  Ia fonction c(E) est caracté-
ristique des propriétés des états perturbés ITE) , indépendamment de

la grandeur physique étudiée ; par analogie nous appelons cette fonction

"densité d'états” dans le continuum perturbé,

Nous étudions la déperndance en énergie du terme a(E) caractéris-
tique de la grandeur physique étudiée dans deux problémes particuliers.

Ie premier concerne l'analyse des profils d'absorption observés dans un

systéme comportant plusieurs états autoionisés excités par un rayonnement
lumineux peuw intense. Dans ce cas il apparait d'impbrtants phénomenes
d'interférences entre les différentes voies de photoionisation (photo—
ionisation directe et photoionisation indirecte par 1'intermédiaire d'un
des dtats autoionisés). Ces interférences sont constructives d'un c8té
de la résonance et destructives de l'autre cdté, ce qui introduit une
dissymétrie dans les structures apparaissant dans la densité d'états

¢(E) . 1e second problime concerne la distribution en énergie des

spectres de 'photoélectrons’ obtenus & la saturation [28]. Il fait




apparaitre l'effet Autler-Townes [24] dans le cas de deux niveaux dis-
crets céuplés par un rayonnement électromagnétique intense quasi-
résomnant, Cet effet Stark dynamique est étroitement 1ié 3 la dépen~
dance en énergie de la densité d'états. IL'effet d'interférence entre
les différentes voies de photoionisation, introduit par le terme a(E),
peut modifier considérablement le spectre en diminuant la largeur d'une
des deux résonances du doublet Autler-Townes et en faisant éventuelle—

ment disparaitre une des deux structures.

Ie second paragraphe est entidrement consacré & 1l'analyse d'un
phénoméne nouveau, caractéristique des systimes comportant plusieurs
états discrets couplés & un méme continuum : il s'agit de la possibilité
pour l'hamiltonien H d'avoir pour état propre un état discret. Dans
ce cas le systéme préparé initialement dans un état propre de 1'hamilto-

nien HO ne peut s'ioniser totalement : il y a stabilisation du systime.

Ce phénoméne correspond & l'existence d!'interférences entre les diffé-
rentes voies d'autoionisation, ces interférences pouvant &ire totalement

destructives.

Enfin, dans le derrnier paragraphe de ce chapitre, nous montrons
comment les résultats obtenus dans 1'étude du couplage entre un continuum
et deux états discrets peuvent &tre généralisés dans le cas d'un systéme
comportant plusieurs niveaux couplés au méme continuum. Nous appliquons
cette étude & l'analyse de spectres de photoionisation,en présence d'un

champ électrique intense, d'un état excité du rubidium.
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1. Deux états discrets avec un continuum.

1.1 Modele étudié.

On suppose que le continuum a été déja prédiagonalisé pour ne
s'intéresser qutaux effets de couplage des deux états discrets avec le
continuum. On note |¢1> et ]¢2> ces deux états d'énergie E1 ,
E2, et |¢E> les états du continuum. Ces dtats sont les états propres

orthonormés de l'hamiltonien d4'ordre zéro HO :

<cpilHO]cpj> =E; &, <o, [Hylog> = 0 <pylE le> =B 8(E-¢) .

L'interaction résiduelle V ne couple pas entre eux les différents

états du spectre continu. Les éléments de matrice de V sont notés :

Il
(@]

<9, |vlp> =7, < |V]p.>

I
O

Il

<o [V|pg> = V. (E) <pgl7le_ >

Les phases choisies pour les états propres de H_, sont telles que

0
Vi(E) est réel,

Dans ce chapitre et dans le chapitre suivant, nocus faisons les

hypothéses supplémentaires suivantes concernant le specire de HO et

1tinteraction résiduelle V :

~ le spectre continu de HO s'étend de == & +o : il n'y a donc pas

de seuil d'ionisation ;

- 1l'interaction de 1'état discret J¢i> avec le continuum est décrite
par la fonction Vi(E)2 , grandeur homogéne & une énergie. La fonction

Vi(E)2 est une fonection régulidre de 1l'énergie, qui s'annule suffisamment
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vite quand E -+ pour que l'intégrale ja+“,Vi(E)2 dE converge. Ceci
permet de définir une largeur L, pour léﬁ:;urbe Vi(E)2 . On suppose
que les écarts d'énergie entre états discrets vérifient ]Ei-Ej <<Ii
quels que soient i et j , et on définit la "largeur du continuum" L,

comme étant la plus petite des largeurs Iﬁ ¢ ceci revient & dire que

le "continuum est large et sans effet de bord".

- les interactions Vi(E) sont des fonctions lentement variables de
1'énergie, dont on peut négliger les variations quand E varie sur

ltintervalle occupé par tous les états discrets : "le continuum est plat".

- quel que soit l'état discret i , le maximum de la courbe Vi(E)2 est
trés faible devant la largeur du continuum : Vi(E)2 < L. Ceci corres-

pond a un couplage faible entre les états discrets et le continuum.

(Le dernier chapitre de ce mémoire est. consacré & 1'étude des
"effets de seuil", c'est-i-dire au cas ol le continuum ne s'étend pas
infiniment loin et ol 1'état discret Ei est voisin de "seuil" du

continum E_ : |E,-E_| ~ lVi(ES)IZ) .

1.2 Formalisme de Fano.

L'étude d'un systime comportant un continuum et deux états discrets

a été présentée par Fano [8].

1.2.1 Etats propres.

les états propres de H = HO4-V , notés JWE) , vérifient 1'équation

de Schrodinger

By) = Bly) . (1)
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leur spectre est continu. La projection de ‘YE) sur la base des états

propres‘de HO stéerit

‘YE) = a1(E) I¢1> + az(E) ]¢2> +‘j,bE,(E) |¢E,> & . (2)

Selon la méthode de Fano, on peut éliminer la singularité E=E' en

posant
by, (8) = (a,(8) 7,(8") + 2,(8) V,(8") (Gog7 + =(8) 6(2-E")) .
(3)
On obtient le systéme d'équations :
E a1(E) = E1 a1(E) + V12 az(E) + F11 a1(E) + F12 az(E)
+z(E) V1(E) (a1(E) V1(E)+a2(E) VZ(E))
(4a)
E ag(E) = E, az(E) + 7, a1(E) + P, aZ(E) +F, a1(E)
. + 2(B) 7,(8) (a,(®) v,(E)+2,(8) V,(E))
\ v, (B") vj(E') .
ol Fij(E) = PP jﬁ = ag' F11(E) (respectivement F22(E))

représente le déplacement du niveau E (resp. E2) dll & son couplage

1
avec le continuum ; F12(E) représente le couplage indirect, entre les
deux états,induit par les états non résomnnants du continuum. Ces termes
qui n'apparaissent pas dans un traitement de perturbation au premier
ordre ont, compte tenu des hypothéses du paragraphe précédent, des
variations lentes en éﬁergie (en général logarithmiques) et des intensi-
tés faibles (sivle domaine d'intégration est étendu de -0 i 4+ et 8i
les couplages Vi(E) sont considérés comme constants, ?ij ~0). On

pourra par la suite considérer ces termes comme constants,

Ie systéme (4) est un systime d'équations linéaires homogeénes ; ce
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systéme admet une solution non triviale a1(E) s az(E) , pour une valeur
bien déferminée de z(E) . On reut dans un premier temps diagonaliser

la matrice &

E +F11(E) (B)+v

1 F12 12

F(E)+V
12 12 E2-+F22(E)

qui représente un hamiltonien effectif agissant sur la base des états
discrets et tenant compte des couplages directs et des couplages Fij
induits par la présence du continuum. La diagonalisation de cet hamil-

tonien permet de définir deux états propres |[p,> et [9.> d'énergie
7, ?

2
(on suppose que E1>E2 )
- E, + F11(E) +E, + F22(E) + W
1 2
_ (5)
_ E, + F11(E) +E, + F22(E) -W
By = 2

avec W = {[EZ +F,,(E) - E, - F11(E)]2 +4(7,,(E) + v12)2}1/2

1

et de fonction d'onde :

]51> = cos 6 ]¢1> + sin © ]¢2>
]$2> =~ sin 6 |¢1> + cos 8 |¢2>
: W48 1/2 . W~ 81/2
ou cos @ = ZW} sin 6 = -Z—W-} 5=E1+F11(E)—E2—F22(E) .

En général cos © et sin @ dépendent de E dans la mesure ou F11(E) ,

F22(E) et F12(E) dépendent de E .

Dans l'espace sous~tendu par les états discrets on a ainsi défini
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une nouvelle base d'interaction appelée "base intermédiaire de Fano".

Le couplage du continuum avec chacun de ces nouveaux états est une

combinaison lindaire des interactions du continuum avec les états ]¢1>

et [p,>
7.(e) = 5, [T]o > et T,(8) = G,|v]e>
soit T, (e) = cos 6(2) v,(e) + sin 8(5) V,(c)
et T,(e) = -sin 8(8) V,(e) + cos 8(E) V,(e) (6)

Le développement de la fonction ITE) s'éerit en faisant intervenir

les états propres ]§1> et |§2> :
) = 3,8) 5> + 5,08) [, + [ 05,(5) lop,> @

51(E) = a1(E) cos o(E) + az(E) sin o(E)

(72)
a,(E) = -2,(E) sin o(E) + a,(B) cos 6(E)

On remarque qu'alors :

(8,(8) 7,(e) +8,(B) T,(e)) = (a,(8) v,(e) +2,(E) V,(e)) (7v)
et le systéme d'équations (4) se réécrit simplement

(5-E,) 2,(8) = 2(2) V() (5,(E) T () +3,(8) T,(2))

(E-E,) 5,(8) = 2(8) 7,(8) (3,(8) T,(B) +2,(B) 7,(5)) o)
Ce systéme admet une solution non triviale si

] Iv1(E)12 + IVZ(E)lZ (8)

E-E

z(E) E - E, 5
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Les coefficients 51 et 52 ne sont pas donnés par 1'équation de

- Schrtdinger mais par la condition de normalisation (WE]WE,) = &(E-E')

qui s'écrit en utilisant la méme méthode qu'au Chapitre I (§.2.1.1)

|5,() 7,(8) + 5,(8) T,(8)]% (+*+22(8)) = 1 (9)
2 (8) 2(E) V(@) )
soit a (B) = > > . N
b tefEn?oseE | (10)
- z(E) 7,(E)
a,(E) = —— 1/2 " 4_3%
{n: + 2 (E)} E-E2 J

Ces égalités n'ont pas de singularité en E1 ou E2 puisque z(E)

est proportionnel 3 (E-—E1)-(E-E2) .

Si 1l'on pose tg A(E) = - ;%%7
v, ()
- 1
a1(E) = = c0S A E_%
1 \
i vz(m (11)
aZ(E) = - COS A E-Ez

Ies fonctions propres de l'hamiltonien H peuvent donc s'écrire
- COS A§E2 = - - v (E)
[‘I’E) =TE-% )(E‘Ez) {(E—E2) V1(E) Hcp1>+PPf E1_8 ]q>€> de]

1
7 (e)
+ (E-E,) V,(8) [[p +PPf Ez_s lp.> de]

+(8-F)(E-E) lop} .

L'expression figurant & l'intérieur du crochet { } ne présente aucune
singularité et varie régulitrement et lentement avec 1'énergie dans la
mesure ou V1(E) et VZ(E) scnt des fonections de E lentement

variables.
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le facteur multiplicatif du crochet ne présente pas de singularité

en E1 (ou Ez , en effet son module carré c(E) est donné par

2 -
o(s) = =222 MB35 )%(5-5,)%+ w2(73(E- B,) + T2z, )7

(12).

Ce facteur c(E) apparait dans le calcul de toute grandeur physique
A(E) faisant intervenir ]wE)(wEl , le projecteur sur 1'état perturbé
d'énergie E . Quelle que soit l'observablé A(E) , sa variation avec
1l'énergie - donc le spectre énergétique associé 4 A ~ est proportion—
nelle & c(E) , ce terme étant éventuellement modulé par le facteur
associé au crochet { } , spécifique de 1'observable étudiée. c(E)

apparait donc comme la densité d!'états perturbés., Nous étudions plus

en détail ce facteur dans le paragraphe 1-~4.

1.2,2 Profils observés dans les spectres d'absorption.

On étudié le profil d'absorption correspondant & l'excitation des
états autoionisés |¢1> et l¢2> - c'est-a~dire des états couplés au
continuum - par absorption d'un photon & partir de 1l'état fondamental

g> . Dans le cas d'un champ électromagnétique peu intense, la probabi-
1ité d'ionisation est proportionnelle & <gID]YE)2 ol D est 1l'opérateur

transition

v (s)<gID{¢ >
holy) = - R {@8) 7, @)l p o [ a0

(e)<g|Dlp >

;
HE-E,) T,(2)(<a|pfs > + 72 [ Eome— ac)

+(E—E1)(E—E2)<g|D]cpE>} .
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vi(e)<g]D]¢E>

<ngf§i>4-PP'j‘ T de

) Vi(E)<gID]¢E>

soit en posant ai =

cos A(E)
’(E-E1)(E-E25

<ol = [51nvf(E)<E-ﬁ2)+aznv§<E><E_ﬁ1)+<E_E1><E-§2>]

X <g]D|¢E> (13a)

et la probabilité de transition est alors proportionnelle &
2 - =2 = - =2 - = = \12
|<g[plg,)|* = c(B) {q175V1(E)(E—E2)-+q21tV2(E)(E—E1)-+(E—E1)(E—E2)}
2
x |<g|pleg>|= . (13b)

Les parameétres ay sont les paramétres de Fano correspondant aux états
de la "base d'interaction" considérés comme étant couplds séparément au

continuum. Ils sont relids aux paramdtres a, et q, par

_ cos © a, V1 + sin © a4, V2
Q=
(cos @ Vv, +sin 6 V2)
(14)
_ -sin 6 q, V1 + cos © G, V2
4, =

(~sin 6 V, +cos 6 v2)

a

51 et az sont donc fonction de 1l'énergie; leur variation est lide a
la variation en énergie de o , V1 et V2 . Dans le cadre des hypo-

théses faites, les variations de 51 et 52 sont faibles et les para-

metres 51 et 52 peuvent &tre considérés comme constants.

1.2.3 Evolution du systéme au cours du temps.

Si on exclut les effets de bord, H ne posséde aucun état discret

et les états ]YE) forment une base compléte. A un instant + quelconque
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on peut calculer la fonction d'onde I@(t)>> connaissant [@(t=0)>>.
Si par éxemple ']@(O)»>= !¢1> ltamplitude de probabilité de trouver le

systéme dans 1'état ]¢1> ou l¢2> 4 l'instant t est donnée par

<p,Ja()» jae“iEt a?(E)‘dE

(15)

<¢2]®(t)>> fﬁe'iEt a, (B) a2(E) dE

ol a, et a, sont des combinaisons linéaires de 51 et a, (eq. Ta)
ces derniers coefficients étant donnés par les relations (11). On re-
marque que toutes les fonctions du type (15) incluent le facteur c(E)

dont les variations rapides domnent la contribution principale au calcul

des intégrales (15).

On peut enfin calculer l'amplitude de probabilité de trouver le

systéme dans un état du continuum
Camrg
g |a(t)» = j,e B b (E') a, (') aB'

ol bE(E') est donné par 1l'équation (3).

On a par conséquent en développant comme au §.I1.3.2.3

PP -i(B'-E)t _ _ PP cos(B-E")t , _ sin(E-B')%

Y - ~ o '
E'-E E - E E- &' >—in (25"

t—> 400

et en prenant +t - +o

<¢E|@(t)>> = Y (a(2)-1in) a,(B)(a, v, +a, V)

et par conséquent compte tenu de (7b) et (9)

lim |<cpEl@(t)>>]2 = af(E) = J_(E)
t> oo

a?(E) représente donc la distribution spectrale de la population des
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états du continuum quand t-o et si 1'état initial du systéme est

1'état ‘l¢1> .

Compte tenu de (7a) et (11)

a,(8) = - —(E-_%)_%ETZ) (7, cos 6(8-E,) - T, sin o(8-5))

c'est-a~dire en utilisant les équations (5) et (6) et en posant
|
E! =E, + Fii(E)

cos A(E) ,
a,(E) = - (8-E,)(B-E,) [v,(E-53) + 7, (P o+ V)]

et par conséquent

J_(B) = c(E) [V1(E-Eé) + T, (F12+ V12)]2 (16)

ol c(E) est la densité d'états d'énergie E .

1.3 FPormalisme de la résolvante.

1.3.1 Hamiltonien effectif.

Dans le formalisme de l'opérateur résolvante G le calcul de
1'évolution au cours du temps des populations des états propres de HO

fait intervenir les éléments de matrice

<cp1IG[qa1> , <<p2lG]q:1> ete ... (§.I.1.3).

31 on se limite & 1'étude des populations des états discrets ]¢1> et
|¢2> » en rappelant que P est le projecteur sur la base '¢1> , |¢2> ,

il suffit de calculer les éléments de matrice de 1'opérateur P a(z) P

_ P N o —9
PG(Z)P‘z-PHP-PR(z)P ou R(Z)“HZ-QHQH
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lLa matrice est donnée par :

, E1+R11(Z) V12+R12(Z)
PHP+PRP=
v, +R21(z> E +R22(z)

1 2

v.(8') v.(B")
avec R (z) = = d am?
ij z - E'

En particulier si on se limite & la connaissance du propagateur retardé

G+(E) = lim ¢(E+iceg) qui est seul nécessaire pour déterminer 1l'évolu~
e-0
tion du systgﬁe a t>0 ona
1 ]
v, (8') v, (')
E - E!

lim R, . (E+ie) = PPf
ij

E' - inV.(®) V.(E
i in v, (E) J()
_'_

On pose
. Cas . _ _ i
Pij(E) = on Vi(b) VJ.(E) ; i”é Rij(E+1 £) = Fij(E) 5 Fij(E) .
e
Dans le cas du couplage d'états discrets avec un m8me continuum

on a la relstion

2
Ty =Ty Top ) (17)

Dans l'espace sous-tendu par les états ]¢1> et |¢2> 1'évolution du
systéme est prise en compte par l'opérateur P H P + PR P dont les

éléments de matrice sont :

: i i ’

E1+F11(E)'EP11(E) V12"2'F12(E)
i i

V213 lﬂ21(E) E2+F22(E)“§ Pzz(E)

les gquantités Fij et Pij sont des fonctions de 1'énergie. Ieurs

variations sont lides aux variations des couplages Vi(E) avec l'énergie.
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Les hypotheses du paragraphe 1-1 permettent de négliger la variation de

ces quaﬁtités et de prendre leur wvaleur en E (ou E2 ). Ainsi 1'opé-

1
rateur résolvante projeté sur la base des états discrets du systéme peut

8tre écrit sous la forme

1

PcH(E) P = 1im

£ 0 E+1s-%ﬁf
+
EgrF-3 Ty TP 3 T,
ol %ﬁﬁ=v . .F _ (18)
12 12 2 712 E2+F22-§ 1"22
H rerrésente par conséquent l'hamiltonien "effectif" permettant

eff

d'étudier 1'évolution au cours du temps des états 1lids du systéme et
tient compte de toutes les interactions avec le continuum. Cet hamil-

tonien est symétrique mais il n'est pas hermitique. Ia partie réelle
q L q

v+l For¥y, %
de cet hamiltonien est la matrice JF de Fano
FilotVp BytFy, .
(§.1.2.1). La partie imaginaire de cet hamiltonien - %-( 1 12)
T Top

ne tient compte que des largeurs des nlveaux individuels (F12==YF11-fP22).

N

la premiére étape de la méthode de Fano a donc consisté & diagonaliser
la partie réelle de l'hamiltonien effectif. (Calculée sur la base

"d'interaction" ]$1> , ]§2> la partie réelle de l'hamiltonien effectif

B, ©
est diagonale (O 5 > et la partie imaginaire est transformée en
2
Tw11 f,1.2 - =
avec TI.. =2n7V,* V., ol les éléments de matrice V. sont
= = ij i J i
1-l12 l—I22

T..°T est en par-

d ’ 3 k3 - —
onnés par les relations (6). La relation F12 F11 20

ticulier conservée au cours de ce changement de base.
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Les pbles de l'opérateur P G+(E) P sont les valeurs propres de

l'hamilfonien effectif : elles sont en général complexes

1 i
+ =< (B4 B! == *
Et 2(E1+E2 2(r11+r22) Q)
| J—
avec E1 = E1 + F1‘1 (193)
|
By =B, +F,,

—I‘“)]2+4(V12+F ir )2}1/2.

€= {[(Eé-E%)-é“ 1272 " 12

22

Ces énergies complexes ne dépendent pas de la base qui a été choisie
pour écrire les éléments de matrice de l'hamiltonien effectif et, par

conséquent, on peut les réécrire :

i = -

. E1+E2-§2(r“+1"22) t @ (150)
. - = 7 = =
ou 8= {(E1 'Ez)g - (EU';EZ_Z> - 2 (g, 'Ez)(%jﬁ)}vz
les énergies complexes -sont mises sous la forme
dt - %— r, ou &+ = Re(EZ)
Tt = -2 Im(Ex) .
On peut vérifier que la condition 512 = f11'522 implique nécessairement

que Tf> 0. Ies valeurs propres peuvent par conséquent &tre considé-

rées comme les "positions" et les "largeurs" de deux niveaux [+> et !—>.

Cependant lthamiltonien effectif n'étant pas hermitique, si on déveioppe
les états propres |[+> et |-> sur la base des états ]¢1> et |¢2>
lé matrice de changement de base n'est pas unitaire et ses éléments de
matrices ne sont pas réels. Par conséquent les vecteurs ]+> et |[~>

*
ne sont pas orthogonaux : <+|-> = <=|+> # 0 et |©<+| + |->¢| £ P .
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I1 en résulte qu'cn ne peut pas écrire simplement 1'opérateur évolution

sous la forme

~iE % ~iE_t %
PU(t) P=|oi]e T o4foofe T ("(Note 4)) .

*(Note A) :

Les états + et ~> diagonalisent l'hamiltonien effectif avec

les valeurs propres de E+ et E .

On peut vérifier aisément que les bras conjugués <+| et <

*
vérifient < E, <£| . Lthamiltonien Héf

Heff =E_ n'est pas hermitique,

£

les valeurs propres E, ne sont pas réelles.
On peut néanmoins définir deux états lp+> et |u > tels que
leurs bras conjugués vérifient [50] :
GilHope = By <

Ces états sont vecteurs propres de Héff+ avec les valeurs propres

H ok

E, . On vérifie alors que <p+]-> =0=<p ,+> . On peut aussi imposer

que <p+[+> =1 et <y |[-> =1 car les états l+> et |~> , donc
]p+> et lp >, sont définis comme n'importe quel vecteur propre d'un
hamiltonien,& un facteur de norme prds. Dans ces conditions on peut
écrire

Bop = I+><p+l E, + || B

~iE_ % -iE_t
et PU(t) P=c l+><p+, + e [-><u | .
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1.%3.2 Evolution du systéme au cours du temps.

L'opérateur évolution TU(t) est donné par la transformée de Fourier
de l'opérateur résolvante. On suppose qu'a l'instant $=0 1tétat du
systéme est 1l'état ]¢1> et on calcule 1'amplitude de probabilité de
trouver le systeme & l'instant t dans 1'état [¢1> ou |¢2> & partir
des éléments de matrice de P G?E) P : matrice inverse de

lim (E+is-—Heff)
e—=>0
+
On a alors :
- Bt 4 1
) |G+ ] s _ B ‘E24-1/2 F22
P1i%(g)1%9” T (-5 )(E-E_)

V12+-F12— i/2 F1

2
@2[@&) 9> = 3 -2, )(E-E_)

et par conséquent :

i -iE % ; -iE t

S i + i -
<, |u(t)|e,> = -5 ((E+—E"2+2 T,,) e - (E_-EL+3 r22) e

(on a tenu compte en faisant cette intégration de 1l'absence d'effets de

seuil) it -
1 i -iE$ -iB
<cp2|U(t)!<p1> = W (V,,+F, -5 T, )(e -0 ) .

L'évolution dans le temps est donc lide aux termes

—iEit -i%i_t
e = e . €

t
- = t

Ceci justifie qu'on puisse parler des "positions" et des "largeurs"
assocides aux états ]+> et ]4> . Dans le cas général F+ et T
sont non nuls et quand t-+c les populétions des états |¢1> :

([<¢1]U(t)l¢1>]2) et l¢2>: (|<¢2]U(f)]¢1>|2) s'annulent. Ie systéme

est alors totalement ionisé.
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la quantité
P(t) =1 - ]<cp1|U(t)]<p1>]2 - ]<cp2|U(t)lcp1>]2 (20a)

représente la probabilité de trouver & l'instant t le systime dans

un état quelconque du continuum de H le systeme ayant été préparé

O ?

Ia varia-—

4 1l'instant initial dans 1'état lcp1> , état propre de HO .

tion au cours du temps de P(t) est lide aux deux facteurs temporels
-iE.t
e .

Beers et Armstrong [27] étudiant 1l'ionisation & deux photons, ont
montré dans quelle condition il est possible de définir une probabilité
d'ionisation. Il faut que la fonction é%-P(t) puisse é&tre considérée
comme constante au moins dans un intervalle de temps suffisamment grand
dgvant 1/y (aux temps courts ou aux temps longs par exemple) ; cette
constante y représente alors la probabilité d'ionisation par unité de
temps de 1l'état l¢1>. Ainsi, si r <<I; , pour des temps longs, c'esi-

3—-dire pour des temps T 1+ = on peut négliger le terme en

_r+'b
e et aprés disparition du régime transitoire (de constante de

1
r,

temps T, ) on a
~I'_t

P(t) & 1 - ———r (lE_-Eé+—i-

i 2
T [€)
IE+-E_12 2 22

2
=+ lV12+F12'§ P

~Tt
qui est de la forme P(t) ® 1-A e ~ ., Par conséquent pour des temps

pas trop longs t Kr1_ = %— (pour que le systéme ne soit pas totalement
ionisé), mais ndanmoins beaucoup plus grands que T, , on pourra écrire
la probabilité d'ionisation par unité de temps de 1'état ?, sous la

forme vy =4A-T .
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P - Jj et k : population des
05 ///’ états discrets
Ve
/'—’““ - Tons : taux d'ionisation.
064 | ]
rj==25rk (en unités
v =rl P.‘ arbitraires)
Jk 273
L'unité de temps est choisie
de sorte que Fk =27 .

0 0.02 0.04 006 008 01 012

Time
- g et a : états discrets
P_ - P : taux d'ionisation
g B

A ' =T =T
a g
ag =2.57T

0 rm 1
Figure IT-1

Phénoméne de saturation et oscillations de Rabi.

Evolution au cours du temps de la population des états
discrets et de 1'état d'ionisation pour un systéme comportant

deux états discrets dégénérés couplés au méme continuum.

A : d'aprés Réf. [38]
B : d'aprés Réf. [32]
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Remarquons que pour des temps trés courts, t<_ <<'1:+ ’

't " «T+%
e T xe T 4 1 et par conséquent P(%) présente des oscillations
dont la fréquence- vR = ?%-Ifa:—% ] est lide & la différence entre les

énergies des deux états propres de l'hamiltonien effectif. Ces oscil-

lations sont des oscillations de Rabi [25] : elles sont de la méme

nature que les oscillations des populations de deux niveaux discrets

fortement couplés par une interaction V12 .

Quand les niveaux discrets sont couplés & un méme continuum, les

oscillations de Rabi sont d'autant plus marquées que V12 est grand
devant les largeurs I'11 ou I‘22 .
Tyt
Ainsi, quand V,_» et E!FE! , la fréquence de Rabi |§ -& |
12 2 1 2 + -
est de l'ordre de 2V, , . Dans le cas général la fréquence de Rabi

12

dépend fortement des largeurs assocides & chacun des états. Par exemple

dans le cas o T, K T,, et B! =E , [g+-~g | est de 1l'ordre de

" 22 1
2
r r
2 22 . 22
4V12- i quand V12 > 4 .

Dtautre part ces oscillations s'amortissent compte tenu du phéno-

N

mene irréversible d'ionisation. Ia constante de temps T, associde i

A

I +T ' +T
. . -1 + - 11 22

cet amortissement est TA = 5 = > . Pour observer ces

oscillations il faut donc que leur fréqﬁence soit de 1l'ordre de grandeur
ETREPY

ou supérieure & — -

Simultanément la probabilité d'ionisation P(%) du systeme croit

de fagon non réguliére, mais par accroissements et paliers successifs.
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Ceux-ci traduisent le fait que le systime se retrouve momentanément
dans un des états discrets au détriment de l'ionisation. Knight [38]
st Iambropoulos et Zoller [32] ont étudié en détail la dynamique du
systéme & deux niveaux discrets décrivant llexcitation d'un état auto-
ionisé par un rayonnement lumineux intense. Ces résultats, reportés

dans la Pigure 1, mettent en évidence les phénoménes d'oscillations de

Rabi et de saturation ; ces phénoménes sont observables dans 1l'évolu-

tion au cours du temps de la population des états discrets ou de 1l'état

d'ionisation du systeéme.

On peut aussi calculer la probabilité d'ionisation P(t) en cal-

culant la population d'un dtat d'énergie donnée du continuum de HO .

Celle-ci est donnée par |<¢E|U(t)|¢1>l2 si le systéme est préparé &

1'instant initial dans 1'état |¢1> . On a alors

P(t) =de l<<pE|U(t)|cp1>|2 . (20b)

On peut calculer <¢WIU(t)[m1> en utilisant les éléments de matrice

Q

o 2 EP Polz) P (B =1 (10)

de l'opérateur Q G(z) P =

et donc

V2 E
<¢E|G(z)[¢1> = <, [G(z)|¢ > 4 ——— <¢2IG(Z)}¢ > .

Par conséquent :

V(E E! )+V(v

1 2% 2 22
@-E)@-EJ

12 2 12

<¢E]U(t)|¢1> =

i
+V1(E+ 2 2 22+V(V ﬁz—EFm)adgﬁ
(E+-E_)(E+-E)
- Tt ,i. i
v, (E_-Ey+3 l"22)4“\’2(\’12”12 2 I112) -iE_t
+ . e
(2_-E,)(2_-E)
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b . _
c'est-a-dire puisque F12 2n V1 V2 et
— 2
Ty, =21 V2
- t
@ [0(8)[p.> = - T E-EY) + T (V + T, ) -iEt
B L (E-2 )(B-E )
+ -
- B! .
V(B ~BY)+ V,(V +7) -iE

+ e

(8,-2)(,-5)

_ ! .
(B =B+ T, (v, Fy ) B
(_-E)(5_-E)

Ie phénomeéne d'oscillations de Rabi est égalsment observable dans 1'é-
volution aux temps courts de la population l<¢E]U(t)[¢1>l2 des états

du continuum,

Dans le cas général ou r, £ 0, quand t -+ (c'est-d—dire

quand t>>E;- et ?L') seul le premier terme subsiste et la population
+

de 1'état du continuum d'énérgie E est

— Tt
V1(E E2)+ V2(V12+F12)l2

_ 2
J (E) = t.]—-i-noo [<95lu(t)]o,>" = (-8 )(E-E_) | '

(21)
On retrouve l'expression {x(E) = ]a1(E)l2 obtenue dans lé formalisme
de Fano (Eq. 16). Ia quantité {w(E) représente la probabilité de
trouver le systéme au bout d'un temps + infiniment grand dans 1'état
du continuum ]¢E> » le systéme ayant été préparé dané 1'état discret
l¢1> & l'instant initial ( l¢1> et |¢E> sont des états propres de
lthamiltonien HO ). le systeme évolue sous 1l'effet de 1l'interaction

résiduelle V qui couple les états discrets avec le continuum ; cette



évolution présente un phénoméne de saturation : au bout d'un temps $%

assez grand la population ]<¢E|U(t)l¢1>|2 n'évolue plus. La fonction
{”(E) repfésente la distribution en énergie des particules émises ;
suivant la nature du continuum étudié, q”(E) peut décrire un spectre
d'énergie de photons ou de "vraies" particules comme par exemple les
photoélectrons., Ainsi par exemple dans 1'étude de 1l'ionisation réson~
nante & deux photons, {”(E) est associé au spectre d'énergie des
photoélectrons émis pour une fréquence fixée du rayonnement laser

[28, 51]. I1 en est de méme dans 1'étude de l'excitation dtun état
Vautoioniéé par un rayonnement laser intense [32, 33, 34]. Par contre
{w(E) décrit un spectre de fluorescence dans 1'étude de l'effet Autler-
Townes optique [52]. Quelle que soit la nature des continuums, les
caractéristiques présentées par les spectres énergétiques des particules
émises sont les mémes et peuvent &tre analysées par les mémes méthodes.
Dans ce mémoire nous choisissons de désigner {w(E) sous. le nom de

"spectre de photoélectrons", ce terme pouvant &tre associé indifféremment

a4 des spectres énergétiques de photons ou d'électrons . Nous revien-
drons plus loin (§.1.6) sur l'analyse de ces "spectres de photodlectrons".
Notons que {x(E) est relié & la probabilité d'ionisation du systéme

3 ltinstant t par la relation

Pl4oo) = 1lim P(%) =f+°° J (E) & . (22)

t -4 o
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1.4 Densité d'états c(E) et valeurs propres de l'hamiltonien

effectif,

L'application du formalisme de Fano nous a conduit & introduire
une densité d'états c(E) caractéristique du spectre continu perturbé.
le facteur c(E) gouverne la variation avec l'énergie de toute obser-
vable, comme par exemple les densités de force d'oscillateur dans le
spectre d'absorption & partir d'un état fondamental |g> non perturbé,
ou les probabilités de trouver le systime 3 l'instant t dans un état
quelconque du spectre de lthamiltonien non perturbé HO . L'expression

de la densité d'états donnde par 1'équation (12) peut se mettre sous la

forme
1

(8-8,)(2-E)+i(n vf

C(E) =

= ) -
(E-E1)+n V2(E-E2))
Or on vérifie immédiatement que 1'expression
= - . =2 - =2 =
(E—E1)(E-E2)+1(n Vi(E-E)+n T(E-E,))

a pour zéros les énergies E+ et E , valeurs propres de l'hamiltonien

effectif. Par conséquent

1 _ 1 1
(e )E-E) 2 (5-8)%+12  (5-3 )2+ 12/

C(E) =

(23)
c'est-a~dire que c(E) est le produit de deux lorentziennes centrdes
en ‘%+ et ‘EL et de largeurs F+ et IL (dans la mesure ol 1l'on peut
négliger les variations avec 1l'énergie de ‘%i et F+ ). Ies amplitudes

de probabilité définies par les égalités (15) sont les transformées de
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Fourier de ‘af(E) et a1(E) az(E) , qui sont proportiomnels & c(E)

Si on néglige les effets de bord en étendant le domaine d'intégration
de - & +o0 , les amplitudes de probabilité calculées par la méthode
des résidus font intervenir les pdles de c(E) , elles sont donc des

-iE_t ~iF_t

superpositions de termes qui varient en e et e .

1.4.1 Energies complexes du systeéme & deux niveaux.

Dang le cas simple ol f11 = f22 =T les énergies complexes sont
(Eq. 19b) - _
i+
_E1+E2 irzQ
By = 2
- - = 1/2
avec g ={(E,-E )2 - 1“2} / .
2 1
Quand E1 -EZ >T , Q est réel et les largeurs des niveaux couplés
ne sont pas modifides (P = = T) mais 1l'écart entre les niveaux

devient R = ((E ~-B ) - 1“2)1/2

Quand 0 < E1-E2 KT, @ est imaginaire pur, les positions des deux
E1+E2

5 , les largeurs sont égales

niveaux couplés sont confondues en

a Fi =T = \/;5-(31-E2)2 . Quand (E1-E2) décroit, une des deux
largeurs augmente jusqu'ad 2T , ltautre diminue jusqu'a &tre nulle (pour
E1 = EZ ). De fagén générale le couplage indirect entre ies états |¢1>
et [¢2> par l'intermédiaire du continuum (qui apparait dans 1'hamilto-
nien effectif sous la forme du terme imaginaire - %-f12 ) diminue

1t'écart entre les niveaux, & la différence d'un couplage direct (é14ment

non diagonal réel) qui augmente cet écart en provoquant un anti-croise-

ment des niveaux.
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o R TRErY
: 5

5 , 1'effet du continuum est essentiellement

Quand E1 -B

I‘11 PEZ )

E,-E_)
2(E1 2
largeurs ne sont pratiquement pas modifides (il ¥ a seulement un terme
i(rzz'ru) T20% Ty
8 2
(

un effet de rapprochement (de l'ordre de alors que les

~
-

au 28me ordre) . Au contraire,

correctif

)

=

5 -
2

1
- = T+
quand E1-E2 << — la modification des largeurs est spectacu-

laire, un des niveaux prend la largeur totale f11+-f22 et l'autre2
- (E,-E,)
niveau a une largeur treés faible de l'ordre de 4&P11-P22.—:fl——:2——§ .
L (T, +T,,)
E -5
—_— (P -T )
(F,,+T,.)

Dans ce cas l'écart des niveaux est 1 22
11 22

1.4.2 Densité d'états du systéme perturbé.

. _ F11+-f22
Quand EA"E2 >> — la densité d'états apparait comme la

superposition de deux courbes de Lorentz centrées aux voisinages de

E1 et EZ et de largeurs approximativement égales & f11 et f22 .

Pour E ~ E1 'la densité d'états présente un profil lorentzien :

T T22)®

(E'E1)2 * (T)Z (8,- Ez)z * (_é—)

diminue les positions des niveaux l+> et |-> se rap-

c(E) s

Quand E‘I - E2

prochent et, en méme temps, les largeurs se modifient : les deux courbes

ne peuvent plus étre sépardes.

= Tt Do
Quand E1--E2 <L —~—E;—-— , c(E) est le produit de deux lorentziennes

centrées en deux points trdés voisins et de largeurs trés différentes

F+ et r . L'écartement entre les positions fa:-‘% reste trés

petit devant P+ et c(E) présente un seul ©pic lorentzien et de
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largeur T au voisinage de son sommet, mais dont les ailes décroissent

beaucouﬁ moins rapidement (largeur P+ ).

Dans cette discussion, nous avons fait intervenir les énergies

E1 et Ez et les couplages 71 et 72 correspondant & la "base inter-

médiaire de Fano". On peut également discuter l'allure générals de la
densité d'états en fonction des caractéristiques des états propres de

E. (E

0 E

10 Bs s V12‘, V1 , V2) . En particulier si E1 ~ E2 et en né-

gligeant les couplages indirects (Fij~ O) ’ E1 -EZ ~ 2 V12 . 3i

v,, << =

' ,+T F11+—F22
12 2

11 22 > ) la densité d'états se présente comme un

seul pic étroit de largeur T  avec une décroissance lente dans les

ailes,

1 1
X

=27 (L) (an%(3)

c(E) R

2

2
= V12

o T = 4.7, T m—m———
- 11 " 22 F LT 3
11422
Tyt Do)

>> === 1la densité d'états est une superposition de deux

SV, 2

; ts d F = T P
pics espacés de 2V12 et de largeurs F11 P11 et F22 P22 .

Ce dédoublement de deux niveaux dégénérés fortement couplés et inter-

agissant avec un méme continuum est & l'origine de l'effet Autler-Townes

[24].




99

1.5 Spectres d'absorption.

Reprenons plus en détail 1'analyse du spectre d'absorption & partir
d'un état fondamental |g> - supposé non perturbé - vers les deux dtats

autoionisés [¢1> et ]¢2> y l'intensité du rayomnement étant faible.

L'expression (13b) de la densité de force d'oscillateur dans le

spectre d'absorption s'écrit comme le produit de deux termes :

~ la densité d'états c(E) gqui tient compte des effets d'interférence
entre les voies de couplage des états discrets avec le continuum, c'est~

a-dire entre les "voies d'autoionisation" ;
- le terme I(E) dont la définition est :

(8) = (3,7 T2(8-F,) + 3,nT5(8-F) + (B-F)(-F,)? .

C'est un terme qui englobe les effets d'interférence entre les "voies

de photoionisation" (ou voies de photoabsorption), voies de photoioni-
sation directe et voies de photoionisation indirectes décrites par les
parametres de Fano individuels a1 et 52 . Quand a1 et 52 ne sont
pas tous deux nuls, le facteur entre parenthdses est la somme de deux

ou trois termes différents. Ieurs signes relatifs changent chaque fois
que l'énergie passe par une valsur de résonanée Ei » ce qui introduit
un facteur de dissymétrie dans le. profil.. Quand 51 = 52 = 0 les
deux états discrets ]61> et I$2> ne peuvent &tre excités directement
3 partir du niveau fondamental |g> , Seul le continuum I¢E> ltest

il n'y a pas d'effet d'interférences entre les voies de photoionisation.

I(E) s'annule en E1 et EZ : le profil d'absorption présente des

"trous" ou des "fenétres de transmission" en E1 et E2 ;3 ceci
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traduit la répulsion des états du continuum par les deux états discrets

' 2 L= =
d'énergie E1 et E2 .

L'analyse de la densité de force d'oscillateur apparaissant dans
un spectre d'absorption, au voisinage d'états autoionisés, en présence
dt'un rayonnement lumineux peu intense, met en évidence l'existence de

deux phénoménes 4'interférence de nature différente. Ie premier met en

jeu les différentes "voies d'autoionisation" correspondant aux couplages
aes états discrets avec les états continus, ces couplages étant intro-
duits par 1l'interaction résiduelle V . L'effet de ces interférences

se manifeste dans la densité d'états c(E) associde & 1l'hamiltonien
total H_ +V c(E) présente une structure de résonances e, au

0

voisinage de chaque résonance, la courbe c(E) est symétrique. ILe

second phénomene d'interférence fait intervenir les différentes "voies

de photoionisation" et introduit des dissymétries dané les profils ; ces
interférences mettent én jeu les éléments de matrice de l'opérateur
transition D . Ce résultat est valable de fagon trés générale dans
tout probléme mettant en jeu des états discrets couplés a des états
continus, ceci quelle que-soit la nature des continuums ou des inter-
actions V et D . Ia dépendance en énergie de toute grandeur physique
A(E) peut stécrire sous la forme du produit c(E)-a(E) ou c(E) est
caractéristique des propriéiés des fonctions d'onde exactes IYE) et
a(E) dépend de la grandeur A étudide., Dans ce mémoire nous dési-
gnons sous le nom d'interférences entre "voies d'autoionisation " (res—
pectivement entre "voies de photoionisation") les interférences appa-
raissant dans la densité d'états c(E) (respectivement la fonction

a(E) ), ceci quelle que soit la nature des interactions mises en jeu.
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La Figure 2 présente des exemples de profils obtenus dans 1l'excita-—

tion de'deux états autoionisés ,¢1> et [¢2> d'énergie E1 et E2 .

On suppose que le continuum est sans structure et qu'il s'étend infini-
ment loin (Fij(E) = 0) ; de plus il n'y a pas de couplage dirsct entre

les deux états discrets (V12 =0) . Par conséquent E1 = E1 et EZ = E2

Les deux résonances supposées isolées sont caractérisées par leurs lar-

geurs et leurs parametres de Fano. On a choisi les valeurs, en unités

_ -4 _ ~4
P11 - 6’28010 H P22 - 1,57-10

1,59 . Ies profils étudiés correspondent & différentes

arbitraires et on a fixé

1l

la,| = [a,|
valeurs de l'écart 4'énergie E2---E1 et & des combinaisons de signes

différentes pour q, et 4 -

L'influence du facteur c(E) apparalt dans la forme globale du pro~
fil , quelles que socient les valeurs de q, et a5 - le facteur c(E)

dépend de 1l'écart ]EZ-E1| et est présenté en haut de la figure .

r ,+T r,,+T
11" 22 : 11" "22
and [E,-B,| > — (Pig. 2-a: B -E, = 25 — ), le

profil apparalt comme deux résonances bien séparées correspondant &

chacun des états |¢1> et [¢2> interagissant seul avec le continuum

d d .
onc de largeurs P11 et P22
Quand E1--E2 diminue on ne peut plus distinguer les deux courbes:
l'ensemble a une largeur globale dont l'ordre de grandeur est donné par P+.
T11+Too

Quand |E1-Ezl RS les modifications profondes des largeurs des

2

niveaux couplés font apparaitre une résonance trés 4troite dont la largeur

N

est liée & T et qui se superpose & un fond non plat dont la largeur

) .

est lide 3 r, (~ T, +T5
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L'influence du terme d'interférence I(E) dépend explicitement
des parémétres 51 et 52 qui caractérisent les résonances des niveaux

]$1> et |$2> pris séparément.

Quand un seul niveau interagit avec un continuum le profil est dissymé-
trique avec un minimum nul qui indique une interférence destructive
entre les voies d'absorption. Quand deux niveaux sont couplés au méme
continuum les positions des minimums nuls sont racines de 1ltéquation

du second degré I(E) =0,

Quand 51 32 > 0 il y a toujours deux minimums nuls et l'un d'eux

apparait entre E1 et E2 .

Quand 51 EZ < 0 : soit 51(E1"E2) <0 et il y a toujours deux mini-
muns nuls en dehors de l'intervalle [E1 ,Ez] ,

soit 51(E1—-E2) > 0 et quand

lﬁ -E - (3 o2 - P11)‘ ‘ 2'»4:- - lr11 22
2TE T M T T4 I LI

(Fig. 2-c et 2-d), les deux minimums nuls disparaissent.

Quand cette derniere relation n'est pas remplie les deux minimums nuls
apparaissent : soit tous les deux dans 1'intervalle E1 , E2 ,
soit tous les deux & 1'extérieur.

Ie terme I(E) est responsable des dissymétries creusées dans le profil

général de la densité d'états.

Ainsi au voisinage de la résonance E1 , associde & l'ionisation

de 1'état fondamental par 1'intermédiaire de 1'état discret '151> , on

peut écrire
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- 2= = = y= =2 = = 172
I(E) ~ [q, =V (E,-E,)+ (B-E)(q,nT,+E,-E )] .

Ies deux termes contenus dans cette expression interférent donc de fagon
constructive ou destructive sulvant que l'énergie E est infériesure ou

supérieure & E1 . Ies interférences qui proviennent de la superposition

de plusieurs voies de photoionisation & partir de 1'état fondamental sont

donc toutes contenues dans le facteur I(E) . Quand

= = Tt
E1-E2 > __—E——_— le profil est la superposition des deux profils

individuels, quel que soit le signe de gq . Entre chaque résonance on
observe un fond plat qui correspond au continuum non perturbé. Ies ré-

sonances ont pour largeur F11' et F22 et ont un minimum nul dont la

position par rapport i la résonance dépend du signe de q . Au fur et

3 mesure que E1-E2 . diminue les effets d'interférence entre voies

de rthotoicnisation deviennent importants.. En particulier (cf. Fig. 2-b
Tyt Ts,
> ) les interférences sont destructives dans le

ou |E,-E. | ~5

domaine compris entre E1 et Ez quand §1> 0 et ‘52 <0 . Elles sont
constructives dans les autres cas. Ces effets d'interférence induisent
des modifications sur lesg largeurs apparentes : la largeur de la résoe
nance associée au premier niveau augmente davantgge que ne l'indique la

largeur F+ . Quand |E1-E est de l'ordre de grandeur de

|

Tyt
—-—E-—-—' ou plus petit (Fig. 2-c et 2-d) les profils sont trés diffé-

rents des profils individuels. Ies effets associds aux termes d'inter-
férence entre "voies d'autoionisation" sont alors prépondérants. : ils
font apparaltre une résonance trés étroite sur un fond continu trés large.

Les effets d'interférence entre "voies de photoionisation" modifient la
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forme de la résonance étroite qui peut apparaltre soit comme une fenétre
: *
de transmission (Fig. 2-d, cas q1 et q2 > O) , Soit comme une réso~

nance aigiie dans le spectre d'absorption (Fig. 2-d, cas q1 q2 <0).

P11t oo
* Quand q,=q, on peut montrer que pour ]E1 —EZI K=, Ie

2

profil se présente dans la zone [E1 ,E2] comme un profil de Fano de

largeur I'_ et de parametre - EL . Selon la valeur de q1 , on ob-
1
serve une "fenétre de transmission" trés étroite (si ,q1l est grand :
I+ 0o = =
lq1l———z-—-— >> E1-E2] ) ou un "pic d'absorption" tres fin si ]q1|

est petit. Ia différence importante entre ces deux types de spectre

a été signalée dans un probléme similaire portant sur la dissociation
de molécules en présence d'un rayonnement élactromagnétique intense
[35]. 1a présence de résonances étroites traduit l'existence d'inter-
férences presque totalement destructives entre "voies d'autoionisation",
ce qui correspond & une stabilisation des niveaux autoionisés (§.2—1)
La structure observéevpeut se présenter comme un minimum ou un maximum
d'absorption, les interférences entre "voies de photoionisation" ayant

des caractéres différents.
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1.6 Spectre de "photoélectrons"”.

Reprenons l'analyse de {n(E) représentant la probabilité de
trouver le systdme,au bout d'un temps +t infiniment grand, dans 1'état

N

[¢T> associé & l'hamiltonien non periurbé H le systime étant pré-

O ?
paré & l'instant initial dans 1'état ]¢1> . Dans le paragraphe 1.3.2

nous avons choisi de désigner {w(E) sous le nom de spectre énergétique

de "photoélectrons".‘

1.6.1 Propriétés générales.

ILa quantité {x(E) = ]a1(E)[2 est le produit de deux termes :

- la densité d'états c(E) ;

2
- - ft 3 1
le terme (V1(E E2) + V2(V124-F12)) qui s'annule en
-==(r,+7,.) . (24)

Ce minimum nul traduit l'existence d'interférences totalement destruc-
tives entre "voies de photoionisation", ctest-a-dire entre 1'ionisatiocn
directe de 1'état |¢1> et l'ionisation par 1'intermédiaire de 1'état
f¢2> : il s'agit de la géndéralisation dans le cas de couplages d'inten-
8ité quelconque, du minimum nul observé dans le profil de Fano correspon—

dant & ll'excitation en champ faible de 1'état autoionisé 1¢2> .

La forme de la courbe ;w(E) dépend essentiellement des positions

relatives du minimum nul EO et des positions ‘%ﬁ et %? des lorent-

ziennes dont le produit définit c(E) . En particulier si c(E) pré-—-

sente deux résonances lorentziennes bien séparées

' +T _ P11-+P22
|6, - | » 5= (ou [E-E,|» —5—==)
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au voisinage de chacune de ces deux résonances {x(E) a l'allure d'un

profil de Fano : chacun de ces profils & pour expression

, Vf (e+q,)®
E~& : J(B)~ ~ >
- l'&+-%_| 1 + €4
E- %,
avec €. = 5—7753
‘ Ttk
ot o =7 (8- .

L'asymétrie de chaque profil dépend de la valeur du parametre Q. -

En particulier quand ‘%; (ou.“é ) se rapproche de E le pic

O 44
centré en é; (ou % ) devient tres dissymétrique ( a, ou q étant

voisin de 1'unité).

Dans le paragraphe 1.6 nous négligeons en général les termes Fij
correspondant au couplage indirect des états discrets par 1'intermé-

diaire des états du continuum non résonnants.

1.6.2 Exemples.

On peut étudier avec plus de précision l'allure du spectre de

'bhotoélectrons"dans quelques situations expérimentales différentes.

1.6.2.a Ionisation résomnants & deux photons.

Considérons tout d'abord le cas de l'ionisation résonnante
& deux photons [28]. L'hamiltonien H décrit le systéme atome plus
champ électromagnétique en interaction. Ies états propres de HO sont

les états du systéme atome plus champ libre. L'état |¢1> = Ig,nw)

est identifié & 1'état atomique fondamental g> , d'énergie Eg , Plus
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A:\ e !an> = |e,(n-2)w>
| _
‘ E = Ee+ (n~2)'}rw
|
|
,\/2
!
5 |
|
a) 'l ,} v [cp2> = }r,(n—1)w>

i B, =B+ (n-1)7w

}

1\/12

|

i

i

! g Icp1> = |g,nw>

E =E +n¥rw
1 g _
A
A
b) \ ,
03y
A 05y

K —

-80 60 40 20 00 20 40 60 80
E/y

"Spectre de photoélectrons” en fonction de 1'énergie du photoélectron

Ee pour un désaccord nul E —E‘g:'l'rw et pour différentes valeurs de
r

l'intensité lumineuse I . y = 2n Vg «I V= V1‘2 < VI [d'apres Réf.28].

Figure II-3

Tonisation résonnante & deux photons.
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-n photons de pulsation w daﬁs le méme mode du champ. Dans 1'approxi-
mation de 1'onde tournante, l¢1> est séﬁlement couplé aux états du
continuum I¢E> = Ie,(n—2)w> ‘(oﬁ |e> est un état du continuum atomique
associé & un photoélectron d'énergie cindtique Ee )

~ 801t directement par ionisation & deux photons non résonnante, associde

5 A pon (2)
a un hamiltonien Héff ’

- s0it par l'intermédiaire de 1l'état relais l¢2> = ]r,(n—1)m> (o
]r> est un état atomique excité d'énergie Er couplé & ]g> et a
|e> par des transitions 3 un photon). Les états I¢1> ) <¢2> et

I¢E> ont pour énergie : E1 = Eg + nhw

E, =E, + (n-1) Trw

E E, + (n~2)* w

Quand 1l'ionisation & deux photons est résonnante : E;-—EéfvE1-E2= 0

on peut négliger en premidre approximation 1'ionisation & deux photons
non résonnante et le couplage V1 est nul (cf. Fig. 3-a). Dans ce cas

{”(E) = Vg(V12-+F12)2><c(E) et le spectre de photoélectrons est propor-
tionnel & la densité d'états c(E) . L'allure de ce spectre dépend du

rapport V12/’T2é = V/y (cf. fin du §.1-4, ol on a r,,=0 car V,=0 ).

or V., = <g[D|r>VI et Ty, & |<|ple>|® I ot D est 1'opérateur
dipolaire électrique et I 1'intensité du champ élactromagnétique ;

1
le rapport V varie donc comme — ,
/Y =

Pour V12 << F22 le profil ne présente qu'une résonance large
V2 v 2
T (E) . 2 12
* 2 (F22\2T o 473
(E-B!)"+ ——) (E-E!)° +—==
2/ || T2
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Par contre quand V12/F22 croit, le spectre se dédouble et pour une

valeur frés grande de ce rapport on observe deux lorentziennes de
T

hauteur égale , de largeur —ég centrées en E = E1 x V12 .
V12 > P22
2
v
2 1 1
=) g ' 2 (F22)2+ 2 (Ta2)?
T - - —— _ Wt —_—i
(-2, -7,)% + | (E-E{+7,,) +(4)

la Figure 3-b, publiée par Knight [28] présente divers spectres de photo-
électrons correspondant & un désaccord nul et 3 différentes valeurs du

rapport V12/1’22 .

Ie dédoublement qui apparalt dans les spectres de photoélectrons

est directement 1ié 3 l'effet Autler-Townes [24] : sous l'effet d'un

rayonnement électromagnétique intense on observe un dédoublement des

deux niveaux !§1> et |52> de 1l'atome habillé.

(et effet n'apparait ici que pour des intensités lumineuses suffi-
samment faibles., En fait ce moddle n'est pas adapté & la description
d'une expérience réaliste puisqu'il néglige les largeurs radiatives
des états |g> et [»> qui, pour des intensités faibles, sont supé-
rieures & l'écart entre les deux composantes du doublet. De plus, le
modéle ne tient pas compte de la forme et de la durée de 1l'impulsion

lumineuse.

1.6.2.b Effet Autler-Townes optique : spectres de fluorescence.

L'analyse spectrals des spectres de fluorescence observés dans

1'étude de 1'effet Autler-Townes optique [52] conduit & des résultats
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différents. On étudie dans ce cas (Fig. 4-a) le spectre de fluorescence
correspdndant a 1'émission d'un photon de pulsation w vers 1'état ato—
mique |¢> & partir d'un état atomique excité 'a> ; 1'état  |a> est
couplé & un autre état atomique |b> par un rayonnement laser, mono-
chromatique intense de pulsation wL'. On peut également utiliser un
premier laser pour saturer la transition atomique entre les états la>

~ et b> et un deuxiéme laser de faible puissance (faisceau sonde) pour
mesurer l'absorption sur une transition ayant un niveau commun avec la
transition saturée. Ies états propres de l'hamiltonien décrivant
l'atome et le champ non couplés sont les deux états discrets

l¢1> = la,(n—1)wl? et |¢ > = lb,nml? . Les états du spectre continu

2

correspondent & 1'état atomique !c> plus n photons d'énergie th

et un photon d'énergie *rw variable. Dans ce moddle simple on suppose
que le couplage V2 gst négligeable et que le systéme se trouve dans
1tétat ]¢1> & l'instant initial. Dans ce cas le numérateur apparais-
sant dans l'expression {x(E) est une fonction de 1'énergie : Vf(E—Eé)Z .
Le couplage V12 entre les deux états discrets est proportionnel & la

racine carrée de l'intensité I du laser et F11 , indépendant de I ,

S

est relié & la probabilité de transition entre les états atomiques {a>
et ]c) . On étudie le cas d'un couplage résonnant entre les états

[a> et |b> (E;==Eé) . Dans ce cas, pour une intensité I faible

du faisceau saturant, le profil est décrit par

V12 <KL F11

2
Jw(E) = vf (= - EZ)

4
T 2 4V

2 11 2 12

(E-Eé) +<—2> X (E—Eé) +—

P11
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' 3 . lcp1> = Ia,(n—-?)wL>
}
I = -
| E, = Ea+(n 1)11-wL
|
Vai
| -
a)
! lp.> = |b,nw.>
| 2 L
E: \\j~eﬁ E_ =E tr
\ , o T EpFRTeL
Ic‘pE> = lc,(n—1)wL,w>
¢ E= Ec+ (n—1)‘h‘wL+'h'w
i
i
i
i :
'\l | \
\
I faible
b) .
0-05y
'
01y
/
/ 7 02y
-8-00 -4-00 0 400 800
E,ly
I fort
c)

-800  -400 0 400 800

"Spectre de photoélectrons", en fonction de 1l'énergie Er du photon de fluo-
rescence Ep= E -Ey~tmw , pour différentes intensités I du faisceau saturant
wy, résomnant Eg=Ep=fwy : y=2n V%=cte ; V=V120=ﬁ [d'apres REf. 30]

Figure II-4 : Effet Autler-Townes optique. Spectre de fluorescence.
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T

Il s'agit d'une lorentzienne large de demi-largeur -—%l , creusée en

son cenfre par un trou d'absorption de demi-largeur 2V1§/I’11 .

Par contre dans le cas d'une intensité forte

Viz 22 Ty
- 2 1 1
TulE) = Ti(E o) 2 (T11y? ' 2 (F11)?
] _— O —
(B E2+V12) +( 4) (E E} v12) +(4)

le spectre de fluorescence présente deux profils de Fano centrés en

T Vv
, . 11 5 12
zgi =E! =% V12 , de demi-largeur -—— et de paramtre q, = F11/4 H

2 2

q, est trés grand et le profil est presque lorentzien.

Les Figures 4~b et 4~c, publiées par Knight [30] présentent 1'ana-
lyse en énergie des spectres de fluorescence pour différentes intensités

I du rayonnement saturant w Pour une intensité I faible, le

I "
spectre de fluorescence présente en son centre un minimum trés prononcé

(Figo 4'_b)o

1.6.2.¢c Excitation d'un état autoionisé par un rayonnement

intense.

Un autre exemple correspond i llexcitation d'un état autoionisé

bPar un rayonnement laser intense.

Dans ce cas l'hamiltonien non perturbé est l'hamiltonien atomique
plus l'hamiltonien du champ libre. Rzazewski et Eberly [33] étudient,
dans un systéme atomique dont 1'état !a> est autoionisé par un cou-
plage coulombien avec les états du continuum atomique ]Ee> , la photo-~
ilonisation, & partir d'un état fondamental ]g) , Par un rayonnement

lumineux d'intensité quelconque et de pulsation wp .
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log> = [E,, (n=1)u>

E = Ee+ (n—1)-h'wL

1

9> = B, (n=1)w>

E2 = Ea+ (n—1)'1er

I(p1> = ’Eg,n wL>

1 L

E, =8 +ntw
g,

2
€= (E—EZ)/n v, —>

"Spectre de photoélectrons' _en fonction de l'intensité du rayonnement

v V,+E

laser notée Qg = 4(q2+1) L ol q = 12712 - 4 | L'excitation est
3, I

non résonnante : E2—E1 = 11:V2 . Le phénoméne de "convergence" appa-

rait en e=+1 pour Q%=16 [draprés Réf. 33]. Ie coin supérieur

présente le cas d'une excitation résonnante E1 = E2 et g > 100.

Figure II-5

Excitation d'un état autoionisé par un rayonnement laser intense.
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On considére les deux niveaux discrets (Fig. S-a)

lg,nwL>

]
v
1l

[a,(n—1)wL>

S
\V}
v
I

ol n est le nombre d'occupation d'un mode du champ électromagnétique.
Ces deux niveaux sont en interaction avec le continuum ]¢E> = IEe,(n—1)wL> .
Les couplages des deux niveaux |¢1> et |¢2> avec le continuum |¢E>

sont de nature tout & fait différente. Ie couplage V1 est un couplage

dipolaire électrique et 1'élément de matrice de ce couplage est propor-
tionnel & la racine carrée de 1'intensité du champ électromagnétique,
VI, et <g[DIEe> ol D est l'opérateur dipolaire électrique. ILe

couplage V2 est un couplage coulombien, indépendant du champ, entre

1'état |a> et le continuum Ee> ; T est égal & la largeur de 1'état

22

autoionisé |a> . Le couplage direct V est proportionnel 3 <g|D|a>

12
V,,+F
et a VE.. On remarque de plus que le paramdtre gq = ;1%———%2 est dans
1772

ce cas indépendant de l'intensité du champ. C('est exactement le para-
metre de Fano qui caractérise le profil d'absorption quand le rayonne-

ment lumineux est peu intense (cf.‘Chapitre I §.3.2.2).

La forme de ce profil représente en champ quelconque les variations
en énergie de l'interaction de 1'état fondamental avec le continuum per-
turbé par 1'état ]a> . le spectre de"photoélectroﬁ's'exprime 3 l'aide
du parametre de Fano gq .

-+ X 2
v, (B-EL + 3 r22)
|E-E 2|E-E]2

+ -

ou E , E et V? dépendent de 1'intensité lumineuse.

a 1 —-'_.g.
On retrouve que {x(E) s'annule en EO = E2 > P22 .
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La dépendance en énergie du spectre de photodlsctrons peut &tre

étudide dans quelques cas extrémes correspondant & la résonance E%::Eé .

Quand 1'intensité du rayonnement est faible, c'est-a-dire quand
la probabilité d'ionisation directe de 1'état fondamental |{g> est
tres inférieure & la probabilité d'autoionisation de l'état.excité a>
le spectre de photoélectrons a pour expression

2

I,y a «T,

2 Y 2
v (E-E! + r22)

Jm(E) - - 1 2 2

[(E-— E'2)2 + (qzr“)z] !:(E- ]3'2)2;r (%)2]

{”(E) présente donc une lorentzienne étroite de largeur q2F1 centrée

en Eé ; les ailes de ce profil sont modifiées par la présence du second
terme décrivant un profil de Fano de largeur F22 et de parametre q .

Quand q est grand, les ailes du profil représentent une lorentzienne

centrée E_ et de largeur T

2 22 °
A forte intensité, P11 est beaucoup plus grand qﬁe P22 . 5i
de plus q n'est pas trop grand :
T >> T 2
11 22 4 2 q 2
. v [E-EL+= T, ]
1 22 22
J(E) =
oo F2 I,2 q4
{ 2 11}{ 2 122 }
-Bt o — ~
(& B -T,, q] 7 (B Ey+T,, Q)<+ T
Si par contre q est infiniment grand
q >> 1
1-|‘l1 e l—|22 I 2
7 (E) _ V2 q2 22 1 + 1
o 1 4 2 r T
12 2 (11) 12 2 (
R == — B X UL —
(E-BL-—=q) (E-E}+— q) +
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Le spectre de photoélectrons présente deux résonances ayant un profil

r

lorentzien de méme amplitude et méme largeur —%l dont 1'écart

AE = lq, T12 crolt comme VI : 41 s'agit de l'effet Autler-Townes .

Dans le paragraphe suivant nous analysons plus en détail le"spectre
de photoélectrons" obtenu dans l'excitation d'un état autoionisé par un

rayonnement laser plus ou moins intense.

1.6.3 Interaction de 1'état discret l¢1> avec le continuum

"structuré" par 1'interaction avec 1'état discret ]¢2> .

Il est possible de présenter le probleme de 1'interaction de deux
nivesux avec un continuum en le regardant comme 1'interaction d'un

niveau discret couplé avec un continuum "structuré" en quelque sorte

par l'interaction avec le deuxidme niveau [32, 3%]. Ce probldme est
équivalent & 1'Stude de 1'interaction d'un niveau discret avec un conti-
nuum dont les variations sont rapides sur un domaine fini (on continue
néanmoins & se placer loin du seuil du continuum) : 11 s'agit alors

d'un continuum sans effet de bord, mais "non plat". Ce processus de

diagonalisation en deux étapes est particulidrement bien adapté &
1l'étude de l'excitation d'un état autoionisé par un rayonnement laser
intense, car dans cet exemple les deux couplages sont de nature diffé-
rente. Utilisant le formalisme de Fano, on peut construire les états
propres IQE) diagonalisant 1'hamiltonien atomique total sur la base
correspondant aux états continus I¢E> et & 1'état autoionisé |a> .
L'hamiltonien atome plus champ en interaction sera alors étudid en uti-
lisant la base I@ ), lg>, ces différents états étant couplds par le

B

rayonnement, décrit par l'opdrateur transition D .
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Les états propres du continuum structuré par 1l'état |¢2> s'écri~

vent alors (§.1.3.2.1) :
|2,) = a,(®) [p> '+Jf bo, (E) og,> @

",
-F

Vg(e)
A = d
H F22 PP[ T e £
2 22 2

représente le déplacement de ce niveau |¢2> dfi au couplage avec le

continuum. De plus

E-E_ =F '
_ PP 2”22 -
by (B) = a,(B) v, (=) <E_E, + 5(E-F 9

vo(8)

L'état ]¢1> est couplé avec ls continuum ]@E) : 1'élément de matrice

de ce couplage dépend de l'énergie et s'éerit

“2}1(E) = <cp1|H|@E) = az(E) Vs +be,(E) V1(E'). B!

Via t¥o
Si on pose q = ;—5‘—5—— , par analogie avec le traitement du paragraphe
to2 E~-E =T 2
-3 : 1+ 2 22
, ———fe L5
2 2 T Vs
US(E) = v (B) . (25a)
1 1 E~-E.-F_.\2
2 22
1.+ —
7
i \2

On peut alors développer 1l'état propre du systéme total IWE) sur la

base de lcp1> et I@E)

IWE) = a1(E) |¢1> +‘ficE'(E) I@E,> dE’

Uf(E)

ol af(E) = (26a)

(E -E, -F(E))2 + nzvﬁ'(E)

vz(e)

ey 1
avec F(E) = PP'[' T e de . (27a)
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Dans cette expression f}?(E) et F(E) sont deux fonctions de 1'énergie
dont on ne peut pas négliger les variations qui sont importantes dans
un demaine de l'ordre de P2 = 2% Vg . De plus on ne peut pas considé-

rer que l'interaction entre '¢1> et le continuum structuré liﬁ) est

faible,

On calecule F(E) en développant Z/?(E) sous la forme

J‘“‘Ez'F22> 1

"+ 2
2
2 2 2 -
Ui(E) = vi(&) + vi(&) I T . (25b)
p) 22>
1+ >
<r b5 V2

Dans le deuxizme terme, dont les variations rapides sont limitées & un
domaine de largeur P2 centré en Eé = E2 + F22 et qui au-deld décroit
vers 0O,on peut garder V?(E) constant. F(E) est donc constitué de

la somme de deux termes

2
vi(e)
- PPH[ T de qui est égal & F11(E) , le déplacement du niveau

|¢1> quand il est seul couplé au continuum initial ]¢E> . Le continuum
initial ne présentant aucune structure IF11(E)| est petit et varie

réguliérement avec 1l'énergie.;

2
q_+2q"—_2'—1
v /
1\:2 de

£=-B_ - -c
<£ 5 F2%>2 E
5
nV

étend les bornes d'intégration de —-o 3 +o et qui est donc égal 3

dont on

- et ~9?1(]3)=Vf-1°:9f
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BE-E -TF
2”00\ , 2
> >(q-1)—2q
- 2 ™V,
F(B) =2 V] 5 (27v)
2~ Yoo
<T————?;—i) + 1
TV

Ce terme exprime le déplacement du niveau ]¢1> di & 1la partie rapi-

dement variable du continuum lé )

B
2
5 Ui (E)
On a alors a1(E) = > > .7 (26b)
(B-& -7, - ()" +n" I(E)

Cette expression analytique est équivalente & l'expression {w(E)
donnée plus haut (Eq. 21), mais elle ne fait pas intervenir E+ et E .

- Vale) ¥, (e)
On a tracé sur la Figure 6 les variations de B el > en

v ® Vv

1 1
fonction de 1l'énergie réduite.

E-E!
£ = 2 (ces quantités sont indépendantes de l'intensité du
TV
2
couplage V1) pour 4 valeurs du parametre q .
2
v e) .
—  se présente sous la forme d'un profil de Fano dissymétrique
v

1
de largeur 1 avec un minimum nul en € = -q .

F,(e) |
Pour ]q[ # 1, 1 > a l'allure d'une courbe de dispersion dissymé-
T V1
trique.
?1(8)
Pour ]q[ =1, > est une courbe de Lorentz.
TV

1
Utilisant la méthode développée par Cohen~Tannoudji [40], on peut

représenter graphiquement la fonction af(E) . On considére les inter-

-
B 2

sections de la droite verticale d'abscisse g = avec :

2
T V2
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- l'axe des abscisses : point A
342
‘?1‘1(6)
— la courbe > point B
v
1
g (e)
~ la courbe > point C
TV
1
2o,
- la droite A de pente — = Er- passant par le point D :
v 1
LI
By -5 Vo '
g, = A== (e-¢!) (Voir Figure 6a).
1 2 2 17
bt V2 V1

On peut alors écrire :

2 | 1 (AB)
a (E) = . (260)
! w2 vf [(cD)? + (aB)?]

Les variations essentielles de af(E) apparaissent au voisinage

- ?1(E) = 0 : dans ce cas

E) présente en général un maximum,

des zéros E::ER de l'équation E-—E1-F
(6D) est trés petit et af(

Pour E voisin de E_ on peut écrire

R
242
U1 ()

E a(g) = — X = I
v 2 “vf(ER) : 1 (E—J—‘L) :
(E-ER) + |— "\ /B,

*dg:;’
=)
RRNCEN

En premidre approximation af(E) présente un profil lorentzien centré

" ”?(ER) 1
en E::ER , de demi largeur YR ='-—Taj;r——— , de hauteur —Ef—z-“—-
1_( 1) n U (E)
dg ER ' ‘
rosa¥y 1
et de poids [1-—(—551>E ; cette approximation est valable tant que
R
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l'on peut négliger les variations de Zf?(E) sur un intervalle de

1'ordre de Dans le cas contraire le profil est nettement dis-—

Yg -

symétrique.

Cette méthode graphique permet de déterminer simplement 1'allure
de la courbe a?(E) donnant la dépendance en énergie du "spectre de
photoélectrons", Elle est spécialement bien adaptée & 1'analyse des
spectres de photoionisation d'états autoionisés Par un rayonnement
laser intense [32, 33, 34] ; elle permetAen particulier d'étudier 1'é-
volution des profils observés dans le "spectre de photodlectrons" en
fonction de 1l'intensité I du rayonnement lumineux. En effet lorsque
I varie, le paramdtre de Fano q décrivant 1'état autoionisé reste
constant (§.1.6.2.c) et il en est de méme du couplage V2 caractéris-

tique de la probabilité d'autoionisation. Ie seul paramdtre variable

est l'intensité du couplage V1 qui est proportionnel & VI .

Quand V? <K Vg , c'est-a-dire quand 1l'intensité du rayonnement

laser est faible, la droite A est presque verticale et l'intersection

aﬁ se trouve pratiquement en aa : Pour E~.E; ’ af(E) est une lorent-
t Wt
- E1 5 2
2 " VS
zienne de largeur 7y, =27 V : , dans la mesure ol on
: 1 1 E;—Eé 2
1+-( v2>
T
a ¥ , V5
peut négliger le terme (-———— x q — devant 1l'unité ; ceci est
dE /E 2
R V2
possible tant que q2 P1 << F2 . On généralise ainsi le résultat obtenu

a = Eé et ce résultat
d5F
est valable quelle que soit la valeur de & = Eé-—E% ((_EElJE -0 si léf»4ﬂ»).
R

plus haut (§.1.6.2.c) dans le cas particulier ou E
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L'amplitude de probabilité de trouver le systéme dans 1'état ]@1>
3 1'instant t est la transformée de Fourier de af(E) . Son évolution
est en premidre approximation exponentielle et la constante de temps est
Yy - On peut alors définir une probabilité de transition par unité de
temps pour 1l'état |¢1>' proportionnelle & Y, . Ce résultat n'est
valable que pour des instants t vérifiant —L-<< t <K L : en effet

P2 ¥4
1tétat [¢2> est alors totalesment ionisé et on peut négliger dans le

calcul de la transformée de Fourier de a?(E) les contributions prove-

nant des ailes IE-E%I >> P2 .

Quand (E%-—Eé) varie,[c'est—é—dire quand la fréquence du laser

varie, 'hmIJ=(Ea-Eé)-(Eg-sEa)], Yy - clest-a-dire la probabilité

d'ionisation par unité de temps de 1'état l¢1> -~ dessine un profil de

Fano centré en E; = Eé , de largeur P2 et de paramétre gq ; on

retrouve le résultat obtenu par la méthode de Fano [8] dans 1'étude du
spectre de photoionisation au voisinage d'un état autoionisé en présence

d'un rayonnement lumineux peu intense,

Quand l'intensité I du rayonnement croit, la pente de la droite

pe
_ F,(e)
A diminue ; l'intersection aﬁ de cette droite avec la courbe ——1—5-
TV
se déplace ; il en est de méme pour le pic observé dans le spectre

2

de "photoélectrons". Ia largeur de ce pic, qui est proportionnelle a

E!
?}f(ER) , se modifie donc. En particulier si la condition -1 < 7%
E' -E!
est vérifide, clest-a-dire si A 2,4 Vi_) 0 , pour une intensité
I suffisante, aﬁ se rapproche du minimum nul du profil de Fano repré-
V2(e) . .
sentant la courbe — Dans ce cas quand 1l'intensité I croit,
v
1

la largeur du pic de photoédlectrons diminue rapidement, s'annule pour
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eﬁ = ~q , puls croit de nouveau. Il existe donc une intensité critique

s s 2
Ic , associée a un couplage critique V

1o pour lequel le pic apparais-

sant dans le spectre de photoélectrons est infiniment étroit et infini-
ment haut : on observe un phénoméne d'interférences totalsment destruc—
tives entfe les "voies d'autoionisation", c'est-i-dire entre le processus
direct d'ionisation de 1'état ]¢1> (l¢1> - I@E>) et le processus
indirect mettant en jeu 1'état autoionisé l¢2> (]¢1> ev|¢2>4» I¢E>) ;
ces interférences destructives ont pour effet de stabiliser 1'état ]¢1>

(32, 33, 27]. Nous reviendrons sur ce phénoméne de stabilisation dans

le paragraphe suivant.

Au voisinage de cette intensité critique, la droite A coupe la

F.(E)
courbe __JS?_ en un point dont l'abscisse e! est trés voisine de

R
TV 5
-9 . En ce point le couplage if1(E) n'est pas nul mais reste trds
petit devant V? . Au voisinage de l'énergie ER = Eé + T VS aﬁ le
spectre de "photoélectrons" {x(E) présente alors un pic trés étroit

et tres dissymétrique ({”(E) est nul pour € = -q et a un maximum

trés aigu au voisinage de ce point).

Au-delad du couplage critique, quand I croit la droite A devient
horizontale et 1'équation E-—E; - 3ﬁ(E) = 0 peut avoir trois racines
(si Iq] > 1 ) , 1le profil de a?(E) est assez complexe. En général
au voisinage de ces racines on peut considérer que a?(E) a la forme
d*une lorentzienne seulement si la variation de ?)f(s) est faible sur
un domaine de variation de e égal & la valeur que prend la fonction

Uf(s) au point d'intersection.
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Quand Iq]>> 1 cette condition est remplie (Figure 6-a) ; la réso-
lution graphique permet de mettre en évidence le dédoublement des pics

et leur'déplacement important. Ia droite A presque horizgnitale coupe

F. (e)
alors la courbe —_l;z— en trois points : un point situé au voisinage
i)
de € = aé =0 et de&x points quasi~symétriques et trés éloignés du
-2
R _ 2 Vi 2 . 2
centre de la courbe a des positions g «~ —E-q . Ie profil de a1(E)
v
2
au voisinage de la premiére racine est constitué d'une courbe en
Vg .2 2
"cloche" de poids tres faible de 1l'ordre de > (ol V1 >> V2
(@ v,)

et q >> 1 ) qui décroit quand I croit, si bien que ce pic n'est pas

c . . X c . 1
observé., On associe deux lorentziennes aux pics latéraux de poids =

T V2 :
et de demi-largeur —1 . Ce spectre des "photoélectrons" est alors

2
constitué de 2 pics distants de AE = 2n V V2 g . Ce dédoublement,

1
correspondant & 1l'effet Stark dynamique, augmente avec 1l'intensité du
rayonnement laser. Ce dédoublement Stark conduit & une modification
importante de 1l'évolution au cours du temps des populations des états
|¢1> et [¢2> : ces populations présentent des oscillations dont la
fréquence de Rabi, proportionnelle & AE , croit lorsque 1'intensité
du champ lumineux croit, Ce probldme a été analysé par Rzazewski et
Eberly [33] qui ont étudié les caractéristiques des spectres de photo-
électrons obtenus dans l'excitation d'un état autoionisé ; le résultat
est présenté dans la FPigure 5-b. Pour une graﬁde valeur du parametre

q on observe, lorsque l'intensité du rayonnement croit,le dédoublement

de la structure associde & l'effet Autler-Townes (Figure 5b encart).

Pour une faible valeur du paramétre ¢ , associé & un profil de
Fano tres asymétrique, la résolution graphique n'est pas aisée, mais

on observe encore l'effet Autler-Townes. Cependant la largeur d'un des



127

pics Autler-Townes diminue de fagon importante quand 1'intensité lumi-
neuse cfoit. Ceci se produit lorsque la position de ce pic Autler-Townes
passe au minimum du profil de Fano donnant la variation avee E de
~1'élément de matrice iﬁ(E) = <@1]Vl®E) de l'interaction couplant 1'état
discret I@1> avec le continuum léE) perturbé par la présence de
1'état autoionisé |¢2> . Rzazewski et Eberly associent ce phénoméne

a la convergence des interférences apparaissant au minimum de Fano

(interférences destructives dans les "voies de photoionisation") et

dans 1l'effet Autlsr-Townes (interférences constructives dans les "voies

d'autoionisation"). Ce phénoméne de convergence des interférences est

en fait un phénoméne de stabilisation du systéme associé & une diminu-

tion du taux d'ionisation.

Nous analysons ce phénoméne de stabilisation de facon détaillée

dans le paragraphe suivant.
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2. Phénomene de stabilisation.

2.1 Condition de stabilisation.

Dans le cas d'un systéme comportant deux états discrets couplés a
un méme continuum, nous avons vu que les spectres de photoionisation
(§.1.5> et les "spectres de photoélectrons" (§.1.6) pouvaient présenter

des résonances trés étroites, de largeur trds inférieure & F11 et

T les largeurs des deux états interagissant de fagon isolée avec le

22 7
continuum. Cette structure est lide & l'apparition d'une résonance
étroite dans la densité d'états c(E) décrivant le confinuum perturbé
et correspond par conséquent & un phénomdne d'interférence destructive
.entre les "voies d'autoionisation". Ia largeur de la résonance étroite
est égale & T_ , partie imaginaire de la valeur propre E_= é_— i%;
de l'hamiltonien effectif décrivant le systeme & deux niveaux. Dans le
cas limite o T_=0, 1l'un des états propres de l'hamiltonien effectif
est un état discret : l'apparition de résonances trés étroites dans les
spectres de photoionisation ou de "photoélectrons" correspond & un phé-
noméne de stabilisation. La condition pour que l'hamiltonien effectif
ait une wvaleur propre (E_) réelle implique deux relations portant sur

~1'écart entre les niveaux initiaux

) (1a)

ﬁ2@1+F -F -%Q)=(m2+yzxrﬂ-r

11 2 22

-la position de la wvaleur propre réells

! 1
o _E1+E2_ m2+F12(F ir) o
- 2 2T 1177220

1
————— (1, BL+T B! =21, (V, +F )] .
0 Ty +T,, 11727 7227 128127 712

(2)
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Pour démontrer les équations (1) et (2) on utilise la relation

2_r T

12 = T4 oo - Quand la condition (1) est vérifide, l'un des deux

T
états propres apparaissant dans la "base intermédiaire de Fano" (§.1.2.1),

c'est-a-dire 1l'un des deux états propres , ]$2> , obtenu en diagonalisant

la partie réelle de l'hamiltonien effectif est tel que :
B, =E et 7. =0 . (3)

la relation (3) est la condition pour que les interférences entre les
voies d'"autoionisation” dues & la superposition cohérente des couplages

V1 et V2 soient totalement destructives. Cette superposition provient

du couplage entre les états discrets : couplage direct V et couplage

12
par 1'intermédiaire du continuum non résonnant F12 .
la diagonalisation de la matrice de l'hamiltonien total dcrite dans

la base d'interaction de Fano s'écrit alors (cf. §.1.2.1, Eq.4b)

i

=\ = - =2
(E-—E1) a, z(E) a, V1(E)

B a2=E2 2

(4)

(]

L'hamiltonien total H admet une valeur propre discrite EZ correspon-

dant & 1'état propre |52> (52:=1 , 51==O) et un spectre continu E
dont les vecteurs propres résultent de la résolution de la premidre
équation, Celle-ci est identique & celle obtenue dans 1'étude du cou-
plage d'un seul état discret (1'état |51> ) avec le continuum. Par
conséquent les états propres de H sont l§2>

et les états ]Tﬁ) = a;(E) ]51>_4:[ bé,(E) [@E,> dg’ (53)

ol a%(E) et bﬁ,(E) sont donnés par les équations du paragraphe I.3.2
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(r. . +T7.)
- 117 20
a1(E) = 5= X - T . (5b)
(E-F )2_+< 117 “2p
-7 2

Les états ,Té) traduisent l'autoionisation de 1l'état discret [§1>
avec une largeur (F11-+P22) égale & la somme des largeurs des deux

états |¢1> et f¢2> .

2,2 Emprisonnement de la population dans un état discredt.

La stabilisation de 1'état I52> modifie 1'évolution au cours du
temps des populations des états l¢1> et |¢2> . Eneffet & 1t - +o
ces états ne se vident pas complétement : il y a "trapping”" des popula-

tions [27, 38].

si |¥(t)>> est 1'état du systdéme & l'instant t , on a
-iE ¢ oy
(5> = e % [5,5%,]¥(0)>> +‘f\e—lE © e, ) (e, (0)>> a
On suppose par exemple que IT(O)>> = |@1> et on cherche l'amplitude
de probabilité de trouver le systéme dans 1'état discret ]m1>
(ou |¢2> ) & l'instant ¢

'iﬁzt -~ iBtt 2
- ' 1 - - 1
e <¢1|¢2><¢2|¢1> +'j‘e a1(E ) <¢11@1><¢1|@1>dE

<¢1|Y(t)>>

—1E2t

- S -iE't
e <cp2]cp2><cp2|cp1> +[e

2 o o~ 1
et <¢2|W(t)>> al (') <¢2|¢1><¢1|¢1>dE

Les coefficients <@1|59> = -sin 6 , <¢1l$1> = cos & [p. 77] lentement
variables avec l'énergie peuvent &ire sortis de l'intégrals. Celle-ci
a été calculée au Chapitre I. Quand t - o« sa contribution est nulle

et :
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-iE,t 5
<(p_1l‘£’(‘t)>> = e sin~ 8

-iE t
<¢21Y(t)>> = e ° sin © cos ©

't-—>+ao
Les coefficients sin 6 et cos © sont donnés par la relation

V2 = o=--V1 sin 6+V2 cos 6 .

Par conséquent
o o .
<, le(t)>>] = ————
! tos oo (V2 4 72)2
1 2
(62)
V2 V2
| I (t)>>|2 1 2
<p,|¥ = —=
2 t—+o0 (Vf+V§)2

On peut aussi calculer l'amplitude de probabilité de trouver le systéme
dans un des états du continuum non perturbé ltpE> quand t- 4o
(ctest-a-dire t >> T N ) . 11 n'y a pas de terme oscillant en

r,,+T
L5 e
e car 152> est orthogonal au continuum non perturbé

il

-iB’ =~
<¢E|\y(t)>> fe e ba(E) ag(E') <CP1|<P1> dE’

—1if
cos efe BT bﬁ(E') a;(E') det

On a évalué la dernidre intégrale au Chapitre I, §.3 quand t - o .

I1 résulte que

7()

1<¢E]w(t)>>]2 = cost o aa(E)‘2 = . (6b)

T 1T 2
$o o0 (E-E1)2+< 112 22)

La quantité |<cpE|\£f(t)>>|2 quand 1 - o représente le "spectre de

photoélectrons” JOO(E) .
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Le spectre énergéiique des "photoélectrons" est analogue & celui
que 1ton observerait, dans le cas d'un systéme préparé initialement,
dans 1'état l51> . Cet état est le seul & &tre couplé avec les états

du continuum I¢E> et 1'intensité de cette interaction permet d'asso-

cier & 1'état |$1> la largeur f1 =T,,+T,, . Dans le cas étudié
(6b), 1'intensité du "spectre de photoélectrons" est cependant plus fai-
T
ble d'un facteur 0032 6 = T 1jr ; par conséquent aprés un temps
11 22

trés long par rapport &2 1/ (P11-+F22) le systéme n'est pas totalement
ionisé mais le taux d'ionisation est égal a

1-|11

I  +T :

P(e) = lim t—>+oof|<cpE|‘¥(t)>>|2 dE =
117722

Ceci montre que pour un systéme préparé initialement dans 1'état IY(O)>>
l'ionisation a lieu uniquement par 1'intermédiaire de 1l'état ]51> ,
superposition des deux états discrets l¢1> et [¢2> . Une partie de

la population des différents états du systdme non perturbé ( ]¢1> y |@2>

et |¢E> ) peut étre emprisonnde dans 1'état |§2> , superposition

orthogonale & ]51> des deux états discrets I¢ > et ]¢2> , et le

1

systéme ne s'ionise pas totalement. Ie taux d'ionisation observé au

bout d'un temps long (t > 1/(1“11 +r22)) est égal A
- 2
() = 1 - <, |¥(0)> .

En particulier un systeéeme, préparé dans 1'état initial IW(O)>> = |52> ,

n'évolue pas au cours du temps.

\

Dans 1'étude de 1'ionisation résonnante 4 deux photons [27] ou
dans celle de l'excitation par un rayonnement intense, d'un état auto-

ionisé [32] on peut donc observer la stabilisation d'un systéme autoionisé
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lorsque l'intensité du rayonnement photoionisant augmente. Ceci corres—
pond au fait que parmi les "états habillés" créés par l'interaction in-
tense, un état acquiert une durde de vie trds longue vis & vis de la

constante de temps associde au phénoméne d'ionisation.

Cependant remarquons qu'il est expérimentalement trds difficile
d'observer ce phénomene de stabilisation dans 1l!'étude de l'excitation
d'un état autoionisé par un rayonnement laser intense. En effet la durde
de vie d'un état autoionisé étant de 1l'ordre de T, "~ 10—5 s on ne peut
obtenir de résultats mesurables que si le temps d'interaction entre les
atomes et le rayonnement laser est trés grand devant T, Ce temps est

tres supérieur & celui obtenu dans les expériences utilisant des lasers

de forte intensité en régime puls$.

La condition (1) d'apparition d'un état stable et la relation (2)
indiquant la position de cet état peuvent &tre écrites directement dans
le cadre de 1'étude d'un état discret l¢1> couplé par l'interaction
%ﬁ(E) avec un "continuum structuré" par 1l'interaction avec un autre
état discret (cf. §.1.6.3). L'état stable apparalt quand le maximum
d'intensité du "spectre de photodlsctrons" {x(E) coincide avec le
minimum nul du profil de Fano qui représente Z)?(E) . La condition

(1) équivau‘t donc & l'existence d'une intensité critique pour le cou~
q

2
T V1

plage 'V1 . Pour cette intensité la droite A coupe la courbe

en un point ayant la méme abscisse que le minimum nul de la
be 1(E) (Fi ) tour d 1 itique J (E)
courbe "52?" lgure 6). Autour de ce couplage critique - a
1

un maximum trés étroit qui disparalt brutalement au couplage critique

(il ne rests alors que le spectre des photoélectrons dfi & la présence



134

du deuxidme état autoionisé avec la largeur T

1+ o0 ) [33, 51].

Dans 1'étude de l'excitation d'un état autoionisé de largeur F22 ,

caractérisé par le paramdtre de Fano q , la condition de stabilisation

s'écrit sous la forme

) (1p)

20 = q (1"22-1“11

ot A désigne le désaccord du laser excitateur A = Ea-Eg-i:wL (si
on néglige le terme de déplacement des niveaux Fzé-F11 ) ,
et T 1'élargissement de 1'état fondamental sous l'effet du rayonne-

11

ment intense d'intensité I ( F11 est proportionnel & l'intensité I
du rayonnement). De facon plus générale il peut y avoir apparition
d'un état stable quand on couple un état discret avec un continuum
ayant une structure non plate, mais il est nécessaire que 1l'interaction

entre cet état discret et ce "continuum structuré" ait un minimum nul.

Dans le cas d'un systéme comportant deux états discrets |¢1> et
l¢2> et un seul continuum plat, le phénomeéne de stabilisation ne peut
apparaitre que si les états discrets sont tous deux couplés au continuum.
En effet il y a alors deux "voies d'autoionisation” possibles pour 1l'état

|¢1> , par exemple

ce qui donne lieu & des phénomeénes d'interférence.

Cette situation n'apparalt pas dans deux des exemples étudids plus
haut : tout d'abord dans 1'étude de 1l'ionisation résonnante & deux pho-

tons (§.1.6.2.a, Fig. 3) il ne peut y avoir stabilisation si on néglige
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le processus d'ionisation non résonnant & deux photons. Il en est de
méme dans l'analyse du spectre de fluorescence associé & 1'effet Autler-
Townes optique (§.1.6.2.b, Fig. 4) Puisqué dans ce cas les états atomi-
ques b et c¢ , qui sont liés au méme état a par des transitions di-
polaires électriques, sont de méme parité et ne peuvent &tre reliés

entre eux par une transition dipolaire électrique.

2.3 Augmentation de la stabilité d'un niveau Stark de l'atome de

rubidium.

2.3.1 Modéle & deux niveaux : largeur d'un niveau discret couplé

a un continuum structuré.

Nous avons vu que le phénoméne de stabilisation d'un état discret
couplé & un continuum est 4l & 1l'existence d'interférences totalement
destructives entre les différentes "voies d'autoionisation" : voie
directe et voie indirecte par 1'intermédiaire d'un autre état discret.
Pour ]$2> , superposition cohérente des deux états discrets ]¢1> et
,¢2> y l'ionisation vers le continuum par 1'intermédiaire de |¢1> est
compensée totalement par l'ionisation par 1'intermédiaire de 1'état ]¢2> .
Dans un systeme comportant deux niveaux discrets couplés entre eux et
couplés tous deux au méme continuum on peut toujours faire apparaltre
un état discret en faisant varier un seul des paramdtres caractéristiques

du systeme E,-E v, , V, ou V

1 2 7 Yy 2 12 7 les trois autres gardant une

valeur fixde. Quand la relation (1) est vérifide, il vy a stabilisation,
un des états propres de l'hamiltonien effectif ayant une largeur aulle,

Par contre, si l'un des deux états discrets ( ]¢1> par exemple) n'est
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Augmentation de la stabilité d'un état Stark du rubidium

a) Augmentation de la stabilité de 1'état [¢1> couplé

au continuum structurd lif) .

b) Stabilisation totale du systime comportant deux Stats

discrets couplés au méme continuum,
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pas couplé au_continuum, le phénoméne de stabilisation ne peut apparaitre

il n'existe plus, en effet, qu'une seule vole d'ionisation de 1'état
’¢2> , cé qui ne peut donner lieu & des phénomdnes d'interférences (voir

Figure 7a).

L'état discret I¢1> est couplé au continuum par 1'intermédiaire
de 1'état |¢2> : il peut donc s'ioniser. Dans certaines conditions
particulieres on peut définir pour cet état une probabilité d'ionisation
par unité de temps (que nous notons 71 ), et étudier les variations de
Y lorsque les différents paramétres du systéme (E1-E 3 V et V2)

2 12

varient.

Lorsque le couplage V est faible devant la largeur T tous

12 22’
les atomes qui atteignent 1'état l¢2> se trouvent immédiatement ioni-

sés. On peut traiter ce systime par une théorie de perturbation : le

niveau |¢1> est faiblement perturbé par le niveau l¢9> élargi par

son couplage avec le continuum. Ia position du niveau . perturbé f¢1>
et la largeur qu'il acquiert sont domnées par la valeur promre E_ de

1l'hamiltonien effectif. Celle-ci est donnde par un caleul de pertur-

2
i V12
bation E = % =-=T =E, + - et par conséquent
- -2 - 1 g _(m-ip
— 17 Y23 Mo
22 12
r = (73)

2
Iy
2 22
— ! =T-4
(E1 EZ) 7

Ia largeur F+ de l'autre état propre de 1l'hamiltonien effectif est

P+ & F22 ; elle est donc trés grande devant I' ., Au bout d'un temps

t > %— le systéeme évolue avec la constante de temps -ﬁ— . Pour des
+ -—

temps suffisamment courts devant '#— (mais tres supdrieurs a 1/T, ),
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on peut définir une probabilité de transition par unité de temps qui est

égale bR T 71 =T (7b) .
E, - E!
p . . ¢ 2 1 2
L'écart entre les niveaux perturbés est ] ﬁ+_—‘% ] = 2V12 >
Il22
(B -BY)+=~
pour E1 = Eé les deux niveaux sont gquasiment dégénérés.

On observe, en premiere approximation, un croisement de niveaux.

Dans le modéle considéré, schématisé sur la Figure 7.a , le parametre
q décrivant la photoionisation de 1'état discret {¢1> par l'intermé-
diaire de 1l'état autoionisé |¢2> est infiniment grand, puisque 1l'ioni-
sation directe de 1l'état l¢1> n'est pas possible. Ce systéme peut &tre
analysé en considérant 1'interaction entre le niveau discret |¢1> et le
continuum I@E) "structuré" par 1'interaction avec le niveau autoionisé
l¢2> . Dans ce cas la variation en énergie de l'interaction Z7f(E)
entre 1'état discret et le continuum !@E) est donnée par une loi
lorentzienne et ne présente donc pas de minimum nul (Figure 6a). C'est
pourquoi il n'y a pas de phénoméne de stabilisation au sens strict. Ia
méthodegraphique étudide dans le paragraphe 1.6.3 permet de déterminer

trés simplement la valeur de la largeur Y, s en fonction de l'intensité

1

du couplage V2 et de la valeur du désaccord E%-Eé W § est
*
donné par la hauteur de la courbe @Z(E)Z mesurée au point ER ’

intersection de la droite A d'équation y = E-E; et de la courbe

E - E!}
531(E) . En introduisant comme énergie réduite e = ————753 on étudie
T V2

* Pour q infiniment grand (V, =0) , i)f(s) est donné par la relation

2 2
v BE-E! v
2 2 . _
U (e) = 1 ou g = 2 et ¥ (¢) - 12 & .
1 2 .2 2 2 1 2 2
n V2(1+s) g n U, 1+e
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l'intersection de la courbe 3:(8) X T Vg/'V1§ et de la droite de pente

n2 V;/ V1§ . Lorsque V; est trés grand par rapport i V12 ,la droite

A est verticale et l'abscisse du point d'intersection différe peu de

2
V12 1
81 . la largeur de 1l'état |¢1> est alors y1 = 2% —E;—?E-———jg o
E1-Eé T V2 1+a1
81 = ——-_E_ . Ce résultat, qui est celui qu'on obtient par un calcul
T Vo

de perturbation qui utilise la régle d'or de Fermi [6], est conforme i

1'équation (7). Cette méthode d'approximation n'est valable que si
1'élargissement 71 est négligeable devant la largeur P22 du conti-

nuum structurs.

2.7.2.5tabilisation apparente d'un niveau Stark du rubidium.

Si 1'écart d'énergie E' -E!

i 5 et la largeur T varient en fonc-

22

tion d'un méme paramdtre, y1 varie de fagon plus ou moins complexe.

Ce modele a été utilisé pour rendre compte de la variation avec 1l'inten—
sité duvchamp électrique, de la durée de vie d'un niveau Stark de 1'atome
de rubidium [1, 4]. En effet grice & une étude détaillée et systématique
de la dynamique de l'ionisation des états Stark on a pu metitre en &vi-
dence un accroissement important de la durde de vie d'un état Stark bien
particulier. Ce phénomene "apparent" de stabilisation se manifeste dans
un domaine de variation trés étroit de 1l'intensité du champ électrique

53 . La Figure 8 reproduit la variation expérimentals de la durde de

vie 1 en fonction de F . Le domaine d'énergie exploréd est & proximité

et au-dessus du seuil d'ionisation classique en présence d'um champ

électrique [15] : E > =2 V@ﬁ‘ (en u.a.).

Dans le modéle hydrogénoide (c'est-i-dire dans le moddle ol HO
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est 1l'hamiltonien de l'atome d'hydrogdne en présence du champ électrique)
il existe dans cette région un niveau Stark |¢2> instable vis & vis
du phénoméne d'ionisation par champ : la largeur P22 de ce niveau

croit rapidement quand l'intensité du champ électrique augmente, selon

la loi
I'.. =2 exp(BF) = 2n V2 . (8)
22 v 2
Ce niveau instable peut &tre décrit comme un continuum ']@ ) . On associe

B

\

8 celui-~ci une densité d'états CZCE,SZ) dont la forme est une fonction

lorentzienne normalisée, centrée en E2 , €t de largeur P22 . Ll'aire
de la lorentzienne étant indépendante de l'intensité du champ électrique,

la hauteur de cette lorentzienne est proportionnelle & ?;_- [49].
22

Dans l'approximation hydrogénoide il existe également dans ce

domaine un second niveau |¢1> d'énergie E, , pour lequel 1'ionisation

1
par champ est négligeable : le niveau ,¢1> peut donc &tre considéré
comme un niveau discret. Lorsque l'intensité F du champ électrique
crolt, 1'écart entre les énergies de ces deux niveaux varie de fagon

linéaire et les deux niveaux se croisent pour une valsur particulidre

9% de i'intensité du champ élsctrique. On peut donc écrire

B8, = 4(F-F) . (o)

Dans 1l'approximation hydrogénoide il s'agit d'un croisement de niveaux
au sens strict du terme, En effet compte tenu de la supersymétrie
spécifique au potentiel coulombien [14], des niveaux décrits par un
jeu différent de nombres quantiques paraboliques [15] peuvent étre

dégénérés pour une valeur particulidre du champ électrique. Dans un



142

systéme non hydrogénoide les interactions intraatomiques résiduelles V
couplenf les différents états Stark et il ne peut y avoir de phénoméne de
croisement de niveaux. Ainsi dans le cas de 1l'effet Stark de 1l'atome
de rubidium ; alcalin lourd - 1l'électron optique est soumis & un poten-
tiel central non coulombien et 1l'interaction spin~orbite ne peut &ire
négligée. Ces interactions couplent 1l'état discret [¢1> au continuum
l@E) qui représente 1'état instable. ('est pér I'intermédiaire de

celui-ci que 1'état l¢1> peut s'ioniser [16].

Ies fonctions d'onde du continuum s'écrivent au voisinage du noyau
sous la forme &(E ,F, F) = \/m cpz(?) ol la fonction ¢2(?) est
en premiere approximation indépendante de 1l'énergie. L'éliment de ma-
trice du couplage entre 1'état discret l¢1> et 1'état instable est

représenté par
V,(E) = <, (@A) [V(@)[p,(T)> \[c (B, F)

si la perturbation V(?) est négligeable loin du noyau (l'interaction
spin~orbite, par exemple, est en —%'). Par conséquent on pourra écrire
T

le carré Zﬁ(E) sous la forme :
VYE) =T 2 e (E,F) ob v = <p (?)]v(?)] x> ;
1 12 "o\ 127 74 P2 ;

i)?(E) varie alors avec E selon une loi lorentzienne de largeur P22 .

Ia description de 1'état autoionisé en termes de la den-
sité dtétats 5 permet d'identifier ce moddle & celui étudié dans le
paragraphe précédent par la méthode graphique. Si on peut considérer que

le couplage V,, est faible devant la largeur T le phénomene d!ionisa-

12 22’
tion de 1l'état |¢1> peut étre décrit par une probabilité d'ionisation

par unité de temps Y,
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Lorsque 1l'intensité du champ électrique varie, 1l'énergie réduite
E,~E! ,
s% =" varie de fagon non monotone. Si A est positif, s%

T V2

.3 (—‘ 3
commence par croitre avec %, s'annule pour F = &% et atteint une
. . G 2 . p s ‘
valeur maximale positive pour 9% = JZ-kE- puis décroit vers zéro.

Simultanément quand % varie la hauteur totale de la lorentzienne dé-
croit selon la loi exp(-B%) . Ia hauteur de la lorentzienne mesurde

au point a; varie donc quand F croit. Cette variation est d'autant
plus irréguliére que la variation en fonction du champ de 1'écart E1-Eé

est beaucoup plus lente que celle de la largeur T On peut ainsi

22
observer 1'augmentation de y1 pour 97< 3; < 5@ , le point aa se
rapprochant alors rapidement du centre de la lorentzienne dont la hauteur

totale décroilt lentement. Puis pour F> 5% y Y diminuve ; le point

1
a% est approximativement situé au centre de la lorentziemne dont la
hauteur décroit selon la loi e_Bg%. Ce phénoméne d'augmentation momen-~
tanéde de la largeur d'un niveau stable lors de son croisement avec wn

niveau instable n'a rien de surprenant. Un tel comportement a pu étre

observé dans l'étude de 1l'effet Stark du sodium [53].

Un comportement plus inattendu peut apparaitre lorsque les lois de
variation (8) et (9) remplissent des conditions bien particulidres. Ila
courbe donnant . Y, en fonction de F présente alors, superposé au maxi-
mun décrit précédemment, un minimum supplémentaire beaucoup plus Stroit.
Dans un domaine bien défini de variation du champ électrique on observe

donc une augmentation passagére de la durde de vie 1. 1/y1 pour le

1

nivean étudié ; ceci correspond & une augmentation de la stabilité de

ce niveau. Remarquons qu*il ne s'agit pas d'une stabilisation au sens
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FIGURE II-9 : Dépendance en champ électrique de la durée de vie &

1'ionisation du niveau n=21 , n.1=4. ; [m£|=1 .
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strict, le terme Y1 ne présentant pas un minimum nul. Dans le cas du
rubidiuﬁ, on a pu identifier les deux niveaux Stark l¢1> et l¢2> en
calculant de facon exacte dans le modéle hydrogénoide [49] les énergies
E1(g’) et EZ(‘?{) et les largeurs I‘11(“35) et ]."22(9) de ces niveaux.
Il s'agit du niveau instable de nombres quantiques paraboliques n=20 ,
n1=8 , m£=o et du niveau stable (F11~ 0) n=21 , n1=4 R m£=1 ; ces
deux niveaux se croisent pour 3% = 2132 V/em . De cette étude on a

pu déduire 1z loi de variation avec SF, de 1l'écart d'énergie E1- E2
(Eq. 9).

On a également pu déterminer la loi de variation de la largeur T

22
(Eq. 8) en fonction de gg, et en déduire la variation de T1 - durée
de vie du niveau stable ,¢1> - due & son couplage V12 avec le niveau
ionisé par champ ,¢9> . Le résultat reporté sur la Figure 9 reproduit

s
le phénoméne d'augmentation de la durde de vie au voisinage de F= dz y
en accord avec les résultats expérimentaux., Puisque les nombres quan-
tiques magnétiques des deux niveaux mis en jeu différent d'une unité,

le couplage V19 ne peut correspondre qu'a l'interaction spin-orbite.

Rappelons que 1l'étude précédente est valable uniquement dans le
cadre d'une théorie de perturbation, c'est-i-dire si 1'élément de matrice

(pour F = @; =

du couplage V12 reste toujours trés infériewr 3 T
1 .

2132 V.cm ' au croisement des niveaux F22 z 10~ cm™ ] et pour

22
Je. 2 . -7 =1
8 L2 ~
F D‘C+B, Ty 87,5 10 L em™ ') .

I1 faut noter en outre que, si 1l'on met bien en évidence la possi-

bilité d'une "stabilisation apparente" du niveau discret, celle~ci se
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=0 de 1l'hydrogéne au voisinage de E=-284 cm-1.

(n,n ,mz) .

Structure Stark des états mz

les niveaux sont notés par les nombres quantiques paraboliques
—e—e— e Niveau Stark de l'atome de rubidium pour lequel la durde de vie

présente une anomalie dans la zone hachurde ;
—+—+—+— Niveau discret p2> pour lequel l'ionisation par champ est importante ;
——————— Niveau discret |9,> couplé par 1'interaction spin-orbite au continuum

structuré associé au niveau |¢2> .
(19,13,0) Niveau discret ]¢3> dans le modele & trois niveaux,
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produit sur un intervalle de variation du champ de 1'ordre de 50 V.cm—1,

Cet intervalle est large par rapport & celul effectivement mesuré

(~a V.cm_1).

2.3.% Discussion du moddle précédent.

2.3.3.a Modile i trois niveaux.

Dans le modele précédent nous n'avons considéré que ls croisement
de deux niveaux Stark hydrogénoides : un niveau discret et un niveau
pour lequel l'ionisation par champ est importante. Pourtant il existe,
dans le domaine ¥ > gé = 2132 V.cm—1 ol nous avons décrit la possibi-
lité d'uﬁe stabilisation apparente, un grand nombre de croisements de
niveaux dont les effets ne peuvent &tre négligds, Ainsi, le niveau
hydrogénoide |¢3> correspondant aux nombres quantigues paraboligues
n=19 , n1=13 et m£=o croise les deux niveaux l¢1> et ]¢2> & peu
prés dans la méme région du plan (E, F) (Fig. 10). Ie niveau |¢3>

croise le niveau |¢1>~ pour 313 = 2168 V.c:m_1 et le niveau ]¢2>
1

pour 9723 = 2151 V.em ., Ie niveau |¢3> est couplé au niveau ]¢2>

essentiellement par l'interaction électrostatique associde au caractdre
non coulombien du potentiel central ; son couplage avec le niveaun |¢1>

ne peut &tre dfi qu'a 1'interaction spin-orbite.

On assimile comme au §.2.3.2 le niveau instabls & un continuum

]@ ) , caractérisé par une densité d'états- ¢ (E,¥) de forme lorent—

E 2

zienne centrée en E_, et de largeur P2 donnée par la relation (8).

2 2

Les deux états discrets [¢1> et l¢3> sont couplés & ce "continuum"

1'é1lément de matrice du couplage peut &tre dcrit sous la forme
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V(B) = <o, lv]e) =V, \/CZ(E,ST)
et V() = <pg[v[e) = V- \[e &) .

D'autre part les niveaux l¢1> et |¢3> sont couplés entre eux par

o3 5 Vg DO

une interaction caractéristique de l'atome et notée V
dépend ni de 1'énergie, ni de l'intensité du champ F. ILes niveaux
|¢1> et f¢3> deviennent instables & cause de leur couplage avec
1'état ionisé par champ. Dans ce moddle chacun des niveaux (par exem—
ple |@1> ) est couplé au continuum I@E) soit directement (couplage
iq(E) ), soit indirectement par l'intermédiaire de |¢3$ (couplage

V13 ), qui est lui-méme couplé au continuum ( ZE(E) ). Ily a dbnc

possibilité d'interférences entre les voies d'"autoionisation". Comme

nous l'avons vu (§.2.1), ceci rend possible une stabilisation exacte

d'un des niveaux lorsque les interférences sont totalement destructives.,

Ie moddle (schématisé sur la Fig. Tb) décrivant un continuum lorent-
zien couplé & deux états discrets peut &tre étudié comme un systéme de

3 niveaux |m1> s |¢2> , |¢3> tous trois discrets et d'un continuum

s

plat. Seul le niveau l¢2> d'énergie E est couplé & ce continuum

2

la largeur individuelle qu'il acquiert , notée P22 , Teprésente

l'ionisation par champ ; P22 varie avec le champ suivant la relation

(8). Iles niveaux discrets sont couplés entre eux par les couplages Vij

E, et E

indépendants de 1'énergie (Fig. Tb). Ieurs positions E1 s By

3

sont des fonctions lindaires de JF : 1'écart E1--E2 est donné par la

relation (9) (0% A = -0.024 V.om™ = e% ﬁc 2132 V.em ) et By~ B,

est donné par une relation analogue Ez"Eg Al (5;- §23) ol
1

A" =-0,0498 V.cm = et 5;23 = 2151 V.cm_1 . L'évolution de ce systime
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est donc décrit par un hamiltonien effectif dont la matrice peut s'éerire

I1 y a stabilisation exacte du systéme quand 1'hamiltonien effectif a
une valeur propre réelle : c'est-i-dire quand la relation suivante est

vérifide

*

2-v2§) . (10)

Vint Ty (E1-E3)=V -(V12

12 13

Cette condition détermine 1l'existence d'un champ critique Eét dont
la valeur dépend des grandeurs relatives des couplages Vij (par exem-

ple si on prend le couplage non coulombien V et le couplage spin-

23

orbite V12 égaux, la condition de stabilisation se produit au

* tn écrit cette condition facilement quand on "diagonalise" la sous
matrice (purement réelle) construite sur les deux états ]¢1> et ]¢3>

ceci conduit & deux états :

]§3> = cos 6 l¢3> + sin © |¢1> pour E3> E,

t$1> = -sin © |¢3> + cos B |¢1>
N ECrT . Q-6 . 2 .2
avec cos 6 = >g  » Sin 6 = \/ o 8 = EB--E1 et Q= 4V134—6 .
Le niveau |$1> se stabilise quand <¢2IV]$1> =0=-sin 6V, +cos & 7,

c'est~-a~dire quand le niveau l51> qui n'est pas couplé & ]53> n'est pas

non plus couplé i ]¢2> qui est le seul état ionisé du systéme initial.



150

croisement des niveaux [¢1> et ]¢3> , c'est-a-dire pour

§;t % 2168 V.cm_1) . Pour une valeur trés voisine du champ, un des

niveaux couplés a une largeur y1 trés petite devant les deux autres
(dont ltordre de grandeur est voisin de F22 ). L'évolution .du systime

est alors décrite essentiellement , pour des temps grands devant

E;—',par le temps caractéristique T, =L . le phénoméne de stabili-
22 1

sation que nous mettons ainsi en évidence est un phénoméne de stabili-
sation exacte. Il se produit sur un domaine de champ beaucoup plus
étroit que celui défini au §.2.3.2 . Ila courbe donnant la variation
de la durde de vie 11§f?) e 1/71(95) présente un pic intense et’trés
étroit,., Ainsi on peut supposer que les couplages V12 et V13 , a580-
cids & l'interaction spin-orbite, sont égaux et en module plus faible
que le couplage V23 associé essentiellement & 1'interaction électro-
statique. Par exemple si on choisit V12 = V13 = 0,01 cm.—1 et
V23 = ~0.05 — , $1(9;) varie trdés rapidement sur 1l'intervalle de

1

largeur AF ~ 2 V.em | asutour de la valeur ‘9;t = 2167 V.cm

Le modéle & trois niveaux permet par conséquent de rendre compte
de l'augmentation importante de la durée de vie du systéme sur un

domaine de variation trés étroit pour 1l'intensité du champ élsctrique.

De plus si 1l'interaction électrostatique est du méme ordre de gran-
deur que le couplage spin-orbite, le champ critique 3;t est tres voisin
de la valeur 2168 V.cmm1 , ce qui est en parfait accord avec les résultats

expérimentaux,

Enfin nous n'avons pas utilisé pour écrire la condition (10) 1la

théorie des perturbations, si bien que les couplages V12 , etc... ne
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doivent pas obéir nécessairement & la condition aussi restrictive que

celle écrite au §.2.3.2 (V12 y oo <K P22) .

2.3.%3.,b Notion de durée de vie,

On doit cependant, dans 1'étude de 1l'un ou l'autre des deux moddles,
mettre en question la notion de durde de vie d'un dtat donné. Dans le
premier modele,la largeur y1 (relation 7) est obtenue en aﬁpliquant
la reégle d'or de PFermi, c'est-é;dire par un calcul par perturbation.

Ce calcul n'est valable que si 1l'intensité du couplage entre 1'état dis-—

by

cret et le continuum (proportionnelle a —%% ) est trés faible deﬁant
v
la largeur F22 du continuum structuré 2 (proportionnelle & Vg ).

Dans ce cas l'hamiltonien effectif possdde deux états propres de largeurs

trés différentes égales & T (largeur de 1'état ]¢2> ) et & Y, (lar-

22

geur de 1l'état |¢1> perturbé). L'approximation faite consiste & négli-
ger la population de 1'état I¢2> et & mesurer la population de 1'état

|¢1> (ou la probabilité d'ionisation) & des temps longs devant Fl—
22

(mais courts devant ?L').
1

Lorsque est proche de T l'hamiltonien effectif posséde

V12 22 7

deux états propres de largeur comparabls. On peut suivre 1l'évolution
de l'une des largeurs (la plus faible) en fonction du champ . Cette
évolution est comparable & celle donnée par la courbe 9. Cependant
dans ce cas il n'est plus possible d'attribuer cette largeur & un des
niveaux. En particulier ceux-ci ne se croisent plus mais il se produit
un anticroisement au cours duquel les "largeurs" des niveaux couplés

2 722

sont toutes deux de l'ordre de i'F. . la notion de duréde de vie d'un

état n'a plus de sens, méme si 1'évolution du systdme est régie



152

essentiellement par le temps caractéristique associé Fg_ . Cependant
' 22
la population dfun niveau ne suit pas une,K loi exponentielle mais oscille

4 la fréquence de Rabi ] é+ -6 | ; ces oscillations s'amortissent
avec la constante de temps ?g— . Ie systéme oscille entre les états
22

l@1> et |¢2> parce que, porté dans 1l'état I¢2> , 11 a des probabilités
trés voisines de s'ioniser ou de retourner dans l'état |¢1> . Ces os-
cillations sont d'autant plus marquées que 1l'écartement entre les niveaux

E; -E! est petit et que l'interaction V

> 5 qui les couple est voisin de

1
I‘22
4 ]

d'ionisation observé méme jusqu'id des temps t voisins de la saturation

Lteffet résultant est une diminution trés importante du taux

(t ~ Eg—) . Dlautre part,si & ltinstant initial le systéme est dans
22
1tétat l¢1> , le taux d'ionisation & l'instant + mne varie pas selon

une loi exponentielle, mais s'accroit par paliers successifs (Voir Figure
1 et §.1.%3.2). On ne peut dans ce cas décrire 1'évolution du systime &
l'aide d'une seule constante de temps et définir une probabilité d'ioni-

sation par unité de temps pour 1l'état ]¢1>

les expériences ont été effectudes en comparant, & un instant t1,

le taux d'ionisation du systéme P(t1) 3 sa valeur asymptotique P(w) ,
la valeur mesurée du rapport P(t1)/ P(mﬂ étant voisine de 1/10 . Dans

T'oo

le cas ol le couplage V est de l'ordre de grandeur de —== (ou Su~

12
périeur), cette mesure est effectude aux temps courts devant E;—' ;

22
lorsque le régime transitoire 1ié aux phénomenes- d'oscillations de Rabi
a une durée non négligeable devant t1 , 11 est trés délicat de vouloir

relier la valeur relative du taux d'ionisation P(t1)/’P(w) a une des

constantes de temps apparaissant ‘dans 1'étude de 1'évolution du systime.
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Dans le cas du systeéme & trois niveaux que nous avons analysé
ci—dessﬁs, et au voisinage du champ critique de stabilisation E;t ,
1'évolution du systéme est essentiellement déterminde par une seule
~constante de temps (inverse de 1la largeur Ty la plus étroite des
états propres de l'hamiltonien effectif). Au-deld du régime transi-
toire la probabilité d'ionisation P(t) , si l'oﬁ suppose qu'érl'ins-

tant t=0 le systime est dans 1'état |¢1> , est de la forme :

_'Y't
P(t) = 1 - cos2 0 .e L

ol cos2 ® est voisin de la population emprisonnée dans 1'état stable

Vo
2 2
V12 + V23

note de la page 149 : rappelons que pour que la condition (10) de

l$1> quand £;=:52t ; cos® © est de llordre de [ef.

stabilisation soit satisfaite au voisinage du point de croisement des

et V soient du méme or-

niveaux I¢1> et l¢3> il faut que V12 23

dre de grandeur]. Pour des temps longs devant L (t >> —i—) mais
1-'22 l-|22

courts devant ;L' ily a donc la possibilité de définir une probabi-
1

1ité d'ionisation par unité de temps proportionnelle % Yy o Mais

P(t) est alors supérieur 3 1 - cos2 ® ; il n'est pas possible

P(t1)
P

d'affirmer qu'un instant t, tel que -Tz:r-=-%6 correspond a un

1

instant olU le régime transitoire a disparu.

De fagon générale il est donc treés difficile de définir une proba-
bilité d'ionisation par unité de temps. Ceci peut 8tre fait sans ambi~
guité quand un $tat discret est couplé & un continuum lorentzien,
lorsque ce couplage est faible et lorsque 1l'évolution du systime est
étudide aprds un temps suffisamment long ( t >> 1 ) pour que le régime

Too
transitoire (o apparaissent des oscillations de Rabi) ait disparu,
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L'étude compléte du systéme devrait considérer aussi le processus

d'excitation des états |2

) o |9 et Jpo> B partir de 1'état fon-

damental |g> par un rayonnement élsciromagnétique peu intense.  Dans
la discussion ci-dessus concernant 1'évolution des populations des états
du systéme nous avons supposé qu'a l'instant initial le systéme est
dans 1'état l¢1> . Il serait intéressant d'étudier la dynamique du
systéme ]@E) , I¢1> ’ |¢3> ’ Ig) (ol 1e niveau |g> est faiblement
couplé aux autres niveaux), en supposant qu'd 1'instant initial le
systéme est dans 1'état [g) . Une telle analyse présente 1l'intérét

de traiter simultanément le phénoméne d'excitation des états [& ) ,

E

|¢9> et |¢3> et 1l'ionisation par champ de ces états, la seule gran-

deur observable étant le taux de production des ions ou des électrons.
Dans les expériences qui ont été faites, le systéme était excité par
une impulsion laser treés courte (-«10”'7 s) et la mesure portait sur le
nombre des ions qui arrivaient sur le détecteur pendant un intervalle
de temps % (de 0,2 & 20 ps) aprés l'excitation laser. On peut pen-

1

le systéme est porté a la

ser qu'au voisinage du champ critique éﬁst

fin de 1'impulsion laser, essentiellement dans 1'état quasi-stable
]51> , 81 on suppose que la vitesse d'ionisation des aqtres états est
suffisamment grande. On mesure alors, aprds l'excitation laser, la
probabilité d'ionisation P(%) quand le systdme a été préparé dans
1'état !§1> . Celui-ci n'est pas couplé & 1'état |p.> et s'ionise

3

4 cause de son couplage V19 (trés faible) avec le niveau |¢2> ionisé

par champ : par conséquent tout se passe comme si la systéme était cons-
sz . . .. c . 1

titué d'un seul niveau qui s'ionise lentement avec la durée de vie ;—'.
1

On peut dans ce cas définir une probabilité d'ionisation par unité de

temps pour le systéme,



155

3. Interaction de N états discrets avec un seul continuum.

Dans le dernier paragraphe de ce chapitre nous étpdions de fagon
générale un systéme comportant N états discrets coupléds au méme conti-
nuum. Nous montrons que les résultats obtenus dans le cas simple ne
faisant intervenir que deux états discrets se généralisent de fagon

immédiate,

3.1 Résolution générale,

3.1.1 Hypothéses.

les états propres de 1'hamiltonien HO sont N é&tats discrets

[¢i> et un continuum [¢D> . les états sont "orthonormalisés"., Ie

couplage V est tel que

<<pi[vl<pj> Vs

<¢i|Vf¢E> Vi(E) réel (1)

<¢EIVI¢E'> = 0 (continuum prédiagonalisé),

Les mémes hypothdses qu'au §.1.1 sont faites. Rappelons que

1) le continuum est "plat" : les fonctions Vi(E) varient lentement
avec l'énergie ;

2) les écarts des niveaux lEi-Ej] sont beaucoup plus petits que la
"largeur" du continuum I (on peut étendre celui-ci & 1'infini),
Le continuum est sans effet de bord.

3) les couplages sont faibles Vi(E) , !Vi(E) Vj(E)] sont petits

devant L .
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3.1.2 Btats propres de 1'hamiltonien total.

3.1.2.a TFormalisme de Fano.

Utilisant la méthode développée par Fano [8], les états propres
lYE) de 1'hamiltonien total peuvent &tre développés sur la base des

états propres de H
N

le,) = z a;(E) |p.> +be,(E) log,> B' . (2)

i=1

0 H

Ils safisfont & 1'équation de Schrddinger
B ly) =E [y) (3)

qui par projection sur les états du spectre continu de HO donne

() = (Lay®) 7,(80) (Brra®) o(mm)) . (8)

bE BE-BE'

La projection sur les états du spectre discret de HO conduit au sys~

téme d'équations linédaires homogénes

B ay(8) = 3; 5,(2) + LGy (E) 7, ) 8, )@ <‘J/:aj<E> 7,207, (B)

(5)

v.(E') v.(B")
d dE' représente le couplage entre les

N i
ou Fij(E) = PPf Eog

états discrets i et j dinduit par ltinteraction avec le continuum.

la fonction z(E) apparaissant dans le systéme (5) est choisie de

facgon telle que le systéme admette une solution non triviale.

Le méthode de résolution du systéme (5) est analogue & celle pré-
sentée au paragraphe 1 dans 1'étude de deux états discrets couplés a

un continuum, On diagonalise tout d'abord l'hamiltonien représentant
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le couplage total (direct et indirect) entre les &tats discrets, clest-
a-dire Qu'on détermine les états propres de la matrice ayant pour

éléments

H.. =E, 6.. + V.. + F.. . (6)
ij i 7ij ij ij ,

Ies valeurs propres Ei correspondent aux états propres |51> ; ces
états sont appelés "états de la base intermédiaire de Fano". Ia matrice
(6) étant hermitique, la matrice (M) décrivant le changement de base

+ +

lo;> > |,> vérifie MM" = MM =1 o% 1 est la matrice unitaire de

dimensions Nx N ; par définition

MEMN = & (7)

& est la matrice carréde NxN d!'éléments Ei 6ij .

Dans cette nouvelle représentation les états [53> sont couplés au
continuum par 1l'interaction V , dont les éléments de matrice sont donnés
par

V.(B) = <p.|v]p_>
s(B)= 4. [V]gy

s0it en notation matricielle U(E) = M UE)  on {}(E) et U(E)
désignent les matrices de dimensions Nx 1 d'éléments VJ(E) et Vi(E) .
En toute rigueur les éléments de matrice Mji dépendent de E mais

cette variation est négligeable compte tenu des hypotheses (§.3.1.1)

En posant A(E) = M.A(E) ol A(E) et A(E) sont les matrices
Nx1 dtéléments EJ(E) et ai(E) , le systéme (5) peut s'écrire dans

la base intermédiaire de Fano ]§j> sous la forme matricielle

i) = & A(8)+ (2(8) /2n) T i(x) (8)

ol on a introduit la matrice T ayant pour éldéments fij==2n Vi(E) Vj(E) .
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Ce systeéme admet une solution non triviale si le déterminant de la ma-

trice des coefficients est nul, c'est-i~dire si

z(E)

2%

| =0 . (9)

T,
1]

<thEi-E)6u +

Compte tenu de ia relation fi; = fii fjj , z(E) est déterminé sans

ambiguité par la relation

H- 1O

z(E) = - avec te A(E) = E: tg ai(E) = E:_ "l

—_n_
tg A(E) T E-

=1
[N

(10) .
Les coefficients Ei(E) sont alors déterminés i un facteur multiplica-

tif prés par résolution du systime (8).

La condition de normalisation de la fonction IWE) selon une fonc—

tion de Dirac de l'énergie est équivalente & [8] :
2 2
l ZV. E.(E)! = [n2+22(E)]
3 d d

si bien que les états propres de H ont pour expression

z tg 6i(E)

T |5i> - I¢E>] (11)

IWE) = cos A(E) x [ ; ;

_ _ v.(z")
o I@i> = |¢i> + PP'/‘—ETTET |¢E,> dE!

représente 1l'état discret |5i> perturbé par les états du continuum

non résonnants,

3.1.2.0p Formalisme de la résolvante.

Dans le formalisme de l'opérateur résolvante, si P est 1l'opéra-
teur projection sur les N états discrets, on peut écrire puisque

1'hamiltonien H est diagonal sur l'espace de projection de Q
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P

P ¢(z) P ==
T Yeff

N _ g —Q .
ol PHeffP_PHP+PR(z)P avec R(z)_HZ_QH QH ;

en remarquant que

: . i
81_)113 <cpi|R(E+1e)l<pj> = Fij(E) -3 Ty,
+

avec T'..=2g V. V., ,
ij i’j

les éléments de matrice de l'hamiltonien effectif s'écrivent

i
@;|Epelo> = B O35 + Vi3 + Fiy — 3 Ty

ou encore en utilisant la relation (6)

i
3 lHpelo > =By - 5T,

Dans la base intermédiaire de Fano les éléments de matrice sont alors
obtenus par le changement de base (M)(Héff)(M+) et sont donnés par

B, 6,. - =T.. . Les états IEi> de la

la relation <¢ilﬂéff|@j> =E; ij 5 i

base intermédiaire de Fano sont les états\propres de la partie réelle
de l'hamiltonien effectif correspondant aux énergies propres Ei .

Les pbles de 1l'opérateur P @(z) P sont les énergies propres de cet

hamiltonien effectif : elles vérifient la condition

det (B, 6.. -=T.. -E6..) =0
i 7ij 2 1] ij
qui est identique & 1'équation (9) quand z(E) ==im . Ies valeurs

propres complexes de l'hamiltonien effectif sont donc les racines de

1'équation

z(E) = =i (12a)
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qui est équivalente a

H(E-E.):-inz ooV (E-E
. 1 . . 1
i i k#d

1{) . " (12b)

L'équation (12b) est une équation de degré N . Elle a N racines

complexes que l'on note E(i)

Dans 1'Appendice II-A nous montrons comment l'expression des fonc-
tions d'onde exactes du systéme total peut étre obtenue en utilisant

le formalisme de la résolvante.

%.1.3 Densité d'états.

I1 est possible d'exprimer le facteur cos A(E) apparaissant
dans 1l'expression des états propres de l'hamiltonien H (Eq. 11) en
fonction des racines complexes E(i) de l'hamiltonien effectif.

En effet d'aprds la définition de tg A(E) et la valeur de z(E)

(Eq. 10) 5
5 1 1 (-E.)
COSZ A(E) = Z (E) = = J ’
2 2 =22
Z (E) +T z T V1 _ . 2_2
AV I (E-Ei)+1n g kl’I.(E—Ek)
i i i J #J

soit en introduisant E(i) » les racines de 1'équation (12b)

(-8 )2

= (13)
{H E"'E(i))lz

1

I
0082 A(E) = =
(

Pour généraliser le résultat obtenu dans 1'étude du couplage de
deux états discrets couplés & un méme continuum on peut définir une

densité d'états c(E) pour les états du continuum diagonalisés
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_ 2
o(B) = =2 A(E; - . . (142)
n(e-E)° @ lE_E( )12

Les fonctions d'onde ]YE) s'expriment alors sous la forme

leg) = - Ve(&) {Zvi 3> o (2-E) +10 (E-E,) lcpE>}

ki i
ol le facteur { | varie régulidrement en fonction de 1'énergie.
On peut représenter toute grandeur mesurable par un opérateur. Cet
opérateur est développé sur la base des états propres IYE) par 1l'in-
termédiaire qes projecteurs 'WE)(YEI . Donc chaque grandeur mesurable

est proportionnelle & c(E) .

En introduisant les parties réelles et imaginaires des valeurs

propres de l'hamiltonien effectif

-

. i .
E(i) = ti- i > on pourra écrire
c(E) = 1I ! — (14Db)
i .
IE-“é.]2+ -51-

* -_
Remarquons que la quantité c(E) ainsi définie est homogéne & [E] 2N

N

o [E] ala dimension d'une énergie. Il ne s'agit pas & proprement
parler d'une densité d'états qui a pour dimension [E]_1 . En toute
rigueur il faudrait introduire dans 1'équation (14a) le facteur multi-

2N+1 N
ou

plicatif R R désigne 1l'unité d'énergie, par exemple le Rydberg.

Nous n'écrirons pas ce facteur qui est une constante quand N est fixé.
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ou encore en utilisant l'expression de 0082 A(E)

o(8) = — (142)
E; V.
1 +1ix p E:%;

C(E) apparalt comme le produit de N fonctions lorentziennes centrées
en \2i et de largeur 1 . la densité d'états est donc constituée

d'au plus N pics. Ces pics ne peuvent &tre résolus que si l'écart

entre deux résonances successives ] ﬁi - %El est supérieur a la
Y. + Y.
somme des demi-largeurs -jt;——4l . Cette structure apparait dans

le spectre énergétique de toute obserwvable A(E) éventuellement modifide
par un facteur a(E) spécifique de 1'observable étudide et provenant du

facteur { } apparaissant dans l'expression des fonctions d'onde.

3.1.4 Profils observés dans les spectres d'absorption en présence

d'un rayonnement lumineux peu intense.

En présence d'un rayonnement lumineux peu intense le spectre d'ab-
sorption & partir d'un état |g> vers un état du continuum couplé &
N états discrets peut &tre étudié en traitant les effets du champ
électromagnétique au premier ordre de la théorie des perturbations.

L'élément de matrice de l'opérateur transition D a pour expression

<g]D[\y ) « - Ve(B) |‘2V

(E-E ) <g|D|®,> +n (E-E, ) <g|D]<pE:I .

En introduisant le paramétre de Fano Ei et la largeur fi qui seraient

associés & 1'état discret I$i> s'il interagissait seul avec le continuum
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<g|p[®,>

q

- -2
17wV, <elDpp Iy=2nVy (15)

on peut écrire

|<ln] () |? = o(8)|<alplp> (2 x [+ )5, F, 1 (8-F) +1 (35,2

kL i
_ (16a)
E-Ei
ou en introduisant les largeurs réduites e, =F / > assocides 3
i

chacun des états discrets s

i
(Z:—+1)
lei

|<elpl¥y)|® = |<elnley> | (16b)

142

(1+ (2 -e-—') )
1=

ce qui généralise l'expression obtenue dans le cas d'un seul état discret

couplé & un continuum., ILe résultat ci-dessus peut &tre obtenu trdés sim-

+
Plement en utilisant les fonciions propres |WE> construites dans le

formalisme de la résolvante (Appendice II-4).

La dépendance en énergie du profil d'absorption est donnde par le

produit de trois facteurs

- [<g|D|¢E>]2 qui représente la transition directe vers le conti-

nuum non perturbé ;

- c(BE) 1a densité d'états dans le continuum modifié par l'inter-
action avec les états diScrets. Cette densité d'états tient compte des

phénomeénes d'interférence entre "voies d'autoionisation".
- un facteur qui est spécifique du phénomdne étudié.

Ce terme fait apparaltre des phénoménes d!'interférence enire les diffé-
rentes "voies de photoionisation" (c'est-i-dire d'absorption) : transi-

tion directe ou par 1'intermédiaire de chacun des états discrets l5i> .
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Au passage par la résonance Ei , tous les termes changent de signe &
ltexception du terme ai fi . Ies interférences entre ces deux séries
de termes sont donc constructives d'un cdté de la résonance et destruc-
tives de l'autre c6té. Ces phénoménes d'interférence modifient donc
les profils issus de la densité d!'états c(E) et sont & l'origine de

la dissymétrie des profils observés, En fait on n'observe jamais direc-
tement la densité d'états mais uniquement la densité de force d'oscilla-
teur qui dépend des termes d'interférence entre "voies d'autoionisation"
et entre "voies de photoionisation". Ies interférences entre voies de
photoionisation peuvent en particulier "creuser" des trous d'absorption
(minimum nul ou fenétre de transmission). Ia position de ces minimums
nuls est donnée par une équation réelle de degré N . Il y a donc au
plus N minimums nuls. Ieur position, leur nombre et par conséquent

la forme du profil dépendent beaucoup des valeurs des paramdtres 45

3.2 Exemples de profils d'absorption dans un systéme & trois

niveaux discrets interagissant avec le méme continuum,

3.2.1 Justification de cette étude : spectre de photoionisation

Stark du rubidium.

Comme nous 1l'avons déji signalé, notre travail a ét4 suscité par
le désir de mieux comprendre et d'interpréter les spectres expérimentaux
obtenus au Laboratoire Aimé Cotton [1] concernant 1'étude de la photo-
ionisation d'atomes alcalins en présence d'un champ électrique intense
P . 1le domaine d'énergie étudié se situe entre la limite d'ionisation

en champ nul (EO==0) et la limite classique d'ionisation en présence
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du chanmp Q;_(EC = —ZVEE) [15]. Les spectfes expérimentaux présentent
de nombreuses résonances plus ou moins étroites dont les profils souvent
dissymétriques sont trés sensibles & la polarisation de la lumidre exci-
tatrice [54]. Pour identifier les différentes résonances observées dans
les spectres de photoionisation Stark d'atomes alcalins - atomes & un
électron optique - il est naturel de partir des résultats obtenus dans
1'étude théorique du spectre Stark de l'atome d'hydrogdne. Dans le

domaine d'énergie s'étendant de EC a EO ce spectre comporte des

N

états quasi-discrets que 1l'on peut identifier 3 l'aide des nombres

quantiques paraboligues (n , n, , mz ) [15] et des états appartenant

1
4 différents continuums ( E , n1 , mJZ ). Dans le cas de.l'hydrogéne,

si on néglige les effets relativistes, les différents états ne sont
couplés par aucune interaction [55]. la largeur des états gquasi-discrets
qui est déterminée uniquement per le phénoméne d'ionisation par champ,
reste trés faible méme pour des états quasi~discrets situés au voisinage
de la limite d'ionisation en champ nul, Ainsi par exemple, pour un

champ F = 9950 V/cm, la résonance n=19 , n,=18 , m£=0 , qui a pour
pesition E = =110 cm_1 , & une largeur égale &4 T = 8 mK . Toute
interaction qui brise la symétrie spécifique au potentiel (--% +Zﬁé)
couple entre eux les différents états [16], si bien qu'on est ramené 3
1'étude d'un systéme comportant un grand nombre d'états discrets couplés
4 des continuums. ILes spectres de photoionisation,en présence d'un

champ électrique,de 1'état excité 3 2P3/2 F::MF:=3 de l'atome de sodium
[5] ou de 1'état 5 2P3/2 F=M =4 de 1l'atome de rubidium (3] , présen-

tent au voisinage de la limite d'ionisation en champ nul (E]é 0) un

tres grand nombre de résonances. Dans un tel cas correspondant & un
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Profils observés dans un systeme comportant

trois niveaux discrets couplés au méme continuum
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A

ensemble dense d'états discrets couplés & des continuums, on ne peut
traiter chacune des résonances de fagon isolée. D'autre part les réso-
nances présentées dans les différents spectres [2] peuvent &tre classdes
en deux séries distinctes selon leur largeur et leur profil et, treés
souvent, on observe une alternance de raies étroites et symétriques

et de raies plus larges ayant des profils nettement dissymétriques.

Ceci nous a conduits & étudier en détail les profils existant dans les
spectres d'absorption en présence d'un rayonnement peu intense lorsque
1'état excité est constitué par un systiéme comportant trois niveaux

couplés & un méme continuum,

3.2.2 Porme générale des profils d'absorption dans un systéme

comportant trois niveaux discrets. Interférences entre

voies de photoionisation et stabilisation,

On peut illustrer la discussion sur la forme générale du profil
d'absorption dans un systéme & trois niveaux discrets. On a choisi le

systéme présenté sur la Figure 11 ol les résonances isolées sont carac—

= 1,5707 10°%)

térisées par leur largeuwr I',, =T y I =47 (r

" 33 22

(en unités arbitraires) et leur parametre de Fano individuel

11 11

|q1| = lqzl = |q3] (=1,59). On a choisi q =4z = -9, et 4y > 0.

3

Ces trois niveaux sont couplés entre eux par une interaction directe

V12 = V23 =V et V13 =0 .

On considere qu'on est loin du seuil du continuum supposé plat. On a
choisi l'origine des énergies & la position du niveau 2 et les niveaux

1 et 3 ont pour énergie —E1 et E1 respectivement.
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FIGURE II~12 : Profils observés dans un systéme comporiant trois niveaux

discrets couplés au méme continuum. Les caractéristiques des niveaux
sont reportées dans les Tableaux I et II.

————— fond continu o position des niveaux non perturbés.
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Ces profils sont étudiés pour différents écarts d'énergie entre les
niveaux'1 et 3 et pour différentes valeurs du couplage V et sont pré-

sentés sur la Figure 12.

On maintient V=0 et E varie en restant supérieur a (F11+-P22)/2 .

3

Quand E1 = 2,10 (Fig. 12a) les trois résonances sont'bien définies
mais les effets d'interférences éntre voies de photoionisation sont
importants . Ies profils interférent deux i deux : les interférences
sont destructives entre les résonances si les paramétres q sont de
signe contraire (entre 1 et 2) et constructives dans le cas contraire
(entre 2 et 3). Dans le Tableau I sont reportées les positions et les
largeurs des niveaux couplés,états propres de 1'hamiltonien effectif :
on vérifie que celles-ci sont psu modifides par rapport & celles asso-
ciédes aux niveaux individuels, & forme du profil est due essentielle-
ment & l'effet du troisidme facteur, c'est-i-dire aux interférences

entre voies d'absorption, et les interférences entre voies d'autoioni-

sation sont négligeables.

Powr V=0, E1=6.1O—4, le Tableau T indique que les niveaux couplés

1 et 3 se sont largement rapprochés en restant symétriques par rapport
au niveau 2 et gardent des largeurs égales entre elles. Ies largeurs
ont été sensiblement modifides : le niveau central s'élargit au détri-
ment des niveaux 1 et 3, Dans le profil associd (Fig. 12b) 1'un des
maximums (ls deuxidme) disparailt et est "englobé" dans la résonance

du niveau 3 qui s'"élargit" davantage que ne l'indique le Tablsau I.

Ies effets d'interférence entre voies de photoionisation sont tres

importants puisque deux des minimums nuls, présents dans les profils
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de Fano des niveaux 1 et 2 supposés isolés, disparaissent.

r.o=1,57.10% 1, =6,28.10" s = 1,57.107%
V=0 B = -E B, =0 By =F
B ®, JEE > Yy Y2 3
a 2.1079] 21,98.107° 0 1,98.10°° | 1,532.10°% 6,36.107% 1,532.107%
» 6104 —os6.10% 0 0,56.107% 1,162.10°% 7,08.157% 1,162.107%
TABLEAU I

Valeurs propres complexes ‘éa-i Yj/z de l'hamiltonien effectif décri-
vant le systéme formé de trois niveaux discrets couplés i un méme conti-

nuun (unités arbitraires).

On maintient maintenant constant 1l'écart entre les niveaux

E =6.10%

1 et on modifie le couplage V . Ies Figures 12c et 124

4 4

correspondent respectivement & V = 2.10 et V =3.10

Ie Tablesau
IT indigue les différentes valeurs des positions et des largeurs des
niveaux couplés, Quand V augmente jusqu'd la valeur V = 4,2426.10”4
le niveau central s'écarte de sa position initiale et sa largeur diminue
de fagon spectaculaire. On observe alors une résonance trés étroite et
tres fine, dont la position se déplace vers les dnergies négatives,

Ceci apparalt dans le profil sous la forme dfun pic qui s'affine en se
déplacant vers la gauche. Ies deux autres niveaux sont toujours englcbés

dans une méme "résonance' dissymétrique et de grande largeur : ceci est

3t d'une part & l'élargissement trés important du niveau 3 et, dlautre
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part, au phénoméne d'interférences constructives entre les voies de

photoioﬁisation assocides aux profils 2 et 3.

I1a modification du profil est/spectaculaire puisque, lorsque 1l'in-
tensité du couplage V se rapproche de la valeur critique Vc , On
observe une résonance dont la largeur décroit considérablement et qui
devient de plus en plus intense. Ce phénoméne ne peut &tre expliqué si
on considere le seul phénoméne d'interférence entre les différentes |
voies de photolonisation, mais est directement relié & l'apparition

d'un état discret dans la densité d'états associde au systdme total.

En effet si on diagonalise la partie réelle de 1'hamiltonien effec-
tif décrivant ce systéme & trois niveaux couplés & un méme continuum,
on obtient, comme états propres de la base intermédiaire de Fano, des

états dont la position et la largeur sont donndes par

I

E =x T (XVPH+VVP22)2/X2

+ +

o O—+r22m1/x ol x_\lzv +E

= (x VT - v\l?2_2)2/x2

[s5]}

]

(@]

L |
I

=l
i
|
>
=
I

Lorsque le couplage V atteint la valeur critique Vé donnée par
2 2 2
(2Vc +E1) Ty =Toy Vo

la largeur de 1'état T s'annule. Il apparait donc un état discret
= 2 2 l-|22

d'énergie E = - V2V'-+E ==\ IV I .
- y ¢ 1 F11 c

On retrouve une propriété générale observéde dans tout systéme compor-

tant N états discrets couplds au méme continuum : lorsqu'on fait varier
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TABLEAU IT

et largeurs

¥y des

niveaux couplés

(unités arbitraires)

Ty, = 6,28.10
T

?é 0,85.10°

Y, 5,42.10°
04

%% 0,82.10°

Y5 41074
074

%b 0,64.10

s %,06,10
04

'82 0,35.10

Y, 1,90.10
0%

¢, = 0,20.10°

Y, 1,26.10°

T

= 1,57.10

33

it

It

i

5,72.10

3,79.10

6,51.10

5,%2.10

7,6.10

6,34.10

10,10

7,48.10

12,6.10

8,04.10
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une des énergies ou des intsractions permettant de décrire le systime,
il est toujours possibls d'obtenir un état discret. En effet, on peut
alors construire une superposition cohérente des N d&tats discrets

pour laquelle les voies d'autoionisation mettant en jeu les différents
états discrets interférent de fagon totalement destructive. Quand V
dépasse cette valeur critique (Figs. 126 et 12f ol V=6.10% et 8.10°%4)
le niveau 1 s'élargit ; de plus le terme d'interférence entre voies de
photoionisation modifie la dissymétrie de la résonance du premier ni-

veau : le paramétre de Fano "apparent" change de signe.

Par ailleurs le Tableau II indique que les niveaux 2 et 3 M"échangent"
leurs largeurs : le niveau 2 devient plus étroit, le niveau 3 s'élargit.
D'autre part le niveau 3 s'éloigne du niveau central Jjusqu'a reprendre

une position symétrigue du niveau 1, le niveau 2 garde une position pro-

che de sa position initiale.

Quand V > Vc (Figs°12e et 12f) la partie du profil correspondant

& E > 0 est dominée par le niveau 2 : le profil est dissymétrique et

son paramétre q apparent est positif (rappelons que >0 ). On peut

42
noter que lorsque V passe d'une valsur inférieure 3 Vé (Fig. 12b)

a une valeur supérieure i Vc (Fig. 12¢) 1e parametre apparent de cette
résonance change de signe. la résonance autour de E=0 ne peut pas
néammoins &tre confondue avec un profil de Fano classique i cause de

la présence des deux minimums nuls qui l'encadrent. Au-deld de cette
résonance (dominde par lz niveau 2 ) apparalt une "bosse" qui prend

 forme quand V augmente. Elle est lide & la position et & la largeur

du niveau 3,
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FIGURE 1I-13a

Enregistrements de spectres de photcicnisation de 1'atome de rubidium
. . + - .. P
en excitation o o et c+H au vcilsinage de la résonance

n=17 n1=15 m£=1 .
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Quand la valeur de rapport lﬁLl devient trés grande on observe
1

une diminution de la largeur de la résonance centrale

= 2 2
=T, E1/2V .
Ies deux résonances latérales s'approchent de positions symétriques

E+ 2 V2ove et leurs largeurs tendent vers les valeurs limites

= 1 2 = 2
I =% [Ver +V7,,]° et T_= [\121“11 - Vr22] .
Dans le cas particulier ol 2F11 ~ F22 la résonance E+ devient trés

large et les deux autres résonances ont des largeurs infiniment petites.

L'étude de cet exemple a permis de mettre essentiellement en évi-

dence les effets d'interférence entre les voies de couplage des états

discrets avec le continuum ("voies d'autoionisation"). (Ces effets sont

contenus dans le facteur de "densité d'états" et se manifestent par les

modifications importantes des largeurs des différentes résonances.

Quand ces interférences sont totalsment destructives, ceci apparait de
fagon spectaculaire sous la forme d'une stabilisation d'un des états.
Dans le paragraphe suivant nous étudions comment la densité d'états est

modulée par un terme d'interférences caractéristigue du problime étudié.

3.2.3 Spectres de photoionisation d'un état excité de 1l'atome de

rubidium en présence d'un champ électrique.

Sur les Figures 13a et 13b sont reproduits des enregistrements de
spectres de photoionisation d'un état excité de 1l'atome de rubidium en
présence d'un chemp électrique intense (effet Stark) dans une région

proche de la limite d'ionisation en champ nul,
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FIGURE IT-13b

Enregistrements de spectres de photoionisation de l'atome de rubidium
. . + + 4 . - .
en excitation oIl et o ¢ -au voisinage de la résonance

Il=16 n1=12 m£=3
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Les atomes présents dans un jet atomique de rubidium naturel (7224
85Rb, 2824 87Rb) sont éclairés transversalement par un rayonnement laser
monomode continu, de polarisation 0+ . les structures hyperfines de

1'état fondamental 5§ 281/2 et de 1'état excité 5 2P sont réso-

3/2
lues, ainsi que celles correspondant aux deux isotopes. 1Ia fréquence
du laser continu est accordée sur la transition entre les deux sous-

85

F=3% -5 2P F'=4 de l'isotope Rb .

niveaux hyperfins 5 2S1/2

3/2
le rayonnement laser étant polarisé c+ s, les processus successifs
d'absorption et d'émission spontanée réalisent un pompage optique Zeeman
[56]. Au bout d'un temps égal 2 quelques fois la durée de vie de 1'état
excité, toute la population du sous-niveau hyperfin F=3 de 1'état
fondamental § 231/2 se trouve dans 1l'état Zeeman F==N%g=3 . Sous
1'action du rayonnement c+ seul le sous-niveau Zeeman 5 2P3/2 F‘=M§=4

85

est alors excité, Ainsi tous les atomes de 1'isotope Rb qui inter-
agissent avec le rayonnement laser associé au deuxidme étage sont ini-
tialement dans 1'état parfaitement défini

5 °p

m! = +1/2 m! = +1 m! = +3/2 F'=4 Mp=4 .

3/2 £ J

le deuxieéme faisceau laser provenant d'un laser & colorant pulsé,
pompé par un laser & azote est colindaire soit au premier faisceau laser,
soit au jet atomique. Ia polarisation de ce second étage peut donc &tre
du type .(c+ et ¢ ) ou (n) . Enfin des bobines de Helmholtz annulent
le champ magnétique résiduel subsistant dans la zone d'interaction. Cette
zone est situde entre les deux grilles d'un condensateur créant un champ
électrique continu d'intensité F = 9950 V/em . Ies ions produits dans

la zone d'interaction sont défléchis vers un multiplicateur d'électrons.
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les trois spectres enregistrés correspondent respectivement aux

polarisations o'c , o'n et o ¢ pour le rayomnement excitateur et
le rayomnement ionisant., Ies structures observéesvdans les trois spec-
tres sont tres différentes. Ie spectre o (Fig. 13a) est le seul &
comporter des structures s'étendant jusqu'au voisinage de la limite
d'ionisation en champ nul (E:O) . Ces structures sont trés larges et
trés dissymétriques : elles ressemblent & des profils de Fano de para-
metre q voisin de 1l'unité. Lorsqu'on s'éloigne de la limite d'ioni-
sation en champ nul, leé profils deviennent plus symétriques et il appa-

ralt deux séries de raies alternées, les raies d'une série étant beaucoup

plus étroites que celles de 1l'autre série.

Ie spectre c+n (Figs. 13a et 13b) ne comporte des structures gque
pour des énergies inférieures & =125 cm—1. Quand 1'énergie décroilt on
observe d'abord gquelques structures larges puils une alternance de raies
larges et de raies étroites comme dans le spectre oo . les raies
étroites ont des profils symétriques et les railes larges ont un carac-
tére 1légdrement dissymétrique. Ie spectre c+o+ (Pig. 1%b) a une allure
tres particulidre : il présente des structures tres éiroites ressemblant
3 des profils de Fano de paramétre q=1 . Au centre de ces "courbes de

dispersion" apparalt un pic tres étroit.

Fn conclusion, les structures enregistrées dans chacun des trois
spectres étudiés peuvent &tre classées en deux groupes distincts selon
les profils-et les largeurs des raies observées : ainsi, chaque spectre
comporte des raies étroites et symétriques et des raies larges et dissy-

métriquss. De plus si on superpose les trois spectres, on constate que
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les structures apparaissent dans les trois spectres approximativement

aux mémes énergies mais avec des profils et des largeurs trés différents :
S . + . ¢ . ‘ .

ainsi les raies larges du spectre o m sont assocides aux raies étroites

du spectre c+c-b et réciproquement,

Ces expériences concernent la photoionisation d'un état de nombre
quantigue magnétique parfaitement défini, mé=1 en présence d'un rayon—
nement de polarisation bien déterminée. Si on suppose que 1'influence
du spin de 1'électron est négligeable dans 1'étude de 1'état final, on
s'attend & observer des structures correspondant 3 des états de nombre
quantique magnétique bien déterminé, respectivement :

. m,=0 dans le spectre oo

. m =1 dans le spectre c+n

. mz=2 dans le spectre c+c+ .

Nous avons essayé d'identifier les structures observées dans ces trois
spectres en comparant leurs positions aux énergies calculées pour les
résonances apparaissant dans le spectre de 1'hydrogdne soumis au méme
champ électrique, et caractérisédes par les nombres quantiques paraboli-
ques n , n1 ,'mz . Si on suppose que mz est un nombre quantique
exact pour chacun des trois spectres, seules les résonances les plus
larges peuvent étre identifides, De plus si on compare les spectres

du rubidium & ceux obtenus dans les mémes conditions et pour la méme
intensité du champ électrique mais concernant la photoionisation de
1'état 3 2P3/2 mé=1 de 1'atome de sodium [5], on constate que dans

un domaine d'énergie donné les résonances sont deux fois plus nombreuses

dans le cas du rubidium. Si on se rappelle qu'il existe une dégénéres-

cence entre les structures des trois spectres du rubidium et qu'il s'agit
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d'un atome relativement lourd, on peut penser que 1l'interaction spin-
orbite joue un rdle prédominant. Dans ce cas seul mj est un bon nome-

bre gquantique pour 1l'état final et vaut respectivement dans les trois

spectres
n, = 1/2 dans le spectre o
mj = 3/2 dans le spectre o' m
mj = 5/2 dans le spectre oo

Avec une polarisation domnée du rayonnement photoionisant on peut donc
atteindre deux séries d'états correspondant & une méme valeur m'j mais

a deux valeurs de m, différentes : m, = mjj:1/2 . Ainsi par exemple

on observe dans le spectre o'6" les séries (ms = +1/2 , m£==o) et

(ms =~1/2, mz:=1) . Ie modele hydrogénoide permet alors d'identifier
toutes les résonances apparaissant dans les trois specires ; dans chacun

des spectres les résonances les plus larges correspondent & la série

(m

S

(m

S

+1/2 m, = mj-1/2) et les résonances étroites & la série

-1/2 , m m, + 1/2) . Ces identifications sont indiquées sur

£
les figures 13a et 13b.

Une méme résonance (n , n, , mz) apparalt dans deux spectres

1
avec des profils trés différents : ainsi on observe une résonance large
dans le spectre m'j = mz-+1/2 et une résonance étroite dans le spectre

mj = mg-1/2 . la grandeur physique observée n'est pas la densité d'états
mais la densité de force d'oscillateur associée & l'excitation de ces
états. ILes variations avec 1'énergie de ces deux grandeurs ne sont pas

identiques ; leur différence est étroitement lide aux phénomenes d!'inter-

férence entre les voies de photoionisation.
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Pour étudier les caractéristiques de ces profils on choisit un
moddle décrit dans la Figure 14. L'hamiltonien HO est l'hamiltonien
Stark de l'atome d'hydrogéne. Son spectre comprend & la fois des états

discrets (n , n1 ’ mz , ms) et des états du continuum (E , n m

17 727
ms) . L'interaction V qui couple ces états est constitude ds deux
termes :

. une interaction associée au caractére non-coulombien du potentiel

central dans l'atome de rubidium, notée AV

~e

. l'interaction spin-orbite, notée A .

AV ne couple que les états de mémes nombres quantiques m, et o .

A couple les états de méme m'j (mz et m différant de plus d'une

unité).

les états discrets sont notés par ¢ et ¢ (ms = +1/2 et -1/2
respectivement) et correspondent & la méme valeur de mj et donc aux
valeurs m, = mj-1/2 et m, = mj-+1/2 . Les états du continuum sont

£ £

notés Tg et WE . Les transitions dipolaires élsctriques sont issues
d'un niveau m}==1 et mé==1/2 . Elles n'excitent donc que les états

l¢+> et ]wg) (1topérateur dipolaire électrique n'agit pas sur le spin).

On suppose négligeable l'interaction A entre les deux continuums.
La largeur associde a la résonance @+ considérée comme étant seule
couplée au continuum WE est déterminée par l'intensité du couplage
AV+A ; le paramétre q associé dépend des valeurs respectives de
AV+A et de la valeur des éléments de matrice de 1'opérateur dipolaire

électrique (vers ¢+ ou Wg ).
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Figure IT=14

Schéma des différents états et interactions intervenant dans 1'étude de
la photoionisation en présence dtun champ électrique de 1'état

52P3/2 F=M =4 du rubidim (%oRob)

AV : partie non coulombiénne du potentiel central.

A : interaction spin-orbite.
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la largeur associde & ¢ est déterminde uniquement par 1'inter-
action 'A et le parametre g nul puisque ¢— ne peut pas &tre peuplé

directement & partir de 1'état fondamental.

Si les étqts ¢+ et ¢— ne sont pas couplés entre eux et si leurs
largeurs sont faibles devant leur écartement en énergie, alors les pro-
fils observés seront des profils de Fano indépendants. Sinon seule une
étude faisant intervenir tous les états discrets rend compte du spectre

expérimental.

Pour reproduire aprroximativement la forme des spectres enregis-
trés, on a étudié un modeéle plus simple ; ce modéle comporte trois ni-
veaux couplés a un continuum unique. En effet il apparait dans chacun
des spectres deux séries de résonances alterndes de propriétds tres
différentes. Dans chaque série les caractéristiques attribudes & chagque
niveau (intensité, valeur de 1'élément de matrice de 1'opérateur de

\

transition) varient peu d'une résonance a l'autre. Ces trois niveaux ont

pour énergies E, , E, et E_ . E, et E, appartiennent & la série

1 2 3 1 3

ms=1/2 i E, 3 la série ms=-1/2 . Par consdquent on choisit

l"1=l"3 ,q1=q3 et q2=0.

Dans le spectre c+c- les états atteints directement sont les
états de la série m£==0 m, = 1/2 , l'autre série correspond i m,=1
ms=:-1/2 . Ies états S du Rb ayant un caractire non coulombien
trés prononcé, l'interaction AV est plus intense que 1'interaction
spin-orbite. On choisit P1> F2 . Les raies observées dans le spectre

n'ont pas un caractere symétrique, on leur attribue un paramdtre q

faible.
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F4=Fs=21"z=’(E3_E4)TT/15 Q, =Q, =JU/10

Es4 E2 E 3

: Tq; =12 = TqS ::(E;3 - E:4 )}T./ZLCD Ca1.l: Cag ~ 4
A, =0

i

;34 E2 Es

FPIGURE I1-15

Profils de structures calculés compte tenu de 1'interaction spin-orbite.
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Les valeurs choisies pour les paramétres sont les suivantes

q, =g, = 0,318 9, =0
L 3 2 : unités
P1 = F3 = 0,628 P2 = 0,308
arbitraires
E1 = =2 E2 =0 E3 = 1

le profil correspondant est donné dans la Figure 15 ; il présente deux
résonances larges légdrement dissymétriques et sépardes par une réso-
nance trois fois plus étroite, symétrique, de méme intensité. Ceci repro-
duit l'aspect du spectre ote™ au voisinage de la résonance identifide
par n=17 , n1=15 , m£=1 , ms=—1/2 (Fig. 1%3a). Dans le spectre
otet les états de 1a série m,=2 , m = 1/2 sont les seuls qui puissent
8tre atteints directement. Ie caractire non coulombien des états £
décroit quand £ augmente. AV et A peuvent &tre du méme ordre de

grandeur. On choisit T, =T_. et q voisin de l'unité. 1Ia Figure 15b

1 2
a été dessinde pour I',=T_. =T, =0,157
1 2 3 y
unités
q1=q5=0,955 a,=0
arbitraires
E1=—1,5 E2=O E3=O,5 .

Le spectre présente deux profils de Fano dissymétriques séparés par une

résonance fine symétrique moins intense., On reproduit ainsi l'aspect
+ + . . ‘ t s 2

du spectre o o dans le voisinage de la résonance caractérisée par

n=16 , n,=12, m,=3 (Fig. 13D1).

Dans ces deux exemples (Figs. 13a et 13b), 1'état discret E2 qui

ne peut pas &tre excité directement & partir du niveau fondamental g>

N

est associé & l'existence d'une "résonance" supplémentaire dans le

spectre de photoionisation. Cette résonance a un profil symétrique mais

Sa position ne coincide pas avec celle de 1'état discret. En fait, la
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résonance se présente comme un "trou", c'est-a-dire une fenétre de

transmission, découpée dans le profil large associé aux résonances E

1

et E3 . La largeuwr T

mais correspond & la largeur du trou centré & 1l'énergie E2 .

5 n'est pas égale & la largeur du pic symétrique

BEn conclusion, cette étude permet d'interpréter qualitativement
les profils observés dans les spectres de photoionisation 3 deux étages
de 1'atome de rubidium en présence d'un champ élecfrique intense., Elle

montre clairement que l'interaction spin-orbite joue un rdle trés impor-

tant dans les spectres de photoionisation d'un atome lourd en présence

d'un champ électrique. Ceci est valable méme au voisinage immédiat de

la limite d'ionisation en champ nul, puisque le couplage spin-orbite

modifie totalement l'aspect du spectre en faisant apparaitre de nouvel-
les structures. De plus,cette analyse nous a permis de montrer qu'un
état discret donné peut apparaltre sous des aspects tres différents
dans les divers spectres de photoicnisation. En effet, dans 1'étude

de ces spectres, la grandeur observée n'est pas simplement la densité
d'états excités mais est étroitement lide & la densité de force d'os-
cillateur. Cette derniére quantité est une grandeur non diagonale fai-
sant intervenir dans le méme élément de matrice les fonctions d'ondes
de 1'état initial et de 1'état final ; ceci peut donner lieu & des phé-
noménes d'interférence plus ou moins>importants entre les différentes

voies de photoionisation.

Dans ce chapitre nous avons analysé en détail les propriétés des

systémes associés & un hamiltonien indépendant du temps dont 1la



187

description ne fait intervenir en premidre approximation,qu'un seul
continuum couplé & un nombre quelconque d'états discrets. Quelle que
soit la nature du probléme physique étudié, les propriétés de tous ces
systemes présentent de trés grandes similitudes et peuvent &tre analy-
sées de fagon unifide., Nous avons ainsi pu aborder des problémes aussi

divers que ceux concernant par exemple :

- les spectres d'absorption en présence d'un rayonnement lumineux peu
intense,

- les spectres d'énergie des photoélectrons obtenus par ionisation
résonnante & deux photons,

- le spectre de fluorescence associé & 1'étude de l'effet Autler-Townes
optique,

- les caractéristiques du phénoméne d'autoionisation induite par un
rayonnement laser intense,

- les spectres de photoionisation d'atomes alcalins en présence d'un

champ électrique intense.

Dans ces exemples nous avons analysé la dépendance en énergie des spec-
tres observés, mais aussi 1'évolution au cours du temps de 1'état

d'ionisation du systéme.

Nous avons montré que dans de tels systdmes 1l'analyse de toute
grandeur physique observable met en jeu deux phénomenes d'interférence

de nature différente.

le premier concerne les interférences entre ce que nous avons

appelé "voies d'autoionisation". Il est responsable des résonances de
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profil symétrique dans la densité d'états décrivant le continuum perturbé.
. Quand cet effet est tres important, il change totalement les propriétés
du systéme et conduit & l'apparition d'un état discret : il s'agit du
phénoméne de stabilisation qui se traduit par l'existence de résoneances
treés intenses et trés étroites aussi bien dans les spectres de photo-
ionisation que dans les "spectres de photoélectrons". TUne partie de la
population du systéme peut alors &tre emprisonnée .dans une superposition
cohérente d'états discrets et par conséquent le systdme ne peut plus

s'ioniser totalement,.

le second phénoméne d'interférence apparalt entre ce que nous avons
appelé les "voies de photoionisation" et dépend de 1'observable étudide.
Ces interférences supplémentaires modifient les structures existant dans
la densité d'états et sont responsables de 1l'apparition d'asymétries

dans les profils.

La compétition entre ces deux types d'interférences,qui peut dépendre
d'un paramétre extérieur au systéme atomique ou moléculaire étudié, comme,
par exemple, l'intensité d'un rayonnement électromagnétique, fait appa-
raltre dans les spectres des propriétés remarquables. Ainsi dans 1'étude
de l'autoionisation. induite par laser, on observe une modification trés
importante du spectre de photoélectron lorsque l!'intensité du rayonnement
passe par une valeur critique IC . Cette valeur Ic correspond & la
"convergence" des deux phénoménes d'interférences : le phénoméne d'inter-
férence entre "voies d'autoionisation" associé & l{effet Autler-Townes
et le ©phénoméne d!'interférence entre "voies de photoionisation" respon-

sable de l'existence d'un minimum de Fano dans les profils d'absorption.
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Cette "convergence" est associde & la stabilisation du systime.

On peut se demander comment sont modifides ces différentes propri-
étés lorsque le systime étudiéd met en jeu plusieurs continuums. Cette

analyse est présentée dans le troisidme chapitre de ce mémoire.
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Chapitre III

INTERACTION DE N ETATS DISCRETS AVEC M CONTINUUMS

Dans le chapitre précédent, nous avons analysé en détail les pro-
fils observés dans les spectres d'absorption pour un systéme comportant
plusisurs états discrets couplés avec un seul continuum. ‘La structure
générale des profils est donnde par la densité d'états lide aux phéno-
menes d'interférence entre les différentes voies d'ionisation : 1'ioni-
sation directe et 1'ionisation par 1'intermédiaire de tous les états
discrets., Lorsque les états de la base intermédiaire de Fano sont tres
fortement couplés au continuum, c!est-a-dire lorsque les élargissements
de ces états sont plus grands que les écarts d'énergie entre états dis-
crets, cette densité d'états dans le spectre continu est profondément

modifiée et des résomances de largeur trds étroite peuvent apparaltre.

On peut étendre 1'étude précédente au cas de systémes comportant

Plusieurs continuums et plusieurs états discrets. 8i 1l'interaction



192

résiduelle ne couple pas entre eux les étafs du spectre continu, et
si on péut considérer chaque état discret de facon isolée, la largeur
des niveaux augmente notablement lorsqu'on introduit un nombre plus
élevé de continuums ; en effet la largeur d'un niveau est égale i la
somme des "largeurs" assocides au couplage de ce niveau avec chacun
des continuums [8]. 111 devient alors plus difficile de considérer

chaque niveau individuellement.

En plus de cet effet d'élargissement des niveaux, les interactions
entre les états discrets sont modifides du fait de l'existence du cou~
plage indirect par 1l'intermédiaire des états du continuum ; ces termes
de couplage supplémentaires ont pour effet de modifier les profils
d'absorption. Enfin lorsque, de plus, les états du spectre continu
sont couplés entre eux, nous montrons que des phénoméneé nouveaux appa-

raissent dans les spectres d'absorption.

La plupart des systemes atomiques ou moléculaires que l'on‘étudie
mettent en jeu plusieurs continuums. Ainsi les processus collisionnels
ou de photoionisation font intervenir dans 1'état final un systéme com—
‘prenant un atome ou un ion dans un état d'énergie Ei déterming et une
particule (un élsctron par exemple) avec une énergie cinétique Ec:E—Ei°
I1 existe en général plusieurs "voies" de dissociation correspondant &
des continuums distincts qui différent, par exemple, par 1l'état quan~
tique de 1ltion formé (niveau d'énergie, moment angulaire total
Ji , ..) et par celul de 1'électron dissocié (moment angulaire orbital

zi , total ji ’ ced) [45]. Lorsqu'un systeme peut s'ioniser dans des

"voies" différentes, on peut étudier non seulement le taux d'ionisation
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total du systeme, mais aussi les taux d'ionisation relatifs & 1'un ou
1'autre des continuums, ainsi que les différents rapports de branchement.
Dans 1'étude du processus de photoionisation, il n'est pas possible
d'atteindre ces différentes grandeurs en mesurant uniquement le taux de
photoabsorption , mais il est nécessaire de faire une analyse spectro-
scopique des photoélectrons émis [57]. On peut, par exemple, mesurer
leur spectre d'énergie, les distributions angulaires ou les taux de
polarisation de spin. Ies spectres d'énergie des photodlectrons permet-
tent de déterminer les sections efficaces partielles assocides i des
états d'énergie différents de l'ion formé ; les distributions angulaires
fournissent des informations concernant 1'importance des effets d'inter-
férence entre les différentes voies possibles de photoionisation., Ces
interactions peuvent &tre de nature électrostatique - elles sont alors
associées & l'anisotropie des interactions entre l'ion et 1'électron

[58] - ou correspondre au couplage spin-orbite ; ce dernier a également
pour effet de modifier 1'état de polarisation de spin des photoélectrons
[59]. Dans l'analyse du spectre de photoionisation Stark du rubidium
(§.11.3.2.3) nous n'avons considéré que le seul continuum. ms=1/2 excité
directement ; cependant les états quasi~discrets mj sont également cou-
plés au continuum ms=-4/2 , mzzmj-1/2 . On pourrait mettre en évidence
ltimportance du réle joué par ce second continuum en mesurant le taux de
polarisation de spin des élsctrons émis., Dans ce chapitre nous discutons
de la vglidité d'un traitement négligeant les effets associés & la pré-

sence de ce second continuum.

Ia possibilité d'exciter le systéme dans des "voies" différentes
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apparalt de facon trés spectaculaire quand on étudie les interactions
de plusieurs états discrets avec des continuums de nature différente.
Par exemple, dans l'analyse de la photoionisation en présence d'un rayon-
nement électromagnétique intense, il y a compétition entre la fluores-
cence (émission spontande) et 1'ionisation [31]. Cette compétition
peut devenir importante quand la largeur associde & 1l'état autolonisant
est du méme ordre de grandeur que la largeur naturelle. On a vu au
Chapitre II que dans l'excitation d'un état discret autoionisé par une
radiation résonnante de forte intensité on pouvait diminuer (voire
annuler) la largeur associde & 1'autoionisation [33, 34, 36]. Si on
tient compte de l'émissidn spontanée, on observe de profondes modifica-
tions dans les spectres de photoélectron. Dans ces problémes, un modele
complet doit tenir compte des couplages directs entre les divers conti-
nuums. Par exemple, dans l'analyse des processus mettant en jeu l'tauto-
ionisation et la fluorescence, il est nécessaire de tenir compte simul-
tanément de la recombinaison radiative directe (ou du phénomdne inverse
de photoionisation) et de la recombinaison diélectronique (c'est-d-dire

de la recombinaison par 1'intermédiaire de 1'état autoionisé),

Lorsque les interactions résiduelles sont des interactions & longue
portée, il n'est pas possible de négliger les couplages entre états du
spectre continu associés & ces intersctions. Ainsi, dans 1'étude de la
vhetoionisation du sodium en présence d'un champ électrique, on & pu
montrer expérimentalement que la présence du champ magnétique’terrestre
modifie profondément les spectres [5]. L'origine de ce phénomdne a été

attribuée & 1'interaction diamagnétique, interaction & longue portée
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qui couple les états des continuums associds ¥ différentes valeurs du

moment brbital mz .

Ce chapitre se compose de deux parties. Dans la premidre
nous considérons seulement l'effet de couplages entre états discrets
et continuums en supposant que ceux-ci ne sont pas couplés (ou qu'tils
ont déja été prédiagonalisés). On domme alors 1l'expression exacte de
la matrice de réaction K définie au Chapitre I ; cette matrice cor-
respond & une interaction effective qui couple entre eux les états du
continuum. Ceci permet de déterminer exactement les états propres de
1'hamiltonien total dans un formalisme frés général ne tenant pas compte
de la nature des continuums. On discute ensuite les modifications des
 profils d'absorption associées au couplage des états discrets avec plus
d'un continuum et on analyse en particulier 1'exemple des spectres Stark
de photoionisation du rubidium . La modification du phénomene de
stabilisation d'un niveau est ensuite discutée. Dans la deuxitme
partie on étudie quels effets nouveaux sont introduits par le couplage
direct entre les continuums : modification de la largeur et du parametre
de Fano associé & un seul état en présence de deuxr continuums couplés ;
1'exemple de la photoionisation du sodium en champ électrique intense
est alors discuté., On donne enfin l'expression de 1'hamiltonien effec—
tif et de 1la matrice de réaction dans le cas trés géndéral ol N états
discrets sont couplés & M continuums couplés entre eux. On se limite

cependant au cas ol les couplages sont indépendants de 1'énergie.
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1. Interaction entre N états discrets et M continuums prédiagonalisés.

1.5 Résolution générale.

1.1.1 Modale.

On considdre un systéme caractérisé i 1l'ordre zéro par un hamiltonien

HO dont le spectre est constitué de N éEtats discrets 4'énergie Ei
et notés [¢i> et de M états de continuums notés |9§> ol a« permet

de distinguer les différents continuums. Ces états sont normalisés et

orthonormés suivant les relations

<cpilcpa> = ij
a; B _
et <q>E|cpE,> = éaB 8(E-E")

Tous ces états sont couplés par l'interaction résiduelle V . On sup-
pose néanmoins que les états du continuum ont été prédiagonalisés :
clest-a~dire que V ne couple pas les états du continuum entre eux :
<¢§|V|¢E,> = 0 (cf. Chapitre I). On note l'interaction entre états
discrets <¢ilvl¢j> = Vﬁj et l'interaction entre états discrets et

la

états du continuum <¢i]v]¢;> =V .

Comme dans le chapitre précédent (§.1.1) on suppose que les conti-
nuums sont "plats" et "sans effet de bord"., De plus ltinteraction de
chaque état discret avec tous les continuums est considérée comme faible.

On peut alors considérer que V%a est pratiquement constant sur un

. ‘ . igy2

intervalle d'énergie de l'ordre de Fi =21 2 (VE ) .
i
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1.1.2 Méthode de Fanc.

1.1.2.a Matrice de réaction.

On recherche les états propres de lthamiltonien total H = HO-+V .
Chaque état propre appartient au spectre continu et est dégéndré M fois.
Chaque état propre de H est noté lwg) ol A est un indice qui permet

de distinguer les divers états dégénérés de méme énergie E . Cet 4tat

vérifie 1'équation de Schridinger
A A
Bly) =k [g) . (1)

Corme nous l'avons déja fait aux Chapitres I et II, chaque état propre

solution de (1) est décomposé sur la base des états propres de H
N

%) = z a3(2) o> + Z f M) lol> @ . (2)

En introduisant 1'égalité (2) dans 1'équation (1) et en projetant sur

0

chacun des états de HO on obtient le systéme d'équations suivant :

3 ?
i=13 % Ea®) =E, aMr) + Zv.. ME) o+ fba},\(E) 7@
i i i 5= ij 3 w=1 E

' N
. G oA Z A ia
x=1aM E bE,(E} = E' by, (B) + a;(E) vy . (3)

i=1
La deuxidme série d'équations (3) a pour solutions
E: A ia
1
- ai(E) ]E,

A
Eo o 6(E-E") (4)

aA
by (E) =

N ar . . ; s
ou CE est une constante d'intégration. En repcrtant les égalités

(4) dans 1la premidre série d'équations (3) on obtient le systéme d4'é-

quations couplées :
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Vja Vai

Aoy o A z A Za}\iaz E' 'B' A ,
E ai(E) = E; ai(E) + : Vij aj(E) + . cg Vg + PP‘[‘ AT aj(E) dE

aJ
ou encore en posant :

Vja Vai

| !
r..(8) =ZPPf—-————E 2 ape
i .

E - E! '
E a7i‘(E) = B, ai‘(E) +2[vi‘j +Fij(E)] a;.‘(E) +ch7‘ vg“ . (5a)

J o
L'élément de matrice Fij(ﬁ)' généralise l'expression trouvée au Chapitre
IT au cas ol plusieurs continuums sont couplés aux éﬁats discrets. Fij(E)
représente l'interaction indirecte entre les états discrets par 1'inter-
médiaire des différents états des continuums non résonnants. Avec les
mémes hypothéses qu'au Chapitre II et pour les mémes raisons, Fij(E)
est une fonction lentement variable de l'énergie.  Par la suite on consi-

dérera ce terme constant en énergie.

Pour généraliser la méthode de résolution du Chapitre ITI on diago-
nalise l'hamiltonien ccrrespondant au couplage total des différents

états discrets. Cet hamiltonien a pour éléments de matrice

E. 6ij + Fij(E> + Vij .

Cette diagonalisation permet de passer de la base initisle des états
discrets |¢i> 3 une base "pré-diagonalisée" !$i> , Ad'énergie Ei ’
sans modifier les états des continuums. Chacun des états |51> de la

nouvelle base construite est alors couplé 2 chacun des continuums par

l'interaction <§i]VI¢a€> = v:“ . Pour chague valeur de l'énergie =«

1'é1lément de matrice de l'interaction V;a est déduit de V:a par le

changement de base ; l'opérateur de changement de base 6 ne dépend
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de 1'énergie E que par l'intermédiaire de Fij(E) et peut donc étre

considéré comme invariant en énergie. Nous appelons cette nouvelle

base |$i> , "base intermédiaire de Fano".

Dans cette base, le systéme d'équations couplées (5a) devient un

systéme d'équations non couplées

=\ =X z aA =ia
(B-8,) aj(8) =L T (5)
a
.~ =A . p . A
ou ai(E) est le coefficient dy développement de 1'état IYE) sur
1t'état discret |$i> . Ces coefficients EQ(E) sont déduits des coef-

ficients az(E) par le méme opérateur de changement de base © ., Par

conséquent, quel que soit le continuum B , on a la propriété importante

d'invariance par changement de base

) 23 (x) viﬁ ) 2} (5) viﬁ ) (6)

i i

De chaque égalité (5) on ddduit l'expression de QQ(E) en fonction des

constantes d'intégration ch
-\ 1 A =1
D) =) e (7

E-E,
ia
Cette égalité n'est valable que pour E;éﬁi . Quand E::Ei les cons-

tantes d'intégration vérifient la relation

z al\ =ia
cE VE ] = 0
o

“B=E.
1

On calcule alors pour E;éﬁi 1'invariant E: EQ(E).ViB 3 1'aide de

i
1'égalité (7) :
=if =ia
. V.V
-A =g ak £ E
L oRm. s ) () =) (e)

i a i i
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. . =A =1 ' .y .. NP
L'invariant ,E:ai(E).VEB est donc exprimé comme combinaison linéaire

, i
des constantes d'intégration ch . En reportant cette égalité (8)
dans 1'4galité (4) on obtient
aA Ei BA IEZ V;?,v;ﬁ PP ah
- — Tt
bE'(E)‘B °k (i E—Ei>E-E' +og O(E-E') .

Ce coefficient bE?A(E) est égal au coefficient de 1'état non perturbé
l¢;,> dans le développement de la fonction d'onde exacte }T;) .
L'expression de ce coefficient est analogue & celle obtenue dans 1l'étude
de la prédiasgonalisation des continuums (Chapitre I, §.2.2.1). En par-
ticulier le coefficient associé & un état non résonnant (E' #E) stex-
prime en fonction des constantes d'intégration cgk et les coefficients

de ce développement s'identifient aux éléments de la matrice de réaction

K ; ceci permet d'écrire

A oA PP A
bg,(E) = Z; cg <¢g,lK|¢g> T c% 8(E-E') | (%)
=iz =if
oV
11
avec <(p§,|K|cpg> = z "%":EE—' . (9p)
i i

La matrice de réaction représente un opérateur effectif qui couple

entre eux les états du continuum., Cette interaction correspond & un
couplage indirect par 1'intermédiaire de tous les états discrets., Rap-
pelons que dans le cas présent, il n'y a pas de couplage direct entre

les continuums. ILes éléments de la matrice K sont complétement déter—

minés, sans faire d'approximations, alors que dans le cas général (cf.

Chapitre I) ils sont solutions d'une équation intégrale inhomogene et

sont alors obtenus, de facon approchée, par itérations successives.
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L'expression de ces éléments de matrice est particulidrement simple
parce Qu'il n'y a pas de couplage entre les continuums : chaque
élément de matrice peut se factoriser sous la forme fa(E').g(E) .
D'autre part , pour écrire 1'expression (9) il est nécessaire d'in~
troduire les états de la base intermédiaire de Fano ( [§,> et E, ).
Dans un calcul par perturbation, les éléments de la matrice X pour-
raient &tre obtenus par un calcul au second ordre, valable pour des
énergies E différentes des énergies Ei des états discrets. Iles
éléments de la matrice K ne sont pas symétriques pour E£E' et
présentent des singularités en E:=Ei ; cependant ces singularités
disparaissent dans la détermination des fonctions d'onde exactes comme

nous le verrons ultérieuremens.

1.1.2.b Construction des états propres orthegeonaux ,Wﬁ) .

Toute fonction d'onde ]YQ) , pour laquelle les coefficients EQ(E)
al ko . . ‘
et bE'(E) vérifient les relations (7) et (9),est solution de 1l'équa-

tion de Schrtdinger quelles que soient les constantes d'intégration

ch . Ces coefficients ne sont pas indépendants les wns des autres, si
on impose aux états propres ]Wg) de H d'étre orthogonaux et normés

par unité d'énergie, c'est-a-dire de vérifier la relstion :

(\zf;‘l\y“,) =5, 8(E-E') .

A

L foas s . ‘ A ‘o
Cette condition est réalisée si chacun des états IWF) , écrit sous

la forme de la combinaison lindaire d'une onde entrante et d'une onde

sortante, est tel que le flux de l'onde sortante & travers une surface

infiniment grande a la valeur g% indépendante de 1'énergie (cf.
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Introduction du Chapitre II). Ce flux dépend essentiellement des pro-
priétés asymptotiques de 1l'onde sortante et son calcul ne fait paé
intervenir explicitement les états discrets. Bn effet, pour r grand,
ceux—-ci ont une forme asymptotique du type e—“ir qui tend trés rapi-
dement vers 0 quand r — e , Les seules contributions a lwg) guand
r —» o viennent des formes asymptotiques des états |¢g> . C'est pour-

quoi la condition d'orthogonalité, qui peut s'écrire sous la forme (ef.

Appendice A)

A H , aA¥ Y 2 BK*
(vzle,) = 6(B-B )<z °p o Z Y“
a aBy

<aE X |BE> <aE|K|yE>> , (10)

est identique & celle obtenuwe au Chapitre I quand seuls des continuums
étaient en interaction. On doit cependant noter que dans le cas de
1'équation (10) la présence des états discrets est contenue implici-

tement dans les &léments de la matrice de rdaction K(E) ,

restriction de la matrice X - aux seuls éléments diagonaux en énergie

'=E .

Néanmoins on peut suivre les mémes développements qu'au Chapitre I

pour déterminer les coefficients cgk en fonction des éléments de

matrice de K(E)

La premiére méthode conduit & choisir des formes asymptotiques

particulidres pour les états propres IYE) . Dans un probleme de dif-

N

fusion on peut imposer & 1l'état propre ]Yg) de l'hamiltonien total
H ,de représenter une superposition d'ondes sortantes dans les diffé-

rents continuums et d'une onde entrante dans un seul continuum o=\ .
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Ou encore dans un probldme de photoionisation on peut imposer la condi-
tion inverse : 1'état propre Iwg) est alors la superposition d'ondes

entrantes et d'une onde sortante dans le continuum o =\ .

Rappelons que 1l'on peut définir pour chaque continuum o« un dépha-

sage 62(E) donné par

Mg 6;‘(E) = —nz P aE|xpE> . (11)

coc
E E
B

La condition d'"onde sortante ou entrante" dans la voie « est équiva-
lente & 1'équation tg 625éa =xi . Les différents états propres sont
orthogonaux et les coefficients cah sont solutions du systéme qui,

E

pour que la "condition sortante" soit vérifide, s'écrit

; (6‘1B - i1 <%E|X|gE>) cg}\ =6 -

On peut aussi calculer les coefficients ch a partir des états propres
de l'opérateur de réaction X(E) ; soit

[+4

o> ») 4

A
95>

4 la valeur propre KA(E) .

Cax _
5 =

le vecteur propre normalisé associé

al
N}\(E).d

On impose alors aux constantes cgk d'8tre égales & -

avec

Ni(E) (1+n2 Ki(E)) = 1

Les états propres de H normalisés sont alors

]\y;‘) =Z 'a'}i‘(E) 3> + () <z dg}\ o> +Z PP Jf ge Soc]xpE>

of E-ct

x abh ]cpz>>

olt EQ(E) est donné par 1'égalité (7), c'est-i-dire comptetenu de la
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oA

définition des coefficients q

Ay ) @ gic
25(8) = E-E, T, (2) " & 5o

Les états propres de H normalisés sont alors domnés par les développe-

ments suivants

-vi(x
N Cw @) ) el ) 5
%) =5 @) L &g e + L5 (9] (12a)
[0 1 1
Y e
dans lesquels I@i> = |¢i> + L PP j~E-a |¢8>

B

représente 1'état discret de la base de Fano |$i> modifié par les
états des continuums non résonnants & 1l'énergie E . En définissant le
couplage de chaque état propre de Fano avec les états de continuum ]@g>
correspondant aux états propres de K(E)

=in - A Z ah =ia
V= <@, |v]ep> = - 4z Ty

on peut édcrire 1'égalité (12) sous la forme
, Y T |
I‘EE) = N}\(E) (IcpE> + L I@i>) . (12b)

E-E.
1 1

. . —ia . z
Mails contrairement aux couplages VE qui sont supposés constants en

énergie, les couplages Vék dépendent de E par 1l'intermédiaire des
coefficients dgk . Ces coefficients sont réguliers [on peut les obte-
nir en disgoralisant la matrice réguliere H.(E-—Ei).K(E) ]. Les cou-

1

=i\ ‘ . , . . - s
plages VE sont donc réguliers en énergie, mais leur variation ne

peut pas &tre négligée (en particulier ils peuvent s'annuler en E”Ei ).

lLes déphasages introduits dans chacune des voies a sont égaux et

donnés par :
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tg 5°(8) = tg 4™(8) = - X, () (13)
comme au Chapitre I.

1.1.2.¢c Etude au voisinage d'une résonance Ei

Lorsque seuls des continuums sont en interaction, la matrice K(E)
est & peu prds constante (sauf au voisinage d'une résonance de forme)
et au premier ordre, ses éléments de matrice sont égaux & ceux du couplage
direct entre les continuums. Ies déphasages sont alors lentement varia-
bles avec 1'énergie (avec la méme restriction). Dans le cas présent ol
les continuums sont couplés par 1l'intermédiaire des é&tats discrets,%g

matrice X(E) varie tres rapidement au voisinage de chaque valeur Ei ,

énergie d'un état discret dans la base de Fano.

Au voisinage de l'énergie d'un état particulier ( |5i> par exemple)
la matrice de réaction a pour contributions essentielles les termes de
couplage par l'intermédiasire du seul état ]$i> . la matrice X(E) se
réduit alors pratiquement &

oo 7P

B, EE
<QDEIKICPE> - E-Ei . (14-)

Quand les résonances sont suffisamment sépardées, c'est-i-dire quand
1'écart entre les niveaux de Fano EB'-EiI est toujours grand devant
les "largeurs" associées aux états i et j , la matrice K(E) repré-
sente au voisinage de E = Ei la matrice de réaction associde & un
seul état 1 couplé avec tous les continuums. ILes valeurs propres de

cette matrice scnt alors en premidre approximation données par
z vii

K1(E) i

a i
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et M-1 wvaleurs proyres, indépendantes de l'énergie ,' dont la valeur

est trds petite : K, ®0 pour A#1 . Les coefficients dgk des

développements des vecteurs propres correspondant aux valeurs propres
ol =ia . ; p

nulles vérifient dE V ; en reportant ce résultat dans l'éga-

1ité (12) on obtlent pour les M-1{ états propres de l'hamiltonien total

E

%) —zd;}‘ o> = lol> (15)

s A , -
ou ]@E> est état propre de K(E) . Pour E}ZEi et tant qu'on peut
considérer la résonance 1 isolée, seuls les états du continuum appa-

raissent dans l'expression de IY;)

Pour A=1, K1(E) — o quand E - Ei et K1(E) change de signe

E) varie rapidement au voisinage de

avec E--Ei . le déphasage

E::Ei et passe par la valeur g-, caractéristique d'une résonance
ol

1 T EZ
tg & (B) = - 75 VE ) (16)
i«
, —ia2 .
Cette résonance a donc pour largeur 2% VE qui est aussi égale a
i? . ai=1 , N
27 VE = Fi . Dans ce cas les coefficients dE sont égaux &
-ia .
E

aA=1 =ia % 0

/2' et par conséquent E:d .V ; néanmoins quand E‘:Ei )

E

T.
}2 stannule (rappelons que c'est la condition de validité de
a
1'égalité (7) qui définit les coefficients EQ(E) ) car le coefficient

de normalisation N (E) s'annule en E::Ei . A ltapproximation faite

_1/2 . E - Ei

{(E - Ei)z + (—1}) 2}1/2 |

L'état propre |Y§=1) de l'hamiltonien total s'écrit alors au voisinage

N}\=1(E) = {1 + 1o Kf(E)
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de E ® Ei et au premier ordre en E - E.

i
. r [T, E-E, X
A=Ty o 1 i (= i z =ia a
) T2 1/2 \/‘2—';' l9;> + Ty log
i } a
2

X :

2T

—
~N
=t
]
=1

=ia =ja
E °'E E-E.
o 1

+ Z . —= o> . (17)
i \/E B, -F, ¢
' 271 S

Au voisinage d'une résonance Ei qul peut étre considérée comme
fi+f' . ‘
<K -—E——Q-), on peut construire un état propre

isolée (si |E,-E,|
j i

BK=1 )

B contenant tout 1l'effet qui provient de 1'état discret ]$i> .

1.1.3 Méthode de la résolvante.

1.1.3.a Hamiltonien effectif.

On a défini au Chapitre I l'opérateur résolvante G(z) =_21E ot

z est un nombre complexe quelconque. L'opérateur de projection sur

la base des états discrets est noté P : P =13 ]@i><@i] ; sur cette
i

base la réduction de 1'opérateur résolvante s'éerit

Pola) P =0T HO1P—PR(Z)P (18)

1
z-Q HQ

des états discrets par l'intermédiaire des états des continuums. On

o R(z) =V+VQ Q V, est un opérateur assoccié au couplage

suppose encore que ceux-cl ne sont pas couplés entre eux. Dans ce cas

l'opérateur z-Q H Q est diagonal :
z-QIIQ:z—QHOQ

Les hypotheses faites sur le couplage V (cf. Chapitres I et II) permet-

tent de négliger les variations de 1'opérateur R(z) avec 1z , de
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remplacer l'expression de R(z) par sa valeur pour 2z = E+ie quand

€ — O+ ; Alors P G(z) P = ;—-%;——- ol H est l'hamiltonien effectif

off eff

qui prend en compte 1l'évolution des états discrets couplés aux continuums.

P+ 1lim PR(E+ieg) P . Ses
a—>O+

Cet hamiltonien a pour expression P HO

éléments de matrice sont

. }; i _Jja
Ei éij + Vij + Fij(E) - iz - VE .V% (19)

ol Fij est 1'é1ément de matrice défini au paragraphe précédent :

7o

E: e e
Fi5(B) = . PP‘]’ oo de .

Par la suite on néglige les variations en fonction de 1'énergie des

é1éments de matrice F..(E) et E:Vla.VJa .
ij a EE

Dans la base intermédiaire de Fano, les ¢éléments de matrice de

l'hamiltonien effectif sont donnés par

- R ZJ—ia =Jja
By 6 -im . v V% )

La base de Fano permet de diagonaliser (comme au Chapitre II) la partie
réelle de l'hamiltonien effectif. L'expression de celui-ci est sembla-
ble & celle obtenue dans le cas du couplage avec un seul continuum. On

définit de facon générale 1'élément de matrice Pij sous la forme

_ }Z ie _ja
Fij = 27 : VE .VE
ou TI., =2=n Vla.VJa (dans la base de Fano).
ij E E

Les éléments diagonaux fii sont égaux aux largeurs des niveaux "indi-
viduels" ]§i> ccuplés aux M continuums (cf. paragrarphe précédent).

Quand plus d'un continuum est présent la relation simple qui liait les
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éléments diagonaux aux éléments non diagonaux n'est plus valable
&

r.24r...r..
iy 7 ait )

Néammoins T,..T,. - I.° = E: (v P _ v 4992 b toujours positif
11733 ij «> B E'E E'E

ou nul et par conséquent toutes les valeurs propres complexes de 1'hamil-

tonien effectif peuvent &tre écrites sous la forme

P, i .
ﬁ(i) - é_- 5T, oi I, »o0.

Ces valeurs propres ont la méme signification qu'au Chapitre II. Elles

représentent les "positions" %. et les largeurs T, des ni-
pres —_— i i

veaux couplés aux continuums., Ia restriction de 1!'opérateur évolution

du systeme défini sur la base des états discrets est la transformée de
Fourier de 1l'opérateur P G(z) P . Ies amplitudes de probabilité de
trouver le systeéme dans un état discret ]¢i> , alors qu'il a été pré-
paré dans un état discret quelconque, évoluent donc comme les fonctions
exp(-jf%(j)t) . Les "largeurs" Fi sont donc les constantes de temps

caractéristiques de 1'évolution du systime.

Les couplages directs et indirects de deux états discrets i et

J sont pris en compte par 1'élément de matrice de 1l'hamiltonien effectif

Vig ¥ Fi5 - %'rij
C'est un nombre complexe sauf dans le cas ou Fij = 0, Quand un seul
continuum est présent cela ng peut survenir que si Fij.z 0 ou ij =0,
c'est-a~-dire si un des deux niveaux n'estapas couplé au continuum,

Par contre dans le cas ol plusieurs continuums sont présents, cette

condition n'est pas nécessaire.

On peut tenir compte de fagon phénoménologique de 1'émission spon-
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2
3
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2%y — & % %
¢ N\ ZZP%'
1251
-2 L1 1
‘sz‘rz mJ:'—E

1
A é 3 z
// é
2'P
2's, -7 !

v 1S
m,; = 0

c

atome d’hélium

FIGURE TII-1 : Dépeuplement des états métastables 2 231/2

de l'hydrogene et 2 1SO de 1'hélium par un champ élsctrique

€ - ——-—- -> couplage par 1l'intermédiaire du champ électrique

~~ P <Emission spontande.



21

tanée en affectant 4 chaque niveau discret ]¢j> 1'énergie complexe

Ej - %'Yj , ou Yj est égal & la largeur naturelle du niveau considéré
[53]. Dans un systéme comportant plusieurs niveaux en interaction, le
probléme se pose de savoir si on peut relier la partie complexe Yij
des éléments de matrice non diagonaux aux largeurs Yy et Yj .

En fait le coefficient Yij traduit l'existence d'un couplage indirect
entre les états ]¢i> et [¢j> par l'intermédiaire de tous les conti-
nuums de fluorescence I@b; hv> . Chaque continuum est associé au déclin

d'un ou plusieurs des états discrets par émission spontanée d'un photon

d'énergie hv laissant l'atome dans 1'état final ]¢b> . lLe couplage

indirect entre les deux états ]¢i> et |¢j> peut 8tre décrit comme

1'émission et 1l'absorption d'un photon virtuel. Seuls les continuums

de fluorescence pour lesquels les deux transitions ]¢i> - ]¢b> et
|¢j>-» |¢b> sont permises, apportent une contribution au coefficient
Yij . D'autre part des effets d'interférence peuvent appralitre entre

les contributions associées 3 différents continuums., Quand les deux

états |¢i> et I¢j> correspondent & deux sous-niveaux associés au

méme terme a S L , la fluorescence vers les différents sous-niveaux

|¢b> du méme terme «"S"L" n'apporte aucune contribution i Yij , &

cause de la relation

z = o it TN QT I TN g H t
@ SLJ LM EILEER AN MI><a"S"LM TN [Fle 5 L g M> < 8oy 8y
u ‘ I

ou T désigne l'opérateur transition dipolaire électrique.
Ceci permet d'expliquer la différence de comportement entre 1'hydrogéne
et 1'hélium en ce qui concerne la disparition du caractére métastable

("quenching") [60].

. 2 1
des états 2 S1/2 ou 2 SO
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La présence d'un champ électrique statique contamine 1'état méta-
a2 p 2 2
stable "2 S1/2 mJ—1/2 par les états P1/2 mJ_1/2 et P3/2 mJ—1/2
qui se désexcitent rapidement (Fig. 1). Ceci a pour effet de diminuer
de facon importante la durée de vie de 1'état 2 281/2 mJ=1/2 . Le méme

phénoméne apparalt dans 1'étude de 1'état 2 1S de 1thélium, perturbé

0
par un champ électrique. Ce problime peut &tre analysé en considérant

un systeéeme & trols niveaux couplés i un ou deux continuums, IL'hamilto-

nien effectif de ce systéme sur la base des états discrets s'écrit :

=r V1o Vi3
i i
V12 -z ¥y — 3 Y3
i i
Y5 T2vs B3T3

ol E1 est 1l'énergie du niveau métastable 2 281/2 mJ:1/2 pour 1'hydro-

gene, 2 1SO mJ=O pour 1'hélium ;

E2 et E3 sont les positions des niveaux, 2 2P1/2 et 2 2
1 1

pour lthydrcgéne et 2 P1 , 3 P

P3/2 mJ=1/2
’ mJ=O pour l'hélium. Ils

sont instables ; leurs largeurs naturelles sont P et Y3 .

iy

Ces niveaux sont couplés & 1'état 25 par le champ électrique. Les
éléments de matrice V12 , V13 réels et proportionnels au champ,rendent
compte de ce couplage. Quand 1'intensité du champ électrique est faible,
on peut définir une demi~largeur pour l'état 25 ; celle-ci est égale

a la partie imaginaire de la valeur propre complexe de l'hamiltonien
effectif dont la position (partie réelle) est voisine de E1 . Quand

le couplage est plus important, la notion de largeur individuelle perd

son sens et la population du niveau 25 ne décroit plus au cours du

temps de fagon exponentielle, Dans les deux cas le comportement de



213

lt'atome d'hydrogéne et de ltatome d'hélium sont différents, suivant
qu'il y a un effet d'interférences entre les deux états 2P (hélium)

ou qu'il n'y en a pas (hydrogene).

Cet effet d'interférence provient du terme - de couplage

i
2 23
indirect par les continuums de rayonnement, Dans le cas de 1'hélium

un seul continuum est couplé aux états discrets : il s'agit du continuum

défini par 1'état fondamental de 1l'atome 1 1SO mJ=O et un photon dans

un état de polarisation et de nombre d'onde quelccnque émis par émission

spontanée ; il en résulte que est non nul et yzé =Y, Y3 . Par

T3
contre, pour l'atome d'hydrogéne les états 2 et 3 sont deux scus-niveaux
appartenant au méme terme 2 °p (avec J=1/2 et 3/2 et mJ:=1/2 )
ces niveaux sont couplés par émission spontanée aux deux sous-niveaux

1 281/2 avec mJ==1/2 et mJ=~—1/2 . On peut alors considérer que les
niveaux 2 et 3 sont liés & deux continuums différents ; chacun de ces
continuums est formé par un état 1 281/2 mJ==1/2 ou mJ;=—1/2 et un
photon de nombre d'onde quelconque. Compte tenu de la régle des sommes,
les contributions associées aux deux continuums interferent de fagon

totalement destructive 0.

723 =

Ceci montre que, dans le cas d'un champ électrique faible, il n'est

pas possible d'étudier le dépeuplement de 1'état 2 1SO de 1'hélium en

- introduisant de fagon phénoménologique des constantes de temps assocides

au déclin radiatif des états 2 et 3, comme cela est le cas dans la

théorie de Bethe et Lamb [61]. Par contre, cette théorie peut &tre

utilisée dans le cas de 1'état 2 281/2 de lthydrogeéne, i cause de

1l'annulation du terme non diagonal 723 .
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1.1.3.b Etats propres.

Comme aux Chapitres I et II, on peut exprimer les états propres
de l'hamiltonien total en fonction des €léments de matrice de 1l'opérateur
résolvante. On peut en effet écrire chaque état propre sous la forme
d'une onde entrante (+) ou sortante (-) dans la voie a sous la forme :

[\ygi) = lop> + ¢ (z) 7|pp> (20)

+
ot ¢ (E) = lim a(Ezie)
s—>Q+

On va montrer que ces états sont identiques aux états de Fano correspon-
dant & la "condition d'onde entrante" (ou sortante). Pour cela on défi-

nit la matrice R de l'opérateur de transition sous la forme

@B [R[8E> = @F [RloD> = @F V) = ¢of, [vet@®)vled>  (21)

puisque 1l'interaction V ne couple pas les états des continuums., En

utilisant la relation de fermeture
ol + L [ et e -
- !cpi><cpi] + - f]cpe><cp8| de = 1

ol la base des états discrets est la base prédiagonalisée de Fano , on
obtient la reletion de définition des éléments de matrice de R en
fonction des éléments de matrice de la projection de l'opérateur résol-
vante sur la base discréte P G P

ig =i
V.

21 EB <E,5’i|G+(E)|aj> ) (22)

<E'|R|BE> = z v
ij

On montre dans l'Appendice B-1 que les éléments de matrice de
l'opérateur de transition sont liés & ceux de 1'opérateur de rdéaction

X par la relation :
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SE'|[R|BE> + im Z <E' |R|YE><YE|K|BE> = <aE'|K|BE> (23)
: Y

S

qul est identique & la relation (8) du Chapitre I §.2. Ia sommation sur
y ne fait intervenir que la partie diagonale en énergie de 1'opérateur
de réaction. Si on définit l'opérateur F(E) = 1+ink(E) qui agit
seulement sur les états de méme énergie E , la relation (23) permet d'é-
crire 1'élément de matrice de l'opérateur de transition R sous la
forme

gh!

R|BE> = z <ocE'IKIyE><7E|E(E)-1|BE> (24)
Y
ol EKE)_1 est 1'opérateur inverse de F(E) .

Les éléments de matrice de 1l'opérateur R sont relids aux coef-
ficients du développement de 1'4tat ,Yg+) défini par la relation (20).

On montre dans 1'Appendice B-2 que

7P
59 =1 (e T fop)
i 1

7Y
N - - € Y
ol 2> = [9,> +§PPI—E_€ 90> de (25)

et ou cBa = 6a8 -1z <BE|RlaE> , clest-a-dire avec la relation (24)

B

cg"‘ = <E|RE) " Mam> . (26)

Ba

Les coefficients c.” sont identifiés aux coefficients du développement

BA
°E

de 1'état de Fano correspondant & l'onde entrante dans la voie «

(Appendice B-3) et, par conséquent, cet état de Fano et 1'état lggf)

sont identiques.
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A 1l'aide des états |¢g> = E:dgk ]¢g> , états propres de 1'opéra-
teur K(E) correspondant aux valsurs propres KA(E) , on peut construire

les états propres de H
A+ _z al |, o+
) = . g . (27)

les états propres ds K(E) sont aussi (é cause de la relation (23))
états propres de R(E) et correspondent & la valsur propre

K, (E)

RK@)==1+inKK@)

On peut alors écrire les états ]Y§+) définis par la relation (27)

sous la forme (Appendice B-4)

vik
Ny 1 A z B

I%])_1+inK(E)09§'+,E_E_{%a (28)

A i i

N =iA Y ad =ia
ou VE = szE VE
o

On prendra garde au fait que 1l'état [Y§+) est 1ié A& tous les états

ad

l¢;> , et non pas seulement 3 l'état ]@g> , par lt'état @i> qui

tient compte de tous les continuums,

L'état lWA+) donné par la relation (28) est 1'état de Fano défini

E
par la relation (12) au coefficient NK(E)[14-i1zKK(E)] pres, Ce coef-

A

ficilent est un terme de phase égal & exp —iAh(E) ou AK(

E) est le

déphasage introduit par la perturbation dans la voie A (Eq. 13).

1.1.4 Densité d'états.

les états propres de l'hamiltonien total correspondant & une onde

entrante dans une voie a s'éerivent en utilisant la relation (B—10)
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de l'appendice B~2 :

!\zfg*) = % cg“ l(pg> + g az(E) le.> ' (29)
avec cga = 6aﬁ—in<BE|RchE> = 6&6 -izjvga.\_féﬁ <5iIG+(E) l5j>
et a3 (E) = JZV_%“ <5i|G+(E)!5J.>

ol @i> est défini plus haut (Eq. 25).

Les coefficients du développement az(E) s'expriment en fonction des

coefficients cga par la relation (7). Inversement les coefficients
cga veuvent s'exprimer en fonction des ag(E) sous la forme -

cg“ = 6.4 _z vgﬁ ag.‘(E)
i .

tq 4 . ‘ + .
Les éléments de matrice de 1'opérateur G (E) sont obtenus en inversant

. _ o o . \
la matrice E Heff ou Héff est 1l'opérateur effectif du systéme,

ctest-a~dire

cofacteur (E 6ij— (B...)..)

-t - eff’ij
<p. |G (E D o=
i
ol les g(i) désignent les valeurs propres complexes de Heff .
On pourra donc écrire les coefficients ag(E) et cga sous la forme
al
o F E
) = gEg (50)
i (4)

et oBa )

ol FaB(E) et Fal(E) sont deux fonctions polynomes de degré N dont
les coefficients sont complexes. Les coefficients ag(E) sont donc régu~

liers en énergie au voisinage des énergies propres Ei des états discrets

5> -
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On peut, compte tenu de (30), écrire la définition de 1'état propre

]Tg+) sous la forme (2 un facteur de phase prés)

‘

2% = c(E)<2 2% (8) |ob> + ) 5%(m) I@i>> (51a)
g i

ou ¢(E) est le produit de N lorentziennes assocides aux valeurs

propres complexes ‘%(i) de l'hamiltonien effectif.

1

c(E) = (31D)

g [(E— %&) + ‘59 ]
. Iy : , o
ou éi et > sont les parties réelle et imaginaire de la valeur

propre “%(i) .

On a utilisé pour cette comstruction les états IYE+) Correspon=
dant & la normalisation de 1l'onde entrante dans la voie « ; on aurait
pu aussi bien utiliser les états ]W%ﬂ) normalisés par l'onde sortante
dans la voie a . On remplace alors dans la définition (29) 1'opérateur
G+(E) par 1l'opérateur G (E) = (G+(E))* . Ies définitions (30) et (31)
sont donc remplacées par les complexes conjuguds. Ceci ne modifie pas
la définition du terme c(E) .

On peut écrire le projecteur sur 1l'état IY;+) sous la forme
|Y;+)(Y;+! = Z; az(E) ag*(E) I@i><¢j] + z: cga.cga* ]¢E><¢g|
i3 BY
+ termes croisés .
Tous les coefficients az(E).ag*(E) , etc.,.. sont proportiocnnels &
¢(E) et leur dépendance en énergie est étroitement lide & la dépen-
dance en énergie de ce facteur. Pai ailleurs, ce dernier ne dépend pas

du continuum perturbé |Y§+) considéré. Toute grandeur physique AE ,
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a+] , est donc proportion-

qui fait intervenir le projecteur zJ[Tg+)(WE
. a
nelle & c¢(E) , et sa dépendance en énergie est fonction de ce terme.

On peut considérer, alors, la grandeur c¢(E) comme la densité totale

d'états dans les continuums perturbés.

La définition d'une densité d'états n'est pas unique. On peut

également considérer la quantité

¢,®) =§ Bk

‘@a(E) représente la densité partielle d'états non perturbés |¢g>

d'énergie E , dans la fonction d4'onde ]Y%+) associée & la voie «a .

la quantité G(E) =Z @a(E) est identifide & la densité totale d'états
o
non perturbés d'énergie E , dans les continuums perturbés d'énergie E .

. 2 -
De méme la quantité laz(E)l traduit comment 1'état discret I¢i>

s'est "dilué" sur tous les états du continuum correspondant & la voie

2
« . Par conséquent aﬁ&(E) = E:]az(E)l représente le "poids" des
i

états discrets dans la voie « , pour une énergie donnée E ; le .poids

total des états discrets est égal & JA(E) =z .%Q(E) .
(04

les fonctions c(E) y €(E) et j%(E) ainsi définies ne sont pas
indépendantes ; en particulier on peut écrire BG(E) = c(E).g(E) et
A(E) = c(B) a(E) ol les fonctions g(E) et a(E) sont régulidres en
énergie. Ces trois fonctions c , 6 et Jﬁ, permettent de caractériser
la variation en fonction de E , de la structure du continuum perturbé.
Elles ne sont pas équivalentes. Dans 1'étude, par exemple, de la photo-

ionisation & partir d'un état peu excité, les principales caractéristi-

ques du spectre (nombre et largeur des résonances) sont décrites par une
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fonction densité d'états. Qﬁand les paramétres. a5 "individuels" des
états autoionisés mis en jew sont faibles, c'est-a-dire quand le proces-
sus de photoionisation prépondérant correspond i l'excitation directe
des états des continuums, la fonction @(E) est la mieux adaptée.

Par contre, si les processus d'excitation des états autoionisés sont

les plus importants ( lqi|>> 1 ) les principalss propriétés du spectre
sont représentées par la fonetion A4 (E) . Mais dans tous les cas rap-
pelons que la densité d'états ne donne pas l'ensemble des propriétés du
spectre (notamment son asymétrie) et qu'il faﬁt pour décrire ce spectre
tenir compte explicitement de Foutes les voies de photoionisation.possi—

bles, donc des valeurs précises de tous les paramdtres q; -

Les variations en énergie d'une densité d'états sont détermindes
par le terme c(E) qui est formellement identique & celui donné au
v Chapitre II. Néanmoins quand on passe du couplage de N états discrets
avec un seul continuum au couplage avec M dontinuums, les positions
et les largeurs des niveaux peuvent &tre profondément modifides, d'une
part,a cause de l'augmentation des "largeurs" individuelles de chaque ni-
veau - qui est la somme des "largeurs" de ce niveau quand il est couplé
avec un seul continuum Fii = 27 Z:(Véa)z-—; dtautre part & cause des
modifications des termes croisés d'interférence qui vérifient maintenant

1t'inégalité P.? T

i3 I.. (en particulier on a vu au §.1.1.3 que l'on

ii*733
pouvait annuler ces termes d'interférence). BEn conséquence il n'est en

général plus possible de faire apparaitre dans la densité d'états un

pic infiniment fin qui correspondrait & l'apparition d'un état stable.
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1.1.5 Profils d'absorption.

On étudie le spectre d'absorption d'un rayonnement lumineux &
partir de 1'état fondamental. Si le rayonnement lumineux est peu intense
le spectre d'absorption est donné, au premier ordre de la théorie des
perturbations, par la probabilité de transition vers tous les états
d'énergie E correspondant aux diverses voies A de l'hamiltonien
total. Cette probabilité de transition s'écrit alors, puisque les états

IYE) ont été choisis normalisés et orthogonaux
Ay 2
L Il
A

ol D est l'opérateur de transition (dipolaire élsctrique).

Cette quantité, proportionnelle & la densité de force d'oscillateur

totale, peut 8tre calculée en choisissant pour ensemble d'états |W§)
l'ensemble obtenu en utilisant une des conditions aux limites définies

au §.1.1.2.b .

Ia plupart des expériences effectudes mesurent des coefficients
d'absorption ou bien le nombre total d'ions pfoduits, ce qui permet de
déterminer la densité totale de force d'oscillateur. Si de plus on
peut analyser des spectres d'énergie de photoélectrons, des distribu~
tions angulaires ou des taux de polarisétion de photoélectrons [45] il
est possible de connaltre les densités partielles de force d'oscillateur,
associées a chacune des différentes voies de 1'état final. Ia densité

2
partielle de force d'oscillateur est proportionnelle & I<g[DlT§)|

ou ]Yg) est 1'état propre de H qui correspond & une onde sortante

dans la voie A choisie. Dans tous les cas on peut exprimer 1'élément de
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matrice de la transition entre 1'état fondamental g> et un état

d'énergie E correspondant & la "voie A" par :

A ‘ax a véa
<g|p|¥p) =Z e (<g[D]oy> +z ==z <&|p[e;>) (322)
o i i
78 ]
avec |@i> = Iai> + E:PP j‘ Egg l@€> de , 1'état de Fano correspon-
5 -

dant & 1'état discret i mélangé avec les états des continuums non

résonnants.

3i on pose

-iB
- Ve 5
_ <e|pfe;> + ;PPf e <g[pler> de <g|pl2> (53)
q; = : = _ a
2 ) TP ca[nlod> 2 ) T8 <alnlebs
B B B E
g g
on obtient :
EDl?) = ) o b (5) (320)
a
ol ia

B

. TP g,
D (E) = <g|D|o> +ZZ¢:—————-

a E : E - E,
B i i

= <g|D|ch> : (34a)

Le coefficient ai est le paramétre de Fano associé & la résonance i

isolée, quand 1'état |$i> est le seul état discret couplé avec les
continuums [8]. Ce paramdtre de Fano peut &tre considéré comme constant
en énergie avec les hypotheéses faites. On doit noter qu'il se rapporte

a4 1'état prédiagonalisé |§i> de la base de Fano et non i 1'état initial
1¢i> : ce paramdétre tient déja compte des interférences entre états
discrets provenant de 1euf couplage direct et de leur couplage indirect

par l'intermédiaire des états non résonnants des divers continuums.
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Le terme Da(E) est un terme d'interférence associé & la superposition
des différentes voies possibles d'ionisation vers le continuum o : on

peut le réécrire sous la forme :

ia ia —1B
5 (14 ) Bt Z Q- s

D (B) = <g[pfpy> (1 + -

i l i

£) <ng|cpE>

I:-‘:l
t’-jll

(341).

le premier terme de la somme est égal au "terme d'interférence entre

voies d'absorption", ne mettant en jeu que le seul continuum o - il

S

est identique & celui mis en évidence au Chapitre II : il rend compte

des interférences entre le chemin direct pour exciter le continuum o .

le> e-[¢g> et les chemins indirects par l'intermédiaire des états ,5i> ,

|g>-» ,5.) - |¢a> . le second terme fait intervenir les transitions
i E

par le double intermédiaire d'un continuum B#a et des états discrets

|g> - l¢g> »'Iai>-» |¢g> (rappelons qu'il n'y a pas de couplage direct
entre les continuums). Ces trois chemins ne sont pas totalement indé-

pendants mais interférent.

M8me si 1'expression (34) de Da(E> présente une singularité
chaque fois que & =Ei , 1'élément de matrice (32b) est régulier en

énergie : 11 peut en effet s'écrire sous la forme

<g|Dl‘lf}\) —chx <g[D|cpg> +zza}i‘(E) x Ei V;B <g|D,gog> (%2¢)
a ig

ol a?(E) est régulier,
L'élément de matrice de transition {Eq. 32b) se présente sous la forme

-de la somme sur tous les continuums non perturbés des produits c D (E)
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le terme Da(E) introduit les effets d'interférence entre les

différentes "voies de photoionisation" : ce terme ne dépend pas de A ,

ctest-a~dire des conditions choisies pour construire des états propres

orthogonaux,

ak . . ‘
Ie terme cE ne contient aucun effet d'interférence entre les
différentes "voies de photoionisation" associédes & l'opérateur de tran-
sition D . Cependant il introduit les effets d'interférences entre

les différentes "voies d'asutoionisation", traduisant les couplages des

états discrets ]Ei> avec leg continuums. En particulier chacun des
coefficients cgk est proportionnel & Vc(E) , ou C(E) , densité

d'états, est indépendante de o et A .

Ceci généralise les résultats du Chapitre II, §.1.5 : les varia—
tions en énergie de la densité de force d'oscillateur partielle vers un
dtat A, |<ngI\£'g)]2 et aussi de la densité totale de force d'oscilla-
teur zii<g{D]Yg)|2 résultent de deux phénoménes d'interférence de
naturekdifférente. la dépendance en dnergie de la densité d'états
c(E) est lide aux largeurs et aux positions des états propres de 1'hamil—
tonien effectif : ces grandeurs sont donc des facteﬁrs essentiels qui
déterminent le nombre et la largeur des résonances apparaissant aussi
bien dans chaque densité de force d'oscillateur partielle que dans

la densité de force d'oscillateur totale.

En utilisant la relation (34b) on peut écrire la probabilité de

transition partielle

|<alol2) | = Oé (eg" oE") 2, (5).5(8) (35)
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et la probabilité de transition totale

L el ® = L QP B 3 (m) px(z) |. (36)
A a A

Les termes d'interférence entre voies de photoionisation apparaissent
sous forme de termes croisés correspondant & des continuums différents

a et B

Au total la densité de forces d'oscillateur est représentée par
un terme de densité d'états modulé par des facteurs d'interférence .
I1 y a un grand nombre d'interférences qui se superposent et, en géné-
ral, de fagon incohérente, On s'attend donc & ce que les profils d'ab-
sorption associés & la variation en énergie des densités de force d'os-
cillateur, présentent des modulations moins aiguss que celles observées
dans le cas ol un seul continuum est présent (Chapitre II). Il n'est
pas possible de prévoir une forme générale pour ces profils étant donné
le tres grand nombre de paramdtres qui entrent en jeu. On va donc

faire 1'étude de ces profils dans guelques cas particuliers.

1.2 Profils d'absorption dans quelques cas particuliers.

Nous étudions un systdme comprenant deux continuums distincts et
deux états discrets dans deux cas limites. Puis nous revenons sur
1'étude du spectre de photoionisation du rubidium en champ intense
pour mettre en évidence les modifications éventuelles introduites quand
on considére explicitement les deux continuums interagissant avec les

états discrets.
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1.2.1 Profils d'absorption dans un systéme comprenant deux états

discrets et deux continuums.

les états discrets sont notés [@1> et |¢2> ; leurs couplages

avec le continuum 1> sont notés V,_ = < v 1> et V.. = < v 1>
kg0 m - P9 o = PolVI%g

et avec le deuxieme continuum |¢§> : W1E = <¢1|V|¢§> et
WZE = <¢2]V|¢§> . On suppose que les interactions sont constantes

en énergie et qu'il n'y a pas dteffet de seuil.

1.2.1.a Cas f12 maximal ,

Supposons que les couplages solent proportionnels deux a deux,
c'est-a-dire qu'ils vérifient la relation

VigeWop = Top o (372)

Cette relation est, en particulier, vérifiéde quand les interactions
entre états discrets et continuums sont & trés courte portée et que
chaque élément de matrice peut étre écrit comme le produit de la densité
d'états dans les continuums non perturbés et d'une fonction caractéris-

tique de 1'état discret.

les couplages V et W entre les &tats pré-diagonalisés

de Fano l$1> et |52> vérifient la méme relation.

L'hamiltonien effectif s'écrit avec les notations habituelles

- 1 - 1 -

=214 BCRPY
i _ i
BERPY B-3 Ty
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La relation'(37a) est édquivalente & la relation :

FT2_F .F

21 11°r22 (570)

On dira alors que les interférences entre "voies d'autoionisation"

entre les états |51> et |§2> , qui résultent de leur couplage par

1'intermédiaire des deux continuums, sont maximales, On vérifie alors

que tout se passe comme si les deux états discrets étaient couplés a

un seul continuum. En effet la matrice K(E) qui a pour expression

=2 =2 - - - -
7 v 7 . W

E 1E T T 2E E1 El * E2 E2
Bl ~Fo T T2

k(8) =

- - - - -2 )

WL T T

E-E, E-E, E-E,  E-E,

a une valeur propre nulle KX =0 quelle que soit E ; l'autre valeur

A
TR To4T
propre est KM(E> =T -z z ;AE- . Cette valeur propre KP(E) est

1'inverse du coefficient z(E) de Fano qu'on aurait obtenu en couplant
les états |$1> et |$2> au méme continuum par une interaction ayant
pour intensité \ /T2 +W2 et 2452 .

: 1 1 2 2

Les états propres de la matrice K(E) sont alors

W v
AE):——J'——I¢£:>+ 1

[c2 =2 \/z2, =2
\ RS e+

qui n'est pas couplé aux états |$1> et !52> , et

2
o>

W
1 1 1 2
|uB> = — log> + — l9g>
V1+W1 V1+W1

qui est couplé aux états discrets par l'interaction décrite ci-dessus.
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Si chaque niveau ]61> ou ,$2> était seul présent, il serait couplé
au méme continuum |uE> sans &tre couplé au continuum |[AE> . Ies

états propres de 1l'hamiltonien total sont (& un facteur de phase prés)

l\y;‘) = |AE>
=2, 72 =2 =2
" /V1 Lk \/ 2V
et |#) = Ve(®) (2-E)(5-F ){lpE) * T 2> + 5o, |<I>2>}
. - d =2 -2
ou o> =[5> +PPfEf'€ \T7 + ] [ue>
- de -2 -2
et [ay = [g,> + PPfE_a VT lue> .

L'état lYE) peut donec, dans ce cas, étre développé uniquement sur la

base des états discrets et du seul état |uE> .

Le profil d'absorption total & partir d'un état fondamental (g
non perturbé est proportionnel & la densité de force d'oscillateur
totale ; la densité de force d'oscillateur partielle correspondant &
1'absorption vers 1l'état Iwg) est constante en énergie avec les hypo-
theses faites, la densité de force d'oscillateur partielle correspondant
4 l'absorption vers 1l'état IY;) est la méme que celle étudide au
Chapitre II : elle correspond & l'absorption dans un systéme & deux

niveaux discrets couplés & un seul continuum. Ie profil d'absorption

Y

est donc la superposition & un fond plat d'un profil dont la forme géné-

rale a été étudide au §.II.1.5 et représentée sur la Figure 2 du Cha-

pitre II. Ia forme générale des profils est donc conservée méme si les

minimums ne sont plus nuls.

Si seul le continuum non perturbé 1> peut &tre atteint direc-
s

\

tement par la transition & partir du fondamental : <g|D|¢§>==O , les
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largeurs des résonances individuelles sont 2w (V? + Wf) pour la pre-
N - —2 _2 RN N

nidre ( |¢1> ) et on (V2 + w2) pour la deuxidme , le paramdtre de

Fano associé & chaque résonance "individuelle" (c'est-d-dire le para-

métre de Fano qui décrit 1'état l51> ou |52> couplé au continuum

'S ) ntest pas modifié.
g

Tous les effets d'interférence entre voies de photoionisation
recensés au $.1.5 du Chapitre II apparaissent de nouveau dans ce cas
particulier. Les largeurs "individuelles" des niveaux ayant augmenté,
les effets d'interférences entre voies d'absorption apparaissent beau~

coup plus rapidement quand on diminue 1l'écart d'énergie |E -E

1.2.1.b Cas P12 nul,

On peut étudier de la méme facon le cas ou les interférences "entre

voies d'autoionisation" sont minimalss. Ceci survient quand T 0

127

On a vu au §.1.1.3.2 un exemple ol 1'on rencontre cette propriété,
Les couplages des niveaux [$1> et t52> (i1 s'agit des états dis-

crets dans la base prédiagonalisée de Fano) vérifient alors la condition

V., W, =00 (38)

L'hamiltonien effectif est déja diagonalisé ; les deux états propres
de celui-ci sont alors 1'état d'énergie E1, de largeur 2n(V?-+W?)

et 1'état d'énergie EZ de largeur 2n(ﬁ§-+wg) . Chaque état discret

est couplé alors avec un seul continuum :

|$1> avec le continuum |AE> qui se développe sous la forme
ki W
o = —=== o> + === lo2>

T a[E2 .2 2
VY i

<3

+

=1
R
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|52> avec le seul continuum |pE> avec

| v, | 1 W |

pE> = P> + T/ |o
=D =0 E =2 =2 B
\/Vz-sz- \/VZ W2

les deux continuums sont les etats Sropres de lt'opérateur K(E) avec

V1+W1
les valeurs propres K}\(E) = E_—_-ET'
V§+W§
et K (E) = = .
V) E - E2

Les états propres de l'hamiltonien total sont alors

A sin A1
!YE) ppr— (|¢ > + PP Jr
nV% w%

]Ke>) - cos A IKE>

1

in
2
sz

avec ‘tg Ai =~

et ’Wu> =
€

<l
R
+

d -
(f@2> + PP.[‘E-fe Wg Ips)) - cos A2 ]pE)

E-E.
1

L'état [Yg) (resp. [W;) ) peut s'exprimer cette fois encore a partir

du seul état |KE> (resp. [pE> ). Le profil d'absorption & partir

d'un état fondamental non perturbé est donc la simple superposition des

profils correspondant aux résonances individuelles de largeurs

2
2

2% (V? + W?) et 2n (VS + W;) des niveaux |§ > et |52> pris sépa-
rément. Quand un seul continuum ‘@ > peut étre atteint & partir de
1'état fondamental les paramdtres de Fano correspondant & chacun des
profils sont égaux aux paramétres de Fano des mémes états couplés de
facon individuelle au continuum ]¢;> . Remarquons, néanmoins,>qu'il

ne s'agit pas des paramétres q1 et q2 des niveaux initiaux ]¢1>

et |¢2> mais des paramétres correspondant aux niveaux de la base
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intermédiaire de Fano ; la modification peut &tre importante guand les
niveaux [¢1> et [¢2> sont fortement couplés par une interaction

directe (donc réelle) V12 .

I1 y a ainsi une double modification des effets d'interférence :
d'une part & cause de la destruction totale des interférences entre les
états |$1> et |52> qui ne sont plus couplés indirectement par les
continuums : ceci se refléte dans la modification de la densité d'états ;
d'autre part i cause de 1la destruction’partielle des interférences entre
voies de "photoionisation" : il ne reste que les effets d'interférence
"classiques" entre ces voies, qui provoquent la dissymétrie de chaque
profil correspondant & un état discret en interaction avec un seul

continuum,

1.2.1.c Cas général,

Dans le cas général O < (F12)2 <T : on se trouve donc

11'F22
dans un cas intermédiaire. Les deux cas étudiés en a) et b) sont les
seuls cas ou on peut développer les états propres de la matrice X(E)
avec des coefficients indépendants de 1l'énergie. On a vu alors qu'on

pouvailt exprimer chaque état propre de H & l'aide d'un seul état

propre de X(E) et des états discrets.

De 1l'analyse des cas a) et b) vient un résultat essentiel : quand
les effets d'interférence entre voies "d'autoionisation" des états |$1>
et !52> augmentent, les effets d'interférence entre voies "de photo-

N

ionisation” & partir d'un état fondamental augmentent aussi.
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Remarquons enfin, & titre d'exemple, que si 1'état 151> est

couplé Y chaque continuum par le méme couplage V1 = W1 alors on passe

du cas a) maximum d'effets d'interférences quand 1'état discret |52>

est couplé aux continuums par des couplages tels que Vz = WZ , au cas
b) minimum d'effets d'interférence par un simple changement de signe

de 1l'un des couplages (par exemple 62 = —WZ ).

1.,2.2 Profils d'absorption dans un systéme comportant trois états

discrets et deux cdntinuums. Effet Stark de l'atome de

rubidium,

Nous illustrons la discussion précédente en reprenant le modsle
qui nous a servi & rendre compte du nombre et de la forme des résonances
observées dans le spectre de photoionisation du rubidium en champ éléc-
trique intense. Ce moddéle est discuté au §.II.3.2.3 et schématisé 3
la Figure II-14. Ies états qui apparaissent dans ce modele sont des
états de n bien déterminé (par la suite nous n'étudions que le
spectre o g et par conséquent mJ==1/2 ). Ces états sont les états
Stark hydrogénoides : ces états sont soit quasi-discrets et caractérisés
par les nombres quantiques (n , n1 , mz , mS ) avec m£=o et ms=1/2
(état ]mz>) ou m,=1 et ms==—1/2 (état |¢;>), soit trés élargis

formant alors un continuum d'états ( E , m, 5 M ) avec les

17 7k
mémes valeurs de m}Z et mS . Il y a donc deux continuums ( |¢g> et

|m£> ) correspondant aux deux polarisations de spin possibles (ms==I1/2)

des photoélectrons émis. Le continuum ]¢£> n'est pas atteint direc-

tement par la transition & partir du niveau 5 2P3/2 , mz=1 s ms=1/2

puisque 1l'opérateur dipolaire électrique n'agit pas sur les variables
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de spin. Nous avons défini dans notre étude précédente les différentes

valeurs’du couplage des états quasi-~discrets (n , N o, ms ) avec

1772
le continuum [¢E> : rappelons en particulier que chaque état l¢;>
n'est couplé & ce continuum que par 1l'interaction spin-orbite et que

la transition a partir de 1'état 5 2P ne permet pas de peupler

3/2
ce niveau directement (il correspond & un paramé&tre de Fano "individuel™
q=0 ). Les états I¢I> sont couplés au continuum ]¢g> essentiellement
par le terme non coulombien du potentiel central et aussi par l'inter-
action spin-orbite., L'intensité de 1l!'interaction électrostatique est
gfande puisque les états mZ=O correspondent & des états de moment
angulaire £ 0 et que les états S ont un caractdre non coulombien
trés prononcé. Inversement les états quasi-discrets ,¢Z> sont cou~
plés au continuum |¢£> par le seul couplage spin-orbite : nous consi-
dérons par la suite que 1'élément de matrice de cette interaction est

du méme ordre de grandeur que celui qui couple les états quasi-discrets

( |¢;> ) avec le continuum |¢E> . Enfin les états |¢;> sont couplés
au continuum [¢£> surtout par le terme d'interaction coulombienne.

Mais les états qui interviennent sont de moment angulaire 221 (car
mz=1 ) et ce sont essentiellement les états P qui donnent une contri-
bution & ce couplage. Néammoins leur caractdre non coulombien est moins
important que pour les états S , aussi nous choisissons 1'élément de

matrice d'interaction de 1'état [¢;> avec le continuum ]¢£> , plus

petit en valeur absolue que celui de 1'état [¢Z> au continuum |¢g>

Nous avons considéré les niveaux par groupes de trois, les couplages

avec le premier continuum sont notés Vi . Nous avons gardé les mémes
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valeurs pour .les couplages et les parametres de Fano qu'au Chapitre II

(1'échelle d'énergie est arbitraire).

Les états 1 et 3 correspondent aux états quasi-discrets ]¢Z§.

L'état 2 (central) & un état |¢;>.

On a pris E1 = =10 E2 =0 E3 =5
q =4z = 0,318 a, =0
v1 = vz = 0,707 V2 = 0,5

Les coefficients q; ne sont pas modifiés par la présence du deuxidme

continuum car la transition directe ne peut coupler que le continuum

w§> 3 1tétat |g> .

On a choisi pour décrire les couplages avec le continuum |¢E>

(il stagit du terme spin-orbite entre états de mz différents)

et Iw2| €V, ou Voo

Un bon ordre de grandeur du couplage W2 pourrait &tre [W % 0,5

|

(courbes 2-c et d). TNous avons cependant étudié plusieurs exemples

correspondant & des valeurs de ,W différentes et & des signes dif-

N
férents. Le Tableau I reproduit les énergies propres de 1'hamiltonien

effectif, H dans les différents cas étudids. Ies profils corres-

eff '’

pondants sont présentés dans la Figure 2.

La Figure 2~a reproduit pour référence le spectre quand le deuxidme
continuum n'est pas considéré. On note que la résonance ¢;> apparalt
comme une fené€tre de transmission ( q2=O ) creusée dans le profil associé

aux résonances |¢T> et [¢;> ; & cause des faibles valeurs de a4, et
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TABIEAU T

Systeme comportant trois états discrets couplés & deux continuums.

Valeurs propres de l'hamiltonien effectif.

E1 = =10 E2 =0 E3 =5

= 7 = =
V1 0,7Q7 V2 0,5 V3 0,707
9 =058 o _, a5 = 0,318

W, =0 =W, =W

= - i = - i 8 = - i
6(1) 9,707 - 1,553 i %(2) 0,140 - 0,81611 (5= 566 = 1,557

= = ™ =
W, =0,5 W, =0 ;= 0,5

0= -9,488 - 2,334 i & .= 0,145 - 0,802 1  &_.= 4,343 - 2,360 i
= 9,4 534 1 &,)=0,145 - 0,802 1 Fjy= 4,545 - 2,360

w, = 0,5 W, =0,5 W, =0,5

1 2 3
& .= =9,235 - 2,255 i 3.\ = - 1,849 i ¢ . =%3,689 - 2,178 i
(1) 9’ 35 ) 55 i (2) 0,54-6 9 49 1 (3) 3’6 9 2, 7
W, = 0,5 W, = -0,5 Wz =0,5

4)= ~9,609 = 2,555 1 &= 0,012 = 1,577 1 &= 4,507 - 2,352

W1 = 0,5 W2 = 0,707 W3 = 0,5
t = - - i ﬁ = - : % = - .
()= =95105 = 2,167 1 2)= 0,639 - 3,196 1 5) 3,466 — 1,708
W1 = 0,5 W2 = -0,707 W3 = 0,5
% = - — 3 = - 1 . = - .
)= ~9,620 - 2,356 i %2) 0, 2,356 i "%) 4,620 - 2,356
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q3 , ces deux résonances apparaissent aussi comme des trous. Ils sont
& peu prés au centre de chacune des lorentziemnes qui interviennent

dans le facteur c(E) de la densité d'états.

Quand W_=0, cas b (le niveau central n'est pas couplé au deuxidme

2
continuum), la position et la largeur du niveau 2 n'ont pratiquement

pas changé, ILe Tableau T inéique un élargissement des niveaux 1 et 3
@G essentiellement 3 l'avgmentation des "largeurs'" individuelles de

ces niveaux : 2n(V§-+W§) ) et un rapprochement des &tats extrémes. Ia
modification essentielle de la densité de force d'oscillateur correspond
& l'apparition d'un fond continu au voisinage des minimums des réso-
nances 1 et 3 : ces mininums ne sont plus nuls et sont déplacéds de

W2

1 o~ z N Ve . 7’ -
'-—-—E'~ 0,33 . 1les résonances extrémes sont élargies. Néanmoins
V1 +~W‘I

toutes les résonances sont résolues et gardent le méme aspect qu'en 2-a.
Les Figures 2-c et 2-d sont tracées pour une valeur IWZI = 0,5 . 1le
niveau central s'est beaucoup élargi (du fait de son couplage avec le
deuxidme continuum), Par rapport au cas précédent (W2=O) les niveaux
extrémes se rapprochent quand W2> 0, et au contraire s'éloignent

gquand W2< 0 . On retrouve ici que lss couplages indirects par 1l'inter-

médiaire des continuums (termes en -=r par exemple) tendent & rap-

2 23

procher les positions des niveaux, alors gu'un couplage direct les

éloignerait (cf. Chapitre II, §.1.4.1). Quand W2< 0 1l'effet diinter-

a

férence entre "voies d'autoionisation" dfi & ce couplage indirsct est
faible : ls niveau central reprend sa position ‘%23 0 et sa largeur

est quasiment la largeur "individuelle" de ce niveau. Dans lz cas ol
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W2> 0 les niveaux couplés correspondent & des résonances qui sembleut

se recouvrir davantage que dans le cas W2< 0 . Néammoins si on consi-
dére les niveaux deux & deux (niveaux 2 et 3, ou 1 et 2) lss effets
d'interférence entre "voies de photoionisation" sont plus importants
gquand W2> 0 , que dans le cas ol W2< 0 . Aussi les densités de force
d'oscillateur font-ellss apparaltre trois résonances plus marquées dans

le cas 2-c (oh W2> 0 ) gque dans le cas 2=d ( W2< 0 ). Ces résonances

apparaissent toujours comme des trous d'absorption.

Les courbes 2-e et 2-f sont tracées pour IW2| = 0,707 . ILes
effets notés ci-dessus sont encore plus marqués., le cas 2-T ( W2< 0)
correspond au minimum dteffets d!'interférences entre voies dlautoioni-

sation" puisque dans ce cas T 0 : les niveaux couplés ont

23 = Ty3 =
alors tous la méme largeur (égale 3 la largeur individuelle de chaque
niveau). Cependant 1'écart entre lss niveaux reste égal ou supérieur
3 la demi somme des largeurs des niveaux pris deux & deux, Ce n'est
plus le cas guand W2> 0 (Fig. 2—e) : alors les effets d'interférence
entre "voies d'autoionisation" sont maximum : la largeur du niveau cen-
tral augmente considérablemenf : elle devient supdrieure & celle des
autres niveaux ; de plus les niveaux extrémes (1 et %) et les niveaux
(2 et 3) entre lesquels l'effet d'interférence est maximum se rappro-
chent. Néammoins, ici encore, les effets d'interférenée entre les
"voies de photoionisation" sont plus importants que dans le cas précé-

dent : la résonance centrale continue d'apparaitre de fagon peu marquée

we
et & une hauteur ~ ‘52"5 . Au contraire, quand 'W2< 0 (Z—f) les
W2 + V2

effets d'interférence sont faibles : la résonance centrale disparalt

presque complétement,
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De fagon générale les effets d'interférence entre les "voies d'au~
toionisation" se traduisent par des modificafions des largeurs., Ies
effets d'interférence entre "voies de photoionisation" se superposent
aux précéddents ., Lorsque l'intensité des couplages du niveau central
n'est pas trop importante (Figs. 2=-c et d) les résonances continuent
3 apparaitre comme des trous d'absorption ( q @est faible ou nul),
Elles apparaissent moins marquées que dans le cas ou on ne considére
pas le second continuum |¢£> (Fig. II—15—a) car elles se superposent
a2 un fond continu, mais leur nombre et leur forme approximative n'a pas

beaucoup changé.

1.3 Rapports de branchement.

Quand la transition & partir de 1'état fondamental g> est d'in~
tensité faible, on peut calculer pour chacun des continuums non pertur-
bés une probabilité par unité de temps de laisser le systéme dans un
état d'énergie E de ce continuum, Chacun de ces taux de probabilité
est proportionnel au carré du module de 1'élément de matrice l<ng|Yg)|2
ou ITE) représente 1'état propre du systéme total correspondant & une
onde sortante dans la voie a (§.1.1.2.b). Dans un systéme déerit par
N états discrets couplds & deux continuums on définit le rapport de
branchement comme le rapport des taux de probabilité par unité de temps

correspondant & chacune des voies possibles :

|<a|n]¥2) |

E) = (39)
T el 1

Si, comme c'est le cas dans l'exemple de la photoionisation du rubidium

en champ électrique intense, les deux continuums correspondent a deux
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| Pe” 192>

e > <-4 -->

FIGURE III-3

Rapport de branchement pour un systeéme

comportant un état discret et deux continuums.
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états de m ~différents, ce rapport de branchement est 1ié au taux de po-

larisation de spin des photodlectrons émis et varie avec leur énergie.

1.3.1 Un état discret couplé & deux continuums.

Considérons tout d'abord 1l'exemple d'un état discret l¢> couplé

2> par les couplages <¢|Vl¢é> =7V et

a4 deux continuums I¢é> et |¢E

<¢IVI¢§> =W . Le systeme est excité faiblement & partir d'un état
fondamental Ig) : on suppose que l'élément de matrice de 1l'opérateur
transition entre cet état et le deuxiéme continuum est nul :

<g|D[¢§> = 0 . On note la transition vers 1l'état discret <ngl¢>==D

et la transition vers le premier continuum <g|D|¢é> =d (Figure 3).

V2 VW

E-X% E-E
P 9

A partir de la matrice de réaction K(E) =
2
VW W

E-X% E-EF

9 9

décrivant le couplage indirect des deux continuums par 1'intermédiaire
de 1'état discret |¢> , on peut calculer les états propres du systéme

perturbé (§.1.2.1) .

Le premier état décrit une onde sortante dans la voie 1

2
(E~E )-dinWw .
1 v ~ 1 iw VW 2
vg) T E-&x &> + E - %% log> + E - & lc”E>
9 P P
avec é@ = E(p - iJI(V2+W2)
Vi 1 W 2
et |o> = |g> + I_’PJrE-E' lpg,> & + PPIE_E, oz, > @&

(par la suite on néglige lss effets de déplacement liés aux parties

principales).
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le second état correspond & une onde sortante dans la voie 2

- _ig vl
(E Ecp) iV 5
- &x Pp> -
?

W - inVW (1
T |a> P> +
®

2
]YE) = tE-gx 198
P

Par conséquent avec les hypothéses faites on peut calculer le rapport
de branchement

(#.0)%+ (x VW d)2
(d(E—ECP) +DV)2+ (m e d)2

92/1(E) = (40a)

ou encore si on définit le parametre de Fano q correspondant &

1'état discret |g> en présence du continuum ,¢é> seul, q = n(iV
2.2

2
TV W2 (qf+1)

(E-Eq)+nV2q)2+n2 Wt

p2/1(E) = (40p)

le rapport de branchement est donc représenté par une lorentzienne

dont le centre est déplacé en E¢-n'V2q et dont la largeur est liée
au seul couplage avec le deuxiéme continuum 2% W2 . le pic de ce rap-
port de branchement apparait 3 l'emplécement du minimum de Fano du
spectre obtenu quand on excite le systime réduit & 1'état discret |g>

et un seul continuum l¢é> .

C'est ce dernier systéme que l'on considdre dans un mod&le approché
ne tenant pas compte du continuum [¢§> : le profil de Fano associé est
centré en EQo , de largeur 2n V2 et de parametre gq . La présence du
continuum I¢§> modifie 1la section efficace partielle associée a la
vole 1. La largeur de la structure augmente et prend la valeur
T'=2n (V2+W2)'. Ie profil est la somme d'une lorentzienne [centrée en

Wt

5 5o d2 ] et d'un profil de Fano
(vo+w")

EQ de largeur I et de hauteur
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2
centré en E_, de méme largeuwr I , de paramdtre Q = q z > et de
? Ve
2 2
hauteur 5 5.5t 11 4 .
(ve+w©)

L'ionisation vers le continuum 2 se fait toujours de fagon indirecte
par 1'intermédiaire du niveau l¢> (puisque ce continuum n'est pas excité
directement & partir du niveau fondamental). IL'absence d'interférence
dans 1l'ionisation vers le continuum 2, se traduit par le fait que la

section efficace partielle ,<ng|W§)l2 présente un profil lorentzien

V2W2 2+1 2
symétrique de largeur I' , centré en E¢ et de hauteur d” .

(V2+W2)2
L'état discret I@) est excité 3 partir du niveau fondamental ]g>
soit directement, soit par l'intermédiaire des états du continuum [¢é> .
Le taux d'ionisation de 1'état |[¢> vers le 2bme continuum est pro-
portionnel & W2 . Le taux d'excitation de 1'état |¢> est égal au
module carré de 1'élément de matrice du couplage effectif liant les
états g> et ]¢> et tenant compte des deux voies d'excitation pos-
sibles : excitation directe |g> — |¢> et excitation par 1l'intermé-
diaire du continuum lg>-» l@é) a']¢> . Il stagit de 1'élément de ma—-
trice non diagonal de l'hamiltonien effectif associé au systime & deux
niveaux discrets [g> et ]¢> et égal & D~-ind V. Ce taux d'exci-

tation est parfois appelé "fréquence de Rabi effective" de la transition

Ig) - ,¢> [32]. le numérateur de l'expression (40a) du rapport de
branchement Wz.(D2-+n2<f2V2) représente bien le taux d'ionisation
vers le second continuum par l'intermédiaire de 1'état discret |¢> .
Le dénominateur de ce méme rapport de branchement peut s'éerire sous

la forme du module carré de l'expression d(E-—E¢-Fi1tW2) + DV ; ceci
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.
! I

FIGURE TITI~4 : Rapport de branchement p2/1
Systéme & trois niveaux discrets couplés & deux continuums ; le

second continuum ne peut &tre excité directement.
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traduit 1l'effet d'interférence associé aux deux voies possibles : la
transition directe Ig) - l@é) et la transition indirecte [g>-» ]¢>-e
|¢é> par 1'intermédiaire de 1'état |¢> . Cet effet d'interférence

est "diiué" car 1'état intermédiaire n'est pas exactement 1'état discret
l¢> , mais le continuum de largeur 2x W2 formé par 1'état |@>

"élargi" par la présence du deuxitme continuum ]¢§> .

Quand la transition ne couple pas directement 1'état fondamental
a 1'état [¢> » q=0 : 11 n'y a plus d'effet d'interférence dans 1l'io-
nisation vers 1l'un ou l'autre des continuums, Ia probabilité de tran-
sition vers 1'état IW%) est représentée par un trou d'absorption de

profil lorentzien centré en E¢ de largeur x (V2+W2) et de minimum

2, 2
non nul ( g d2) . La probabilité de transition vers IYE) a la
VvV +W
forme d'une lorentzienne centrée en E¢ . le rapport de branchement

™

92/1(E) est également centré en m¢ . On peut remarquer que c'lest

pour cette énergie E¢ gue le couplage indirect entre les deux conti-
nuuns représenté par la matrice K est maximal. Quand q est infini-
ment grand, on ne peut atteindre 1l'un ou l'autre des continuums que par
1'intermédiaire de 1'état [p> ; les deux continuums se comportent donc

de la méme fagon., Ie rapport de branchement est constant en édnergie :

les populations des deux continuums sont proportionnelles.

1.3.2 Cas général,

On peut étendre cette discussion au cas ol plusieurs niveaux dis-
crets sont en interaction : si les niveaux couplés (états propres de

lthamiltonien effectif) sont bien sépards, localement le rapport de
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branchement aura la forme décrite ci-dessus : c'est le cas pour les
Figures'4-b, e et £ pour 1l'énergie E1 < <10 (les positions des ni-
veaux et leurs couplages correspondent respectivement aux positions et
couplages des niveaux dans les courbes 2-b, e et f) ou méme E3 45,
Quand les niveaux couplés sont trds proches les phénoménes d'interfé-
rence sont prépondérants : les courbes 4-e et 4-f tracées pour Wy> 0
(maximum d'interférence) et W,<0 (minimum 4!'interférence) montrent

les modifications des rapports de branchement au voisinage de la deu~

xiéme résonance E2~ 0.

Dans l'expérience‘de photoionisation du rubidium en champ électrigue
intense, le rapport de branchement est 1ié au taux de polarisation de
spin des photoélectrons émis (rapport du nombre d'électrons dont la
projection de moment magnétique de spin ms==—1/2 au nombre d'élec-
trons m_= +1/2 ). Cce rapport reste toujours inférieur & 2 . Il est
maximal au voisinage des états discrets., ILe cas de la Figure 4-b au
voisinage de E,. est & considérer i part : dans ce cas le rapport de

2

branchement devient infini : tous les électrons ont la polarisation

-1/2 pour E::E2 , mais ceci n'est pas d'un grand intérét pratique car,

alors, si la densité de force d'oscillateur partielle vers le conti-

nuum 1 est nulle, la densité de force d'oscillateur partielle vers le

continuum 2 est trés faible.
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1.4 Phénoménes de stabilisation.

1.4.1 Modele étudié.

Quand au moins deux états discrets interagissent avec un méme conti-
nuum, on a pu mettre en évidence des phénoménes d'interférence entre les
"voies d'autoionisation" qui, lorsqu'ils sont totalement destructifs,
aboutissent & la stabilisation d'un état : cet état est découplé du
continuum et est alors discret. Quelles sont les modifications que 1l'on
peut attendre quand deux états discrets, états propres de 1'hamiltonien

HO , sont couplés & deux continuums différents ?

On peut étudier ainsi le couplage par un rayonnement laser intense

de deux états autoionisés interagissant avec des continuums atomiques

différents [32] ou encore 1'interaction d'un état autoionisé avec un

état discret en champ électromagnétique intense quand on tient compte

\

de la fluorescence, c'est-a-dire de 1l'émission spontande & partir de

1t'état autoionisé [34, 36]. I1ya toujours.un couplage entre les dif-
férents continuums ; nous le considdrons dans cette partie comme faible
et donc négligeable (nous indiquerons dans la partie 2 de ce chapitre

comment on peut tenir compte de cette interaction).

Nous considérons donc un modéle trés général ol deux Stats discrets
l¢1> et |¢2> sont couplés & deux continuums -|¢;> et Al¢§>
par les couplages : V1(a) = <¢1|VI¢;>
v (e) = <¢2IV|¢;>
W (E) = <¢1|VI¢§>
W,(e) = <9, [V]p>

Ce modele est présenté sur la Figure 5-a.
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FIGURE IT1T-5

Systéme comportant deux états discrets couplds & deux continuums

a) Schéma général / . .
) general (0 _ . interaction

. . s e .
b) Couplage de deux états autoionisés e et e §lectrostatique

par un rayonnement laser intense 4 > rayonnement
. AAANNNNN R4

c) Autoionisation et fluorescence pour un état 1aser

discret e coupléd & un autre état discret g
wwwr> fluorescence

par un rayonnement laser intense ~
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Dans le premier exemple (Fig. S—b), ]¢1> et ]¢2> sont deux
états aﬁtoionisés,de parité différente, couplés par un champ intense de
fréquence w/2n . Les états |¢1> et |¢2> sont les états propres

de l'hamiltonien HA (atomique) + HF (champ libre) :
]¢1> = ]e,nw) ]¢2> = [e',(n—1)w>

ol |e> et ]e'> sont deux états autoionisés de l'atome, n le

nombre de photons dans le mode du champ supposé unique.
1 2
]¢€> = |e1,nw> et |¢¢> = |e2,(n-1)w>

sont les continuums couplés aux deux états précédents.

Les couplages V1(s) et W (a) sont des interactions coulombiennes

2
internes & l'atome et responsables de l'autoionisation des états le)
et Ie'> . L'élément de matrice W1(a) est 1'élément de matrice de
lt'interaction atome + champ qui correspond & la photoionisation (& un
photon)_de 1'état [e> : 11 est proportiomnel i la racine carrée de
1'intensité du champ électromagnétigue et & 1'élément de matrice di-
polaire <e]D|82> . Il en est de méme pour V2(€) qui est 1'élément
de matrice de l'interaction de 1'état atomique ]e') avec le conti-~
nuum d'états |a1> par recombinaison radiative stimulée & un photon.
V12 désigne le couplage par le champ élactromagnétique entre les deux
états I¢1> et ]@2> . V12 est proportionnel & VI et & 1'élément

de matrice <e}D|e'>

Dans le deuxidme exemple (Fig. 5-c) 1'écart l¢2> est aussi état
propre de HA+HF , [¢2> = |e,(n—1)w,o> ol O dindique que les autres

modes de champ élsctromagnétique sont vides. De méme le continuum
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|¢;> = 151,(n—1)w,0> est un continuum "atomique". Le couplage Vz(a)
est responsable de 1'autoionisation de 1'état |e> . L'état |¢1>
esf un état discret de 1l'atome |¢1> = ]g,nw,O) qui.est couplé au
continuum |¢;> par ltinteraction HAF (photoionisation), donc V1(€)
est proportionnel a VI et & 1'élément de matrice <g]DIa1> . ILe

. 2 . 4 c
continuum |¢€> est le continuum de "fluorescence" associe 3 1l'etat

excité |¢§> = ]f,(n~1)w,wh> ol wy représente un photon dans un
état d'énergie hu%_=s , de nombre d'onde et de polarisation gquelcongue.
Wg(a) couple 1'état |@2> a4 1'état l@§> par l'interaction HAF mals

indépendamment de 1l'intensité du champ laser de fréquence %% :

2n|W2(e)[2 est la largeur naturelle de 1'état |e> . On a supposé
que l'état ]f> et 1'état !g> sont différents. L'état |[g> n'est
pas couplé au continuum de fluorescence l@i) : W1(a)=:0 . les dewx
états discrets |g> et [e> sont couplés par le rayonnement laser ;

V12 est donc proportionnel & VI et & <g|ple> .

On peut, dans le cadre du moddle trés général et schématisé sur la
Figure 5-a,calculer quelle sera 1l'évolution des populations des états
[@1> et l¢2> 31 on suppose par exsmple qu'd 1'instant initial
le systine est dans 1'état |¢1> . On peut en déduire le "spsctre
d'énergie des photoélectrons” JiaﬁE) en régime statiomnaire (t- 4o )
dans chacun des contiauums, Ce spectre est soit celui des photoélectrons
(continuum |¢;> dans less deux exemples), soit celui des photons de

' . 2 -y
fluorescence (contlnuum l¢€> dans le deuxizme exemple).
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1.4.2 Evolution des populations.

L'hamiltonien effectif correspondant au systdme des dsux Stats

|¢1> et l¢2> couplés,est calculé suivant la méthode du §.1.1.3.a

i i
-3 Ty Vi2=3 Mo
i i
Viomz Tyo Ey-3 Tao

avec Pij = 2% (Vi.Vj+-Wi.Wj) ; on a inclus les effets de déplacements

B T .
dans 1 E2 et 712

On peut calculer l'opérateur évolution du systéme U(t) en prenant

la transformée de Fourier de 1l'opérateur résolvante

G(Z) = z

les valeurs propres de l'hamiltonien effectif sont notdes :

s i,
E:=§'[u +E -—2-\1—'

118, +Tp,) % /

5 r.,2.1/2
{[EFEz'E (1111'P22)]2 + 47, - 1 __;_2.) } ]

1"

On obtient alors en faisant les hypothéses habituelles (Chap. I et II)

1 5 -iE+t
@[l = gy x |53 Ty o
4 -—

i —1E_t
-(E =B +=T_) e

(v.-Xr ) -iEt  -iE t
<¢2|U(t>|¢1> = (éi__é-)12 e T -2 7)) . (41)

Les populations des états |¢1> et l@2> évoluent donc avec les temps

caractéristiques 1/F+ et 1/T et présentent en général des oscillations
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de Rabi & la fréquence (&+.;é_)/ h. Les relafi&ns (41) sont wvalables
si aucune des valeurs propres de l'hamiltonien effectif n'est réelle,
Nous avons'vu au Chapitre II qu'il était possible gqu'il en soit ainsi :
la condition de stabilisation (§.II.2.1, Eq. 1a) traduit qu'il
existe une supsrposition cohérente des deux Stats |¢1> et |¢2>

(en 1'occurrence 1'état de Fano |52> ) telle que son couplage avec

le continuum soit nul.

Quand deux continuums sontbprésents, cette superposition cohérente
des états |¢1> et P |&> = cos ,¢1>-+sin.e |¢2> , est couplée
au continuum |¢;> paf

V =cos © V1(a) + sin & V2(s)

et au continuum l¢§> par

W = cos 6 W1(a) + sin @ Wz(s)

la condition V=0=W qui exprime la stabilisation de 1l'état o

ne peut &tre vérifide que si

W, - =
| V1 2 V2W1 0

clest-a~dire (§.1.2.1) & condition que les couplages vérifient

I1 ne peut y avoir stabilisation d'un état que lorsque les interférences

entre voies de couplage avec lss continuums (voies d'"autoionisation™)

sont maximales (dans ce cas, on a vu au §J.2,1que l'on pouvait combiner

les états des continuums de sorte que tous les états discrets soient

couplés seulement 3 un seul et méme continuum). ‘Dans tous les autres
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cas la destruction partiélle des interférences dues & la présence de

plusieurs continuums amdne la disparition du phénoméne de stabilisation.

Si on passe dans la base prédiagonalisée de Fano, c'est-i-dire
dans la base qui diagonalise la partie réelle de 1l'hamiltonien effectif,

celui~ci s'écrit :

E1-%f11 '%fm
'%1:12 Ez'%fzz ’
On peut facilement montrer que
1:12=1s12—2'(P22"F11) +P_s122'(E1"E2)
avec Q= \/Z\/’é + (E1—E2)2 .
la condition f12:=0 peut étre dcrite sous la forme
(B-By) Ty =Ty, (T, -T,)) (42)

qui a la méme forme que la condition de stabilisation (§.II.2.1, Eq.1a)

pour deux états couplés & un méme continuum. Mais, sauf dans le cas ol

les interférences sont maximales (P1§=:P .P22), cette condition n'impli~

1"

que pas une stabilisation, mais seulement que les états couplés ont pour largeur :

=Ty, i =Ty

(43)

_ . 1 2 2y1/2
et T, == (I, +T_.) ((1"11-1*22) +41"12) .

1
2 1" 22

H

Dans le cas ol une des deux "largeurs" initialss est ires petite devant

1'autre ( P22 <K P11 ) alors la relation (42) traduit un phénoméne de

"stabilisation" au moins relative (c'est-i~dire une augmentation de la

stabilité) : la largeur d'un niveau couplé est au plus égale i F22
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1§=_=O ), et la désexcitation des niveaux 1 et 2 se fait essen-
1

tiellement pendant un temps trés long de 1l'ordre de T - Dans le cas

(quand T

du premier exemple (Fig. 5-b) ol le systéme met en présence deux états
autoionisés, on pourra définir une probabilité d'ionisation par unité
de temps (vers 1'un ou l'autre des continuums sans distinction) par la

constante I (pour des temps t >> éL').

Dans le cas général ceci n'est pas possible : en particulier quand
P11 et F22 sont du méme ordre de grandeur,la relation (42) ne tra-

duit pas du tout une condition de stabilisation,méme relative.

On peut dire en conclusion que la présence d'un deuxiéme continuum

détruit en partie ou totalement les effets d'interférence entre "voies

d'autoionisation”" responsables de l'apparition d'un état stable.

1.4.3 "Spectre de photoélsctrons" observé dans ls continuum ,¢é> .

1.4.3.a Méthode de la résolvante.

On peut calculer par la méthode de la résolvante quelle est la
population & l'instant t d'un état d'énergie E d'un continuum (par

exemple ,¢;> )

i
kF (E-% +2 22) + (V-3 I11.2) Vs ~iE%

(E—E+)(E—E_)

Il

<<p;3!U(t)lq>1>

1 .
v, (E.-E, 2 Top) + (V=5 Ty5) 7, e'lE+t\

(®, -E)(E,-E_)

i )
v, (. 'E2+2 Tpp) + (¥ 12’Er12) V2 T

(E_-8)(E_-E,)
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La population du continuum présente donec toujours des oscillations

de Rabi. Si Im T, £ 0 quand t - 4o , la population du continuum

devient stationnaire : ceci traduit le caractére irréversible du pro~

cessus d'excitation d'un continuum et nous permet de définir un 'spectre

de photodlectrons" (§.II.1.3.2). On a en effet, en ne gardant dans l'ex-

pression précédente que les termes de la premidre ligne, les autres

s'annulant :

J, (E) = 1im |<¢1IU(t)]¢ >|? (44)
foo . E 1
— 4oo
v, B-8)+v, V.12 ++[v.r._-v. T ]2
Yy 2’ T atad Yy topm Yo Ty

2 2
lz-E,|° [E-E_|

L'expression de ce spectre de "photoélectrons" diffire de celle trouvée
au Chapitre II quand un seul continuum était présent par le terme

1 2
7 (v1 T..-V. T )=

2 7z
55 5> Tys 7r-(F I -P12) au numérateur. Quand les

11722
effets d'interférence ne sont pas maximaux ( F1§ # P1 T ) il n'y a

17722
V12.

v
plus de minimum nul (3 E_ - 2) dans le spectre de J1w(E) .

2 V1

Ia présence du continuum fait en général disparaitre les interférences
totalement destructives entre les voies d'ionisation l¢1>‘» |¢é> et
]¢1> - I¢2> - ,¢é> a cause de la présence de tous les autres chemins

2 1
lo,> = log> = lo,> = lop>

La forme de la courbe J*w(E) dépend essentiellement du terme

du dénominateur, c'est-a-dire de la densité d'dtats c(E) . Suivant

que les niveaux couplés + et =~ sont ou non séparés (leur Scart

é; —'é; est supérieur, du méme ordre de grandeur ou plus faible que

), J se présente sous la forme de deux ou d'une résonance.

1eo
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1.4.3.b Méthode de Fano.

On peut retrouver l'expression de ces spectres par la méthode de
Fano : en effet si [Y(t)>> décrit 1'état du systéme 4 l'instant +t ,
quand le systéme a été préparé 3 t=0 dans 1'état ]¢1> , la popula-
tion de 1l'état |¢;> 4 l'instant t est le carré de 1'élément de

matrice suivant

-iE't
<<9E|\y(t)>> _Z I@El\r ) a (“') &' (45)
ou I ) désigne les états propres de l'hamiltonien total H (Eq 2)

A A A
) = LadE) lop + L a3 Iof>

o

A d
+ 7 g, PP jiE'fa <aa|K]BE‘> |¢:>

et donc en remplagant dans l'expression (45)

N
<;1|‘I’g,) = et 8(B-E") +LCB>\ IE|K|BE'>

E'-E
#

on obtient

- ' STt
<cpml\Y(t)>> _z ;7‘ a};(E) MY Z PPf R EE 2 a};(E') B g
- "

en procédant comme au Chapitre I (§.3,2,3) pour des temps t — +e0

—i ¥
<cpE1|\1f(t)>> ~ Za};(E) e 1Bt (cE”‘-in chx QE|K|BE>)
to+400 A B

ou encore,en utilisant la définition du "déphasage" dans la voie 1

(Bq. 11) =-m Z P Gl BE> = tg 6}\(E) oA ,la relation (45) devient
8 E 1 E

LN

a t — 4o

<¢E|\y(t)>> ~ Z a"(E) -iEt cé}\ (1+1 te 6~(E)) .
. 1
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L'expression (45) est valable quelle que soit la condition choisie

pour normaliser les fonctions d'onde Iwg) . En particulier on peut

choisir la condition d'"onde sortante" définie au Chapitre I :

tg SZ(E) =1 pour A#a et
cg}\(1+i tg 5;(]3)):1 pour A=qa .

Alors <¢élw(t)>> = a?=1(E) g MET

quand t - 40,

Lelépectre de photoélectrons" J1uﬂE) peut s'écrire sous la forme simple

7. (8) = [}~ (®)]? (46)

Cette relation généralise la relation (Eq. II-1-16 et II—1—21).

On aurait pu utiliser la relation (46) pour définir les coefficients
a?(E) de 1'état de Fano [wg) : "leur carré représente le spectre
d'énergie du continuum A quand le systéﬁe a été préparé dans 1'état i
Ceci aurait permis de définir la condition de normalisation dite d''"onde
sortante" indépendamment de la forme explicite des fonctions d'onde &

z grand. Cette définition est particuliérement bien adaptée au cas
ol le "spectre de photoélectrons" est en réalité un spectre de photons,
car alors il n'est plus possible de décrire la fonction d'onde corres—

pondant & un état discret de l'atome plus un photon, par une combinaison

lindaire d'ondes entrante et sortante.

On peut montrer en passant par la "base intermédiaire" de Fano
(états [51> et l$2> ), en utilisant les expressions de EQ(E) don—
nées §.1.1 (BEq. 7) et la condition de normalisation indiquée, que 1l'on

retrouve explicitement la forme (44) pour l'expression de J1«KE).
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L'enregistrement direct d'un spectre de photoélectrons est diffi-
cile car il nécessite une grande résolution en énergie. Cependant il

est possible d'explorer une quantité proportionnelle au spectre des

photoélectrons en réalisant une.expérience de double résonance [35, 36,

62] : le systéme atomique composé des états |e> y fe'> ou |g> (et
lf> si on tient compte de 1'émission spontande) est excité & partir

de 1'état fondamental >|O> par une radiation laser monochromatique de
pulsation w1 variable d'intensité faible (ou encore par une transi-
tion & 2 ou 3 photons) et résonnante avec la transition lO>-e |e> .
D'autre part les états |e> et e!'> sont couplés par une radiation
laser w intense et elle-méme quasi-résonnante. Si on suppose que la
radiation laser de pulsation w1 est suffisamment peu intense, on peut
définir une probabilité par unité de temps d'exciter un des continuums

|¢é> . Si, de plus, seule la transition |O>-» [e) est permise, alors

cette probabilité de transition est donnée par la régle d'or de Fermi :

elle est proportionnelle a |<O|D|e>]2. a?(E)IZ ol a?(E) est le
coefficient du développement de 1t'état |Y;) de Fano sur l'état

](p1> = Ie,nm> avec E = Ee—EO—oo1 . Dans le deuxieme exemple que nous
avons décrit (o |e> est un état discret fortement couplé & 1'état
autoionisé |e'> par une radiation laser de fréquence w3£m1 ) on peut
mesurer le taux d'ionisatidn par unité de temps (par exemple en comp-

tant le nombre d!ions ou d'électrons formés) et ainsi décrire le spectre

w.
J1“£E) en faisant varier la fréquence du laser sonde ?% .

Dans le premier exemple (oh les états e> et e'> sont deux

états autoionisés), si on mesure le taux de formation des ions seulement,
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on mesurera en réalité J1KKE) + sz(E) , Scit le spectre total des

photoélectrons. Pour mesurer séparément 1l'un des deux spectres, il
faudrait associer & la premiére une autre mesure portant sur les carac-
téristiques autres que 1'énergie (distribution angulaire par exemple)

des ions formés,

1.4.4 R6le joué par 1l'émission spontande dans 1'étude de 1l'auto-

lonisation induite par laser.

Nous nous intéressons dans la suite & la description du "spectre

des photoélectrons" dans le deuxidme exemple présenté au début de ce

paragraphe [34, 36].

1.4.4.2 Disparition du phénoméne de stabilisation.

Si on ne tient pas compte de la largeur naturelle de 1'état auto-
ionisé, le systéme comprend uniquement les états ]¢1> = lg,nw) et

!¢2> = ]e,(n—1)w> couplés directement par 1'interaction V12 et au

continuum d!'ionisation le1,(n—1)w> . Il existe une condition de sta~
bilisation vis-&-vis de 1l'ionisation seulement, que 1l'on écrit avec nos
notations (Eq. 1a, §.II.2.1)

2)

SO (a7)

2
(E1—E2).V1.V2 =7, (v1-v

Dans le modele décrit, V est proportionnel & la racine carrée de

12

1tintensité VI , de méme que V1 , alors que V2 est indépendant du

Vi

;—ETFE , comme noté au

rayonnement électromagnétique. Ie rapport
Chapitre II, est le paramétre de Fano q qui caractérise le spectre

d'absorption du systéme quand le champ est d'intensité faible. Ia
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7

condition (47) détermine I'existence d'une intensité critique Ic :

celle—ci est lide au désaccord E1--E2 qui est égal a Eg—Ee+irw =6,
2 V.2
;. . - Ic_ _ , .
On peut écrire alors que & = qmn V2 (ﬁ%{ > quand I_.IC . On écrira
de facon générale V2 = V2 . L 1 + 5 . la guantité T = 2% V2
1 2 I, 2 a 2
an2

représente la largeur de 1l'état |¢2> due au phénomeéne d'autoionisation.

Si on tient compte de la largeur naturelle du niveau |e> , Clest-2a-

dire de son couplage avec le continuum de fluorescence If,(n—1)w,wx>

(ol |f> et |g> sont deux états discrets différents) le phénoméne

de stabilisation n'est plus possible. En effet la "largeur" du niveau

|¢2> est alors

2 2 N 2
P22 = 21 V2 + 27 W2 (ou 27 W2 est la largeur naturelle Fr )
et ', =2n V2 (en effet W,=0 , le niveau [g) n'est pas couplé

11 1 1
au continuum de fluorescence du niveau |e> ), par conséquent

2
r = '
I,,=2m V.V, etona foujours T, # Tygelsy

3i la largeur naturelle est petite devant la largeur d'autoionisa~
tion (ce qui est généralement le cas) la condition (47) est voisine
de la condition (42) pour lagquelle f12==0 et les deux niveaux couplés
+ et =~ auront pour "largeur!" les largeqrs des états de Fano ]51>

et l$2> . Ceux-ci diagonalisent la partie réelle de l'hamiltonien

effectif et sont couplés au continuum d'ionisation par les couplages

<¢é|V]51> V1 cos © + V2 sin € = V1

<cp£}|Vlg_o2> = -V, sin 6 + 7V, cos 6 =7,

et au continuum de fluorescence par
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<_(p§lV|g_o1> =W, sin 0 = W,

I

G5|T[5,> =W, cos 6 =,

ol cos & et sin 6 sont les éléments de la matrice de passage dans

la base de Fano des états.

les largeurs 2= W? et 2n'W§ des niveaux de Fano dues & leur couplage
avec le continuum de fluorescence sont donc toujours inférieures & la

largeur naturelle du niveau autoionisé, Quand on passe au couplage

critique V., =0 le niveau ]52> est stable vis-&-vis de l'ionisation

2

mais il reste couplé & un continuum, celui de fluorescence : ceci expli-

que pourquoi la stabilisation disparait. Ie niveau l$2> ‘se désexcite

uniquement par émission spontanée de photons ; la probabilité de fluo-

3

rescence est inférieure & celle de 1'état non perturbé l¢2> quand

I=0 . Quand la condition de stabilisation vis-a-vis de 1'ionisation
S V2
est satisfaite cos & = |[———— ¢t
V2+'V2
1" 2
T =T =onW x V§ % =&
= = - S —————— ’ p—l
22 - 2 V12+V§ - 2

5 V2 pour I=Ic (48)
on W
+V2) 22 g
2 2 2 ’ + 1
2

b 1}
I
L
]
]
el

1= Ly=2m (Vf
V1-FV

Le niveau le plus étroit a une largeur inférieure 3 la largeur naturelle
alors que l'autre a une largeur qui est de l'ordre de grandeur de la
somme des largeurs des niveaux Itp1> et [cp2> . Co@e le niveau =~

a toujours uﬁe largeur non nulle, le pic correspondant dans la densité
d'états ne peut pas &tre infiniment fin. D}autre pért,le minimum nul

dans le "spectre de photoélectrons" (minimum de Fano),qu'on a mis en
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évidence quand seule l'ionisation est possible, disparait (i cause du

) % 0 dans l'expression (44) du "spectre de

2
terme W2 (P T T 2
4 117722 12

photoélectrons"). La structure du spectre de photoélectirons au voisi~
nage de la condition de stabilisatioh était due & la "convergence', au
méme point,du pic fin présent dans la densité d'états (interférences
entre "voies d'autoionisation") et du minimum de Fano (interférences

destructives dans les "voies de photoionisation"). Il y a donc, quand

on tient compte de la fluorescence, une modification importante du

spectre de photodlectrons au voisinage de ce point de "convergence"

[34].

1.4.4.p Spectre de photodlectrons,.

L'expression générale du spectre de photodlectrons est la suivante

2 V6 2
T 2 2
T iolE) = > 5 [(e+a)” +47] (49a)
-2, 1% [2-2 |
. V4 Wg Iy E-E,
ou =3 Y====T7 et £ = >
2 V2 a T V2
v
12
et T2 vy

1°2

y désigne le rapport entre la largeur naturelle Fr = 2% W2 du niveau

2
|¢2> et la largeur due & l'autoionisation Pa = 2% Vé .

k!

Prenons le cas ou les deux pics de la densité d'états sont bien
séparés , c'est-a-dire choisissons un paramdtre de Fano trés grand

et le rayonnement suffisamment intense pour que V12 >> P11 et P22 .
\

les positions des pics sont alors les énergies des états propres de

Fano E1 et E2 . Le spectre des photoélectrons lui-méme se présente
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sous la forme de deux résonances bien sépardes : leur édcartement

E1 —Ez ,augménte avec l'intensité du rayonnement :' il s'agit de l'effet

Autler-Townes.

Par souci de simplicité nous prenons le cas ol le rayonnement
laser est résonnant & = E1 —E2 = 0 ., Dans ce cas l'intensité critique

Ic correspond & la condition V? = V2 et x vreprésente l'amplitude

relative du rayonnement x = -iL .
V c

Avec les hypothéses faites ( qg>> 1 et x > &-) les deux va-

leurs propres de l'hamiltonien effectif sont :

= Ty 2 “Vg 2
E+=E1—1—2—'=(E1+qx-nV2)—1 > [(1+x) +v]
T T V2
= 22 2 . 2 2
E =E,-1i-3 —(E1-qan2)-1 > [(1-x)° + ] .

Chacun des pics du spectre des photoélectrons a pour expression au

voisinage de E1 :

q2(x+1)2 + 72

1 E'E1
J (E) = avec g, =
oo 2.2 2 1 2 2 1 2
407 n" W, €]+ [(142)° + 4] n v,
et au voisinage de E2
2 -
, [32+q(1-x)] +72 E-E,
J1°°(E) i 4 2 n2 V2 52 +l [(1 X)2+ ]2 T T T V2
4 2 f27g \ 2

(49b).

Le pic centré en E1 est lorentzien et de largeur f1 Au voisinage

-
de 1'intensité critique (x~ 1) ce pic est large, sa largeur est de

l'ordre de f1 ~T

1 11 +1"22 , et dépend peu de la largeur naturelle l"r ,

T -
tant que le rapport ¥y = -l-_,-£ < 1 . La position E
a

linéairement avec la racine carrde de 1l'intensité du rayonnement. Ie

1 de ce pic varie
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poids total de cette lorentzienne Nﬁ représente la probabilité pour

qu'un photoélactron soit émis avec une énergie comprise dans un inter-

valle de largeur P114-P22 au voisinage de E1 , c'est-a-dire qu'il
S0it émis par l'intermédiaire de 1'état de Fano Ia1> . On peut montrer
1 Y Y2 2 2
que no=5[1- S+ 7 [(142)% +q7]
(1+x) q“(14x)
soit N ~i[1 -t ] our I~1I
172 4 Y P ~ e

Le pic centré en E_. peut &tre représenté par la somme d'une

2

lorentzienne et d'un profil de Fano. Son aspect n'est pas le méme quand
on tient compte ou non du déeclin radiatif de 1'état {e) . Quand la
fluorescence est négligeable (y:O) , son profil est un profil de PFano,

de largeur T trés faible quand l'intensité est voisine de 1'inten-

22
29

sité critique.; le paramétre de Fano associé est Q = T - Quand

I~I || devient trds grand : le "spectre de photodlsctrons" est

dans ce domaine d'énergie une lorentzienne trés étroite de poids N2

indépendant de x : N. = Ce poids est égal & la probabilité pour

1
2 2
qu'un photoélectron soit émis par 1'intermédiaire de 1'état [52>

Quand 1l'intensité se rapproche de l'intensité critique, la largeur

f22 du pic tend vers zéro et sa hauteur devient infiniment grande.

Alors que les photoélectrons émis avec une énergie voisine de E1 sont

.. o 1 . ‘ .
associés au temps caractéristique ?r—- , ceux émis avec une énergie
. 11
voisine de R sont associés & une constante de temps beaucoup plus

2
grande Fl_ . Pour observer ces photoélectrons il faut attendre des
22 ‘
temps supérieurs & Fi— gui tend vers +e gquand I - Ic . Lorsque .

22
1'intensité passe par la valeur critique, il n'y a plus du tout de
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photoélectrons émis par 1'intermédiaire de 1'état ]52> . On retrouve

bien qué 1'état |$ > est un état stable et que sa population est
——Eg—— 2

égale 3 ——-EL——'= 1 . Quand I =TI ,la moitié de la population du
c2 2 2 c
V1 +V2

systéme initialement préparé dans 1'état ]¢1> , S'ionise par 1l'inter-

médiaire de 1'état l$1> et a une énergie voisine de E 1'autre

1 2

moitié reste "emprisonnde" dans une superposition cohdrente d'états

discrets.

La structure générale du'spectre de photoélectrons" observé pour
différentes intensités du champ électromagnétique est présentée sur

la Figure 6-1 publiée par Agarwal [34]. Lorsque I croit, l'écart

entre les deux pics croit proportionnellement & 2q7tV2 L ;5 l'une

2 {1,

des résonances (Ez) s'élargit, 1'autre (E1) s'affine, l'aire des

pics restant égale et constante.

Si maintenant on tient compte de la fluorescence ( y#O ) le profil

observé au voisinage de Ez pour I~Ic est profondément modifid :

le spectre présente toujours une résonance trés étroite, de largeur
f22 =T VS [(1—x)2+y] . Quand I—»Ic (x-1) 1la largeur diminue et

;} ; simultanément la hauteur du pic décroit

. =c 1
d 1 1 = —
tend vers la valeur 1"22 >

2 2 2
¢ (1-x)° + v
2 2 .2
qQ ©® V [(1-x)2-+y]2

selon la loi H ~ A l'intensité critique,

2
cette hauteur ne dépend pas de vy B = —E;;%?—js , si bien que
qQ ® V

2
lorsque la condition q >> 1 est vérifide on peut dire que le pic

disparait mresque compldtement. ILa Figure 6-2 présente les variations

de H , pour différentes valeurs de 1l'intensité x2 et de la largeur
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naturells vy [34]. Sur la Figure 6-=1 on reporte la modification de

la hauteur du pic fin quant y = 0,1 .

Le nombre de photoélectrons émis avec 1'énergie §2 diminue donc
fortement quand 1'intensité se rapproche de 1l'intensité critique. Il
¥ a alors compétition entre l'ionisation et la flucrescence : la largeur
du niveau |§2> due & la fluorescence devient du méme ordre de grandeur
que la largeur due & l'ionisation , celle-ci s'annulant eh I= IC .
La désexcitation de 1'état ]$2> se fait de fagon préférentielle par

émission de photons.

t.4.4.c "Spectre de fluorescence”,

Le spectre de fluorescence correspond, avec nos notations, au

spectre sz(E) associé au continuum de fluorescence l¢§> . Le sys-

teéme étant dans 1'état ]@1> & l'instant initial, le spectre de fluo-

rescence a pour expression

n2 Vg x2 Y (q2+1)
J. (E) = : . (50)

5-2,% 527

Avec les mémes hypothéses que précédemment, 1'effet Autler-Townes se

manifeste dans l'aspect du spectre de fluorescence. Celui-ci comporte

deux pics bien séparés, d'écart 2q.7 Vg 'éL et de profil lorentzien
c

L'un, centré en E est large, l'autre centré en E_ est étroit.
17 2

= 2
Le rapport des hauteurs du pic fin au pic large est Eil_ = 11132—-i;L

qui est treés grand devant l'unité quand on passe & la condition de
stabilisation. Ia Figure 7, tirée de la référence [36] compare la

structure du "spectre de photoélectrons" (7-1) & celle du "spectre de
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fluorescence" (7—2), pour une intensité I voisine de 1l'intensité cri-
tique, dans'le cas ol ¥y =0,1, Pour I = IC la résonance étroite du

" spectre de photoélectrons disparait, alors que le spectre de fluores-
cence présente une résonance tres intense. les pics fins apparaissant
dans les deux spectres au voisinage de E = EZ sont reportds sur les
Figures 7-1b et 7-2b pour diverses valeurs de I . Lorsque le proces-
sus d'autoionisation devient négligeable (I~ Ic) 1tintensité du pic
de photoélectrons devient minimale et simultanément celle du pic de
fluorescence devient maximale. La hauteur du pic fin varie trés rapi-
dement avec 1'intensité du rayonnement quand on passe i l'intensité
critique., C'est la désexcitation par 1'intermédiaire de 1'état |§2>
qui est surtout responsable de 1l'émission des photons., Ceux—ci sont
émis en nombre important essentiellement quand 1'ionisation décroit
brusquement (le systdme se désexcitant toujours totalement soit par
ionisation, soit par fluorescence). la probabilité pour qu'un photon
soit émis avec une énergie quelcongue est égale i Nb =‘["“” sz(E) dE .

-0

Quand &=0, gq tres supérieur & 1'unité et l'amplitude du champ

supérieure & 1/q , on a

2 2 2
N =X q +1 Xy (g“+1)
_5" +

P Cl=12%+y] 2 P[(=+1)%47]

Le premier terme correspond au nombre de photons émis par 1'intermé-
diaire de/l'état [62> : il est prépondérant : c'est lui qui détermine
les variations de Né avec 1l'intensité x2 . le deuxiéme terme est
trés petit devant le‘premier (tant que y << 1 ), & lt'intensité critique

il vaut ~ %- : 1l correspond au nombre de photons émis par 1l!'intermé-

diaire de 1t'état l$1> . La probabilité pour qu'un photon soit émis
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est maximale gquand on passe a la condition de stabilisation, elle vaut

alors Nb ~ %~+%-. Quand on passe de . y=0 & une largeur naturelle non

nulle, toute la population qui était "piégée" dans un état stable |§2>

est retrouvée sous la forme de photons de fluorescence. Lorsque l'in-

tensité I varie, la loi de veriation de N en fomotion de x =VTI'
C

est donnée en premiére approximation (quand y << 1 ) par une lorent-

zienne centrée en IC , de demi-largeur 'W? et de hauteur éﬂ (Fig. 6-3).

Quand on ne tent pas compte de la largeur naturelle, la probabilité totale
pour qu'un photoélectron soit émis (en attendant un temps suffisamment

long) reste égale & 1 quelle que soit 1'intensité du couplage sauf pour
2
()
2

2
compte de la fluorescence, la probabilité pour qu'un photoélectron soit

x=1 (I:]@) ou il tombe brusquement & =-%(, Quand on tient

c
(V'1 )2+ v
émis est égale 3 N1 = 1-Né . Ila courbe de ses variations avec 1l'am-
plitude de x acquiert une largeur proportionnelle & Vﬁ . Au couplage

critique la position du trou n'est pratiquement pas modifide (& un fac-

teur %- prés). Loin du couplage critique 1'émission spontanée est
négligeable devant l'ionisation (ce ne serait pas le cas si on avait
pris au départ une largeur naturelle de |@2> du méme ordre de grandeur

que la largeur d'autoionisation y~ 1 ).

La condition de stabilisation décrite au Chapitre II se manifeste

par une compétition importante entre photoionisation et photodmission.

I1 apparait donc impossible de recueillir un grand ncombre de photo-
électrons d'énergie bien définie, la fermeture de la voie d'ionisation
se traduit par une augmentation du nombre de photons émis au détriment

de 1'émission de photoélsctrons.
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On peut étudier de facon plus générale le spectre des photodlectrons
et des éhotons quand d'autres processus que l'émission spontande sont
en jeu (fluctuations de phase du laser, collisions entre atomes auto-
ionisés [64])ou méme quand la fluorescence se fait vers 1'état initial
Ig) [34, 63]. Cependant cette étude ne peut pas &tre faite avec le
modéle simple que nous avons décrit et doit utiliser les propriétés de

la matrice densité.
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2. Effets '""nouveaux'' introduits par le couplage entre différents états

du continuum.

Dans ce qui précede nous avons considéré un hamiltonien H = HO-+V

pour lequel les états propres continus |¢;> de H_. ne sont pas couplés

0
entre eux par l'interaction résiduelle. Ies états propres ]Tg) de H
sont construits, par les méthodes développées en 1, & partir des états

l¢g> . En général les états [¢g> ont une interprétation physique

simple.

Si les états |¢g> sont couplés entre eux par l'interaction V ,
on peut déterminer (Chapitre I) les états continus IYg) , états propres
de Q HQ (oﬁ Q est 1l'opérateur de projection sur les états continus
de HO ) : les états de H sont alors construits par les mémes méthodes
4 partir des états ]w“) . Néanmoins en général les états fYa)

E E

sont trés différents des états propres [¢;> de Ho et souvent leur

interprétation physique n'est pas simple.

Ie but de ce paragraphe est de metire en évidence 1'importance
des phénoménes liés & la perturbation Q VQ . Pour cela nous compa-
rons, dans 1'étude de quelques observables, les résultats obtenus par
diagonalisation de l'hamiltonien total H = HO+-Q VQ+PVQ+Q VP+P VP
et ceux obtenus en considérant 1'hamiltonien approché Ha =H-Q V Q.
Dans certains cas nous montrons gque les résultats peuvent &tre trés
différents : c'est dans ce sens gque nous pouvons parler d'"effets nou-

veaux" introduits par le couplage entre les états du spectre continu,

Comme nous l'avons souligné dans 1'introduction de ce chapitre,
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1'étude que nous allons faire est indépendante de la nature des conti-

nuums mis en jeu

2.1 Systeme comportant deux continuums couplés et un état discret.

Nous considércns tout d'abord le cas ol le spectre de 1'hamiltonien
HO est constitué uniquement de deux continuums, notés l¢;> et [¢§> ,
et d'un état discret |p> d'énergie E¢ . L'interaction résiduelle
V= H--HO couple d'une part l{état discret ]¢> aux deux continuums,
d'autre part les états appartenant & des continuums différents ; on

suppose que les éléments de matrice de V sont factorisables.

On peut alors écrire :

W1(€) <¢,V]@;>

2
<|vlp>>

V1 v1(s)

N T (
dz(e) V2 ‘2‘6)

1 2
1 —_ —
W12(s,s ) = <¢€|Vl¢£,> =W v1(€) vz(e’) .

On se propose d'étudier 1'évolution des propriétds de 1'état auto-

ionisé |p> en fonction de 1'intensité du couplage W12 entre les

continuums.

2.1.1 "Stabilisation" ‘et déplacement de 1'état quasi-discret.

Dans ce paragraphe nous étudions plus spécialement les modifica—
tions qui affectent la position et la largeur de 1'état autoionisé
quand le couplage W12 ne peut &tre négligé. En effet il existe deux
processus distincts d'ionisation & partir de 1'état ]¢> mettant en

Jjeu respectivement les continuums l¢;> et ]@§> et associds aux lar-

2 2
geurs P1 = 27 W1 et P2 = 27 W2 .
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Utilisant le formalisme de Fano, il est possible de construire

les états propres de Q H Q = cl'est-ad-dire de prédiagonaliser les deux

continuums. On a montré (§.I.2.2.3) que la matrice <ielK]jE> décri-

vant 1l'interaction mutuelle des deux continuums e est domnnée par

/wz F2(E) v1(E) v1(s) W V1(s) vg(E)‘
1
X
-7 (8) 7 (8) W
\y v1(E) vz(a)‘ W2 F1(E? vz(E) vz(a? L F1<E F2<E W
(1)
Vi(a)
olt Fi(E) =PPf o .

. Les états propres de lthamiltonien Q H Q peuvent &tre construits

de la fagon suivante

I\zf}‘) =

[Z '> + Z a f—-l—b——<i€ KIJE2 Icpi> ds]
\/1+11:2 k2(g) L1 i, OF E-e &
(2)

ol KK(E) (A::? ou 2) désigne la valeur propre de la matrice
<iE]K|jE> assoclée au vecteur propre E:dgE [¢;> .
' i

les deux continuums [wg) étant états propres d¢e Q H Q , la

largeur acquise par 1l'état |@> est donnée par

Ay (2
r(Ecp) = 2n§ |<cplv]\yE)lE:E
soit 2 2
N e F.(E )2
rE) =2 ) 1 v.d%<v.<> (6,) s ) .
o n’}\=1 1+7t K}\(E 1% i lECp lE(P +K)\ ECP v, Eq}

ette expression est valable dans le cas d'un couplage faible entre

1'état discret et les continuums, c'est-a-dire lorsque l'on peut
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négliger les variations des éléments de matrice de V , sur des inter-
valles d'énergie de 1l'ordre de grandeur de P(E¢) . On peut noter qu'il
existe a priori des phénomenes d'interférence entre les deux voies

lo> - |¢;> et |o> - |¢§> associés aux deux modes différents de

déclin pour 1'état |@> .

Lorsque les deux continuums sont "plats" et qu'il n'y a pas d'ef-
fet de bord, Fi = Fj = 0 ., Dans ce cas IKXI = lW.v1v2| = IW12I et

ces phénomdnes 4d'interférence disparaissent dans l'expression de F(E¢>

2n(W2+W2) T +T
re) = —1 25 -1 2 (3)
P 2 .2 2 .2
| 14w W12 t+7 w12

F1 et F2 désignent les largeurs associées au couplage de 1'état dis~

cret avec chacun des continuums non perturbés.

Le couplage entre les deux continuums a pour effet de diminuer la
largeur de 1'état quasi-discret, par rapport i la valeur FO = (F1-+F2)

obtenue en négligeant le couplage entre les deux continuums.

w12
Lorsque le couplage entre les deux continuums devient trés intense
(w12

faible, de l'ordre de (T

>> 1) , 1'état quasi-discret "se stabilise", F(EQ) devenant tres

1+-F2)/ (n2 W1§). Au cours du temps la popu-
lation du systeme oscille de fagon préférentielle entre les deux conti-
nuums et les phénoménes associés i la désexcitation de 1'état discret

par ionisation vers l'un ou l'autre des continuums sont d'une importance

beaucoup plus faible.

lLa diminution de la largeur T provient du facteur —
1+ n2 K%(E)

que l'on associe & la densité partielle d'états d'énergie E , notée
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CA(E) , dans le continuum perturbé IWA) . En effet le poids des états

E
non perfurbés d'énergie E , |¢;> , dans 1'état lwg) est
1 A2 1
c (E) o ——————me e Z d ! om e ———— . (4)
A 2 _2 : iE 2 .2
1+m KK(E) 1+ 1 K)\(E)

Ce facteur CK(E) apparalt dans le calcul de toute grandeur A(E)
faisant intervenir le projecteur lwg)(wgl , quelle que soit 1l'obser-

vable considérée., De facon tout & fait générale, la densité d'états -

définie selon (4) -~ dans un continuum perturbé,est inférieure & la den-

gité d'états dans le continuum initial non perturbé. On peut comprendre

l'origine de cette densité d'états en étudiant le cas d'un seul conti-
nuun periurbé (§.I.2.1). L'étude de la forme asymptotique de la fonc-
tion d'onde d'énergie E montre que perturber un continuum conduit a
ajouter & 1l'onde incidente normée |¢§nc> une onde diffusée |¢§if>
également normée, de poids n2 KZ(E) proportionnel & 1l'intensité de
la perturbation, et déphasée de m/2 par rapport & l'onde incidente.
Pour conserver la normalisation de la fonction d'onde perturbée |TE)
- c'est-a~dire l'amplitude de la fonction d'onde dans la zone asympto~

L
tique - il faut introduire le facteur de normalisation [1 7 KZ(E)]2

_ 1 inc _ dif
%) = [1+72 £2(8)]% D(PE > = mK(B) og >]

I?Law
le déplacement A(E@) de 1'état discret dfi aux différents cou-
plages est donné par

2
A(Eq)) = z PP[

A=1

& |(p|v]¥))|? (52)
9

2 2
- ) e [l — v &, (vy(e) vy >—7—;Fi.(€)
TG E ~¢ ol Pt S TR RS SN

o] 1+-n2 Ki(e) i
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Cette intégrale peut &tre calculéde dans le cas de continuums gquasiment
plats stétendant infiniment loin en énergie (on peut par exemple repré-

senter les fonctions v?(a) et vg(a) sous la forme de fonctions
2

G.
paires -Er&—z' ol g les déplacements F1(e) et F2(e) sont
e°+ of me oy
deux fonctions impaires Fi(e) = —5———5'). On peut toujours considérer
£° + 0% ,
i

dans ces conditions que E¢ 20 . Il suffit de garder,dans le terme
entre crochets de l'expression (5a) de A(E¢) , les termes proportion-
nels a Fi(s) , fonction impaire de 1'énergie. De plus les valeurs

propres de K(E) vérifient KA<E) == W12(E) et les coefficients

A A A 1 A A
diE sont pour A=1 , d1E = d2E =73 et pour A=2 , §1E = -d2E =75 i
on note que
Z AA z A2
K (e) &) dy =W (e) et K (E) [ 17 =0 .
A A
On obtient alors
2 WV,V
d
A(E = O) = - —12 f_a_ [vz(e) F (€)+v2(a> F (&:)] .
P 2.2 € 1 2 2 1
1+7 W12

En utilisant la relation (11) de la référence [8] qui est rappelée i
1'Appendice A du Chapitre I, on peut montrer que l'intégrale est égale

s 2 2 2 .
a =« v1(E¢) v2(E¢) soit

W, W,. W

A(E % 0) = -on° ——12—2 | (50)
¢ 1-+n2 W 2
12

le couplage W12 entre les continuums induit un déplacement de

1'état discret. Quand IW augmente, l'amplitude du déplacement

12l

crolt, passe par un maximum égal & = V1V2 pour ln w =1 et dé~

12l

crolt ensuite vers zéro. Dans le cas de continuums plats, sans effets

de bord, l'apparition d'un déplacement non nul pour 1'état discret est
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caractéristique de l'existence du couplage entre les continuums. Ila

dépendahce en énergie des continuums prédiagonalisés [wg) ne peut
8tre négligée, le poids des états [@2) non résonnants (agéE) varie

en effet trds rapidement avec l'énergie au voisinage de e€=E selon

. . 2
la loi l%@ﬂi} (éq. 2).

€

2

En conclusion, lorsqu'un état discret est couplé & plusieurs
continuums qui interagissent entre eux, une analyse qui ne tiendrait
pas compte explicitement de ces interactions conduirait & des résultats

srronés,

Ainsi, pour décrire les caractéristiques des résonances étroites
observées dans les spectres de photoionisation d'atomes alcalins en
présence d'un champ électrigue pour des énergies inférieures & la li-
mite d'ionisation en champ nul, on peut introduire comme hamiltonien

HO lthamiltonien de l'atome d'hydrogdne soumis & un champ électrique

extérieur, Ies états propres de HO sont, soit des états quasi-discrets

correspondant & une valeur élevée du nombre quantique parabolique n,

soit des états trds élargis (continuums), caractérisés par des valeurs

de n1 plus faibles. L'interaction coulombienne, entre 1'électron

optique et 1l'ion alcalin une fois ionisé, couple entre eux les différents

états propres de H Ie couplage d'un état quasi-discret avec les

0"
continuums permet d'expliquer l'existence de résonances étroites : par

contre la largeur de ces résonances dépend de 1'intensité de la pertur-

bation couplant les différents états du spectre continu de HO . Un

calcul préliminaire de la largeur des résonances dans différents spectres
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d'atomes alcalins effectué en négligeant la perturbation des états du
continuum, a conduit & des largeurs "théoriques" bien supérieures 3
celles observées dans les spectres du rubidium et du sodium. Par
exemple, dans le cas des résonances m£=O du sodium, les largeurs
théoriques sont dix fois plus grandes que celles mesurées [67]. Dans
un tel probleme il est impossible de négliger la perturbation des &tats
du spectre continu, en particulier pour les états m£=0 associés i des
orbites tres pénétrantes. Seul un calcul complet permet d'interpréter

les résultats expérimentaux [65, 66].

L'analyse que nous avons effectuée dans ce paragraphe montre que

si on néglige le couplage W12 entre continuums, on surestime la
largeur des états quasi~discrets d'un facteur dé 1'ordre (1+—n2 W1§) .

2.1.2 Profils observés dans les spectres d'absorption en présence

d'un rayonnement peu intense : Application aux résonances

observées dans les spectres de photoionisation d'atomes alca-
lins en présence d'un champ électrique : interaction spin-

orbite et champ magnétique terrestre.

2.1.2.a Paramétre de Fano.

On suppose maintenant que le systéme perturbd ]¢> , ,¢;> et
[¢§> , décrit dans le paragraphe précédent, est couplé & 1'état fondamen-
tal [g> par un rayonnement lumineux peu intense. On se propose d!'étu-~
dier la variation des profils observés dans les spectres d'absorption,
lorsque l'intensité du couplage W,_. entre les deux continuums varie.

12

Si la dépendance en énergie des éliments de matrice de 1'opérateur
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transition D résulte de la variation avec 1l'énergie de la densité

‘ ’ . ‘ i ‘o
d'états dans les continuums non perturbés I¢€> , on peut écrire

1
4,(e) = <g|nlp> = a, v (e)
2
d,(e) = <g|Dlg2> = 4, v,(e)
D =<g|Dlp> .

L'état discret |o> étant couplé aux deux continuums prédiagona-

lisés, fY2=1) et lW2=2) , le paramdétre q de PFano, associé & la

résonance est donné par

de
ER—s

<g|D|o> +z PPf <g|Dl‘I{Z)(‘EZ\|V]cp>
A

q =
nZ<g[D|\yg )(\y;‘ |7 ]e>
A R R

or E. =A(E )+ E
R ) P

Dans le cas de continuums plats, sans effet de bord, on peut,

comme dans le paragraphe précédent, évaluer l'intégrale apparaissant

dans l'expression de gq .

2 2

| T W12(w1d2+W2d1) f+m W5

qg=1{D - > s X . (6)
tem W2 | n(W1d1+W2d2)

Lorsque l!'intensité du couplage W12 entre les deux continuums
varie, les profils existant dans les spectres d'absorption se modifient.
En effet les trois paramétres caractéristiques de la résonance - position,
largeur et paramétre ¢ - dépendent de W . Dans le cas de continuums

12

plats, sans effet de bord et non couplés, le paramdtre ¢ est donné par

=D/ n(W1d1 +W2d2)
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Lorsque la transition [g> — |¢> est permise ( DZO et q,%0 ),

si W1é crolt , le parametre q varie de fagon non monotone et
‘ ‘ s my2
présente un extremum égal & a, = qo(1— (W12) ) pour la valeur carac-
w,d,+W.d
e s m_ 12 21 .
téristique du couplage W12 == -
Lorsque W12 devient infiniment grand, q varie selon la loi

1~ q, n2 W1§ si bien que le produit q.I' reste constant et égal &
qo PO : le spectre présente un profil lorentzien d'autant plus étroit

que IW est plus grand.

12I

Lorsque la transition [g> — [¢> n'est pas permise, le paramétre

qo est nul. En l'absence de couplage entre les deux continuums, la

résonance apparailt comme un "trou" d'absorption ou une "fenétre de

transmission" dans le spectre. L'existence d'un couplage entre les
deux continuums modifie de fagon spectaculaire le spectre d'absorption.

Pour un couplage

En effet, le parametre g est proportionnel & W12 .

suffisamment intense, lql est tres grand : le spectre présente

W
-12
une résonance apparaissant comme un pic d'émission ayant un profil

2
12 °

lorentzien, de largeur variant comme 1 /W

2.1.2.b S3pectre de photoionisation Stark du rubidium.

Perturbation dve & l'interaction spin-orbite.

Reprenons l'interprétation des résonances observées dans le spectre

de photoionisation de 1'état 5 2P =1 mS==+1/2 de 1l'atome de

3/2 4
rubidium en présence d'un champ électrique. Dans les paragraphes II.3.,2.3

N

et III.1.2.2 nous avons négligé les effets associds & 1'interaction spin-

orbite W12 qui couple les continuums ( E , n, , m, ms==+1/2) et

1
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( E,n ms==-1/2 ). Cette hypothése est valable dans la mesure

1’m'e 1A
ol 1l'interaction spin-orbite est une interaction faible devant l'inter-

action électrostatique associée au caractére non coulombien du potentiel

N A

central, De plus il s'agit d'une interaction & courte portée ( 1/1‘3 ol
r désigne la distance entre le noyau et l'electron optique) n'agissant
qu'au voisinage du noyau et affectant peu les états du continuum. Dans

ce modele le continuum mS==—1/2 ne peut étre atteint directement par

N

absorption & partir de 1'état |g> , c'est-ad-dire de 1'état

2
5 P3/2 =1 m_=+1/2 (d2=0) .

Dans un premier temps on peut étudier séparément les caractéristi-
ques (I, A, q) de chacune des résonances correspondant soit aux états

|¢+> de nombres quantiques ( n , n, , mz , mS==1/2 ), soit aux états

1

o> (n,n ms==-1/2 ). Un état |¢> peut &tre excité

10 %
directement & partir de 1'état 5 2P3/2 :+ D est non nul. Ie couplage
W. avec le continuum ]¢£> caractérisé par ( E , n, mz , ms==—1/2 )

n

dfi & 1l'interaction spin-orbite est plus faible que le couplage W1 avec

\

. + ~ . . . .
le continuum ]¢E> dii a 1'interaction coulombienne. Ie couplage spin-
orbite entre lés continuums, W12 » modifie le parametre @, associé a

‘ + e ¢
la résonance l¢ > considérée isolément :

W,,.W

12° 2 2 .. 2
q+“‘10+(1““qO o )
2
+
ol q. = -2 est le paramétre de Fano de cette résonance quand
O+ nWid,l
W12 = 0 . La modification est du méme ordre de grandeur que celle

concernant la largeur F+ s PO(1-n2 W1§) : elle fait intervenir
1t'interaction spin-orbite comme une correction du deuxieme ordre. Un

état |¢-> ne peut 8tre atteint directement & partir de 1'état |g> : D=0
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si bien que le paramétre est nul si on néglige le couplage entre

LT

les continuums. Pour la résonance associde & cet état, W, représente

1

le terme de couplage spin-orbite avec le continuum l¢g> et W_. repré-

2

sente le terme d'interaction électrostatique avec le continuum ,@E> .

Quand les deux continuums sont eux-mémes coupléds par 1'interaction

W
W12 » le paramétre de Fano de la résonance est : q = -7 ﬁ%g-- 5 -
. - 1

Ce parametre est, en premidre approximation, indépendant de 1'in-
tensité du couplage spin-orbite, mais dépend du défaut quantique par

le terme W2 .

Nous avons déji montré (§.II.3.2) qu'il est impossible d'analyser
le spectre de photoionisation'stark de l'atome de rubidium en étudiant
séparément les différentes résonances. Reprenant le moddle déja étu~
dié qui comporte trois états discrets et deux continuums (§.III.1.2.2),
nous pouvons évaluer un ordre de grandeur de l;interaction spin-orbite
W12 qui couple les deux continuums, en fonction des valeurs des autres

paramétres (cf. Figures III-8 et 9).

Dans 1'étude de 1l'effet Stark de l'hydrogéne, le spectre de’ HO

est un spectre continu, ce qui traduit le phénoméne d'ionisation par

champ, Chaque état du spectre de l'hamiltonien HO correspondant 3

un moment magnétique de spin ms:=1/2 ou ms=:-1/2 peut 8tre repri-

senté par une fonction d'onde qui s'éerit au voilsinage du noyau sous
* P N % s

la forme [49] : g (r) =1 c*(r) £, (r) o ¢ (E) est la densité

d'états d'énergie E , ms=:i1/2 et f+(r) est une fonction des coor-

données et du spin, inddpendante de 1'énergie E .
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FIGURE ITI-8

Spectre de photoionisation de l'atome de rubidium

p c . . . + -
en présence d'un champ électrique pour des polarisations o ¢

du rayonnement excitateur et du rayonnement photoionisant.

Rb6le joué par le couplage W12 entre les deux continuums.
A défaut quantique des états 4=0
gp interaction spin-orbite des états =1
et état discret m,=0 ms=1/2
p~  état discret m£=1 ms=_4/2
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Si 1'ionisation par champ est faible (état de nombre guantique
parabolique n, élevé), l'état est quasi-discret. Ia densité d'états
présente alors une résonance lorentzienne de largeur r, centrée
en Ei . Cette résonance est associde & 1'état 9, (ou ¢_) introduit
précédemment., Si l'ionisation par champ est importante, 1'état est
éiargi : on pourra considdrer que‘l'ensemble des états (par exemple
ms==-1/2 ) forme un continuum si la largeur de ces &tats est de 1'or-
dre de grandeur de leur espacement en énergie. Celui-ci, noté A , est
donné par la périodicité des résonances ¢ (ou ¢ ) dans le spectre.
L'interaction spin-orbite couple les états correspondant & des nombres
quantiques m qui dzfférent au plus d'une unité. Cette interaction
étant & courte portée (en j%g ) elle ne fait intervenir en premigre

r

approximation que les fonctions d'onde au voisinage du noyau. L'é1lé-

ment de matrice de couplage s'écrit

+ - _ V¥V 3 !
<cpE,lAlcpE> =Ye_(E) \[?_{_(E ) & o -

Sa dépendance en énergie ne provient que des termes de densité d'états.
I2 grandeur gs o qui caractérise le couplage est indépendante de
1'énergie et par conséquent des largeurs des états couplds. Ie couplage
entre états du continuum a donc pour élément de matrice au voisinage des

c - +
deux résonances ¢ et o
/2 r./2

(B-E_ )2 <->2 (218 )%+ <+>2}

g
0
<CPErlA’(P-m> = = {

Si lss largeurs F+ et I' sont grandes, de l'ordre de A , on pourra

considérer que cet élément de matrice est pratiquement indépendant de

1'énergie
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g g2
W2 = <of Ao ]? s =2 . 2 2. 220
12 = g [2Pg7 ] =T I, "T 2,2

et représents l'interaction spin-orbite qui coupls lss continuums

7
412
ms==+1/2 et ms:=—1/2 . Si on considere maintenant le couplage d'un

. s s - < c + £ o
niveau quasi-discret ¢ avec le continuum d'états Pgr » OR peut écrire

1'élément de matrice au carré de ce couplage sous la forme
2 + - 12
i2(s0) = [ It Ialep|?

et par conséquent, aprds intégration sur ls profil lorentzien de la réso-

nance ¢ ,

2
€ r /2
200, 8.0 +
W2(E ) = - » .

I .2
2 +
. [ -—
(E E+) +(‘2)
En faisant toujours la méme hypothdse sur la largeur de 1l'état ¢: y
le couplage est indépendant de 1'énergie et vaut

2
gs.O

2
we(gr) = X
NZ(E )

1
X -

Ceci nous peimet d'évaluer l'ordre de grandeur du couplage entre

lﬂT12 ,
les continuums ms=:+1/2 et ms==—1/2 ,en fonction de la valeur choisie

pour l'interaction spin~-orbite couplant un état discret et un continuum

associés & deux valeurs différentes du nombre quantique m

Nous avons vérifié que le profil n'est pas modifiéd lorsque 1'intensité
de l'interaction spin-~orbite W12 est ainsi déterminéde : avec les va-

leurs numériques choisies dans le modéle d du §.1.2.2

W, ~ 0,0728 (unités arbitraires).

I1 n'en serait pas ainsi si 1l'interaction W12 était beaucoup
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plus intense. ILa Figure (9) présente la modification apportée au profil
dans le cas d'un couplage relativement intense entre les deux continuums :

la valeur choisie est IW12l==O,5 . On observe alors une diminution

importante de la largeur des états quasi-discrets (1+-n2 W1§ ~ 3,5) H

d'autre part l'intensité du fond continu diminue dans le méme rapport.

Ie profil dépend des phénoménes d'interférence entre voies de photo-
ionisation, qui sont profondément modifides suivant le signe de 1'inter-

action W12 . Mais dans les deux cas la résonance centrale, qui était

N

associée & un trou d'absorption en 1l'absence du couplage entre continuums

(qo =0) apparait maintenant comme une "raie d'émission" intense et

étroite de profil dissymétrique. Elle est associde 3 un paramdtre

W
~ 2 .
> - = - -+
q T W12'W1 : q_ =3 1,57 sulvant que W12 0,5 .

2.2,2.c Spectre de photoionisation Stark du sodium.

Perturbation due au champ magnétique terrestre.

L'étude expérimentale du spectre de photoionisation de 1'état
g 2P3/2 m£=1 ms:=1/2 du sodium en présence d'un champ électrique, a été

effectuée dans des conditions tout & fait analogues & celles déjia dé-

crites et concernant 1'atome de rubidium [1, 5].

Cette expérience a permis de montrer que la présence d'un champ ma-
gnétique résiduel tres faible, de l'ordre de 0,8 gauss, et croisé par
rapport au champ électrique, introduit des modifications trés importantes

dans les spectres de photoionisation. En effet, on observe dans chacun

. - + + . ‘ s
des trois. spectres c+c y c+n et o ¢ ,enregisirés dans des conditions

N

analogues & celles décrites pour le rubidium (§.II.3.2.3), deux séries
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distinctes de résonances (Fig, 10a,b,c). Ia premidre est constitude
de profils de Fano d'autant plus caractéristiques et plus larges que
le nombre gquantique mj des états excités est plus faible. Ces réso-
nances peuvent &tre identifiées dans l'approximation hydrogénoIde et

sont caractérisées par les nombres quantiques n , n, , mz=:mj-1/2 ,

1
ms==+1/2 . En plus de ces résonances, les spectres présentent des
structures trés fines et de profil lorentzien, qui disparaissent

lorsqu'on compense avec soin le champ magnétique existant dans la zone

dtinteraction (Fig. 10a',b',c'). Dans le cas de 1'atome de sodium,

alcalin léger, l'interaction spin-orbite est négligeable et ne peut

8tre & l'origine de la rupture de la symétrie de révolution du systéme

autour de la direction du champ électrique. Cette rupture de symétrie

provient de 1l'existence d'un champ magnétique résiduel, comme le montre

l'expérience de fagon indiscutable,

Pour un atome & un électron optique soumis & un champ magnétique

z 3 g 3 3 Ve 03
extéerieur B , l'hamiltonien perturbateur peut s'écrire sous la forme :

e o )2
2 2

V, = p (-J:’)+2_s>)-B> +
B 8m ¢

B

ol les deux termes correspondent respectivement aux interactions para-

magnétique et diamagnétique. Pour 1l'état 3 2P P=3 MF=3 , état peu

3/2
excité, le terme diamagnétique est négligeabls. Comme la direction du
champ magnétique terrestre est quelconque par rapport & celle du champ
dlectrique choisie comme axe de quantification, on pourrait penser que,

sous l'effet de l'interaction paramagnétique, tous les atomes de sodium

n'ont pas été préparésydans le sous-niveau hyperfin FH:N%,=3 .
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Cependant un calcul détaillé [1] permet de montrer que l'efficacité

du pompége optique en présence du champ magnétique est de 1'ordre de

999 .

Par conséquent l'apparition de résonances supplémentaires dans

le spectre de photoionisation ne peut &tre lide qu'd la perturbation

des états excités par le champ magnétique résiduel. L'hamiltonien dia-

magnétique dépend du degré d'excitation de 1'électron optique et son

2 pe
intensité est de 1l'ordre de ggag- n4 ag ol n est le nombre quantique

principal de 1'état étudié. le terme diamagnétique est prédominant dans

1'étude des états fortement excités. Cette interaction qui ne dépend
pas du spin ne peut coupler des états de nombres quantiques m diffé-
rents. Par contre si la direction du champ magnétique ne coincide pas
avec celle de l'axe de quantification, l'hamiltonien diamagnétique peut
coupler des états dont les nombres quéntiques m  différent au plus de

£

deux unités.

Pour rendre compte du spectre, nous pouvons considérer un modle
constitué, comme dans le cas du rubidium, d'états Stark hydrogénoides
quasi-discrets et d'états,élargis par champ,formant des continuums,
ces états correspondant & des nombres quantiques m, différents. Si

P/

on considere que l'interaction diamagnétique VB couple de facon pré-

pondérante les états discrets aux continuums, le premier moddle que nous

pouvons construire peut &tre restreint i deux séries d'états discrets

couplés & un seul continuum (modéle 1 de la Fig. 11). Quand le chamyp

magnétique est compensé, le nombre quantique m, est un bon nombre

quantique qui caractérise les états discrets ]¢o> et continus |¢OE>
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3%P, Mg =! my=J

32P3/é me=1 m5=1/é

FIGURE ITT-11 : Spectire de photoionisation de 1l'atome de sodium en présence

v
c
V.

d

d'un champ électrigque. Influence du champ magnétique terrestre.

interaction électrostatique continuum mz=O PP mz=1 P9,

interaction diamagnétique état discret m£=O P9y ;oM =1 : ?,

, D opérateur transition.
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qui sont atteints directement & partir de 1'état relais 3 2P m;==+1

3/2

m;:=+1/2 (par exemple dans le cas du spectre c+c- , m£=0 ). Ces états

sont coupléds par 1l'interaction électrostatique Vc associde au carac-

teére non-coulombien du potentiel central. IL'interaction VB associde

au champ magnétique résiduel couple les états > du continuum aux

9 g
états quasi-discrets |¢1> associés a une valsur m} différente de

mz et vérifiant lmk-—mz, L 2 . Dans ce modéle sous introduisons deux
états de type I¢O> encadrant un état de type l¢1> . Celui~ci ne peut

pas étre atteint directement par la transition : c'est pourquoi on ob-

serve sur le spectre, représenté i la Figure 12 (courbe en trait inter-

rompu), en plus des deux profils de Fano associés aux états |¢O> , un

"trou d'absorption" correspondant & 1'état l¢1> . Un tel modele ne

permet donc pas de rendre compte des profils observés dans les spectres

expérimentaux pour lesquels les raies parasites apparaissent comme des

"raies d'émission". Cette conclusion n'est pas modifide si on introduit
dans le modéle le continuum l¢1E> » de nombre quantique mk ; ce
continuum est couplé aux états discrets |¢1> et |¢O> (par respecti-

vement 1'interaction v, et Vg ) (ef. §.1.2.2).

En fait l'interaction diamagnétique est une interaction & longue

portée (a r2) et on peut penser qu'elle induit des couplages tras

importants entre états du continuum pour lesquels les fonctions dfonde

s'étendent loin du noyau. Par contre les effets dus au couplage entre
états discrets et états du continuum doivent &tre de moindre importance,
puisque le recouvrement des fonctions d'onde de ces deux types d!'états

n'est important qu'au voisinage du noyau. De plus, comme nous l'avons



294

(sexTBIITqIE mwpﬁnsv "0 m> G'0 = o>
2 2

zro=% G20 = A G'0="A 0#4g

oxgsexxeq enbriouSew dweyo o xed -

89TdNOO SWNNUTIUOO ¢ B OTIPOH

WANUTIUO0O | B OTQPOR ~————

-~~~ 0=g eTnoreo Trjoad

<~

*oxgsexse] enbrioudem dweyo np eousnfJul 2.0 suoT1BsTIRTOd
sep anod enbtajoere duryo un,p soussoxd ue UMTPOS op owWO3®, [ Op UOTIBSIUOTO30Ud 8p edjoedg

°

¢ Cl-IIT HYNdIA

23
Il

-~

3
]
1
1
]
]
[]
1
L]
]
]
1
]
1
'
]
)

0="w 3e3e Gr=%

1=u gm0 = %u

o="u gee ¢-=lg




295

vu au paragraphe III.1.,1 1la densité de probabilité de présence au
voisinage du noyau, pour un état du spectre continu, diminue trés forte-
ment lorsque les continuums sont fortement perturbés. C'est pourquoi

nous construisons un deuxidme moddle (moddle 2 de la Fig. 11) pour lequel

les deux continuums |¢OE> et [¢1E> » correspondant & des états de m,

différents,sont couplés par 1'interaction diamagnétique VB . Dans une

premisére approximation, les couplages entre états discrets et continuum
correspondant & des états de m, différents (couplage diamagnétique)
sont considérés comme néglige;bles s les couplages entre états de méme
nombre gquantique m, correspondent a 1l'interaction électrostatique et
sont importants. Quand le champ magnétique résiduel est compensé, 1'in-
teraction diamagnétique s'annule et le systéme se raméne & un systime

de deux niveaux discrets I@O> couplés au seul continuum |¢OE> .

Ie profil correspcndant (Fig. 12 pour =0 ) présente deux profils
asymétriques semblables & ceux du spectre c+c_ (Fig. 10 courbe a')

au voisinage de la longueur d'onde A = 411 nm du rayonnement photo-

ionisant. En présence du champ magnétique résiduel (Fig. 12 courbe en

traist plein) le spectre présente une résonance supplémentaire étroite

apparaissant comme un "pic d'émission" symétrique et correspondant i

1'état discret 9, : le parametre associé & cette résonance considérée
. comme isolée,est infiniment grand. ILes profils des résonances assocides
aux états discrets ]¢O> ne sont pas modifiés de facon sensible par
1'introduction du couplage V, . Si on introduit dans ce moddle des

B

couplages VB peu intenses sntre états ( [¢o> et |¢18> ) et

( l¢1> , IQO€> ), ltallure du spectre ne change pas : seule 1l'intensité

de la résonance ?, croit légérement,
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Nous rendons compte ainsi de l'importance de 1l'interaction diama-
gnétiqué. Celle-ci, qui est & longue portée, couple les états du spectre
continu avec une intensité notable méme si le champ magnétique est faible
(B2 0,8 Gauss). Elle se manifeste par l'apparition de résonances Supplé—
mentaires étroites dans le spectre de photoionisation Stark du sodium.
Par contre dans le cas du spectre du rubidium ctest 1l'interaction spin-
orbite qui est prépondérante ; c'est une interaction qui est & trds
courte portée : elle ne modifie donc pas de fagon sensible les fonctions
d'onde du spectre continu., Alors que les effets du champ magnétiqué
terrestre se manifestent de facgon spectaculaire par l'apparition de
nouvelles structu:es dans le spectre du sodium, on n'a pas pu mettre en
évidence de fagon aussi marquée ces effets dans le cas du rudibium,car
ils apparaissent dans des domaines d'énergie ol le spectre est déja

profondément modifié par les effets de l'interaction spin-orbite.

Cette étude montre qu'il est trds délicat d'interpréter qualitati-
vement les structures observées dans les spectres de photoionisation, en
particulier lorsque plusieurs continuums sont en jeu. BEn effet, une
interaction qui couple faiblement des états discrets peut modifier de
facon tres importante les états du spectre continu et changer totalement

les structures observées dans les spectres.

2.1.% Evolution au cours du temps. Désexcitation d'un étdat auto-

ionisé pour lequel il y a compétition entre l'autoionisation

et 1'émission spontanée,.

Reprenant l'analyse du systéme - comportant un état discret ]¢>

1

couplé aux deux continuums en interaction ]QE

> et |¢§> - nous nous
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proposons d'étudier 1l'évolution au cours du temps, en supposant qu'a
1'instant initial +=0 1le systéme a été préparé dans 1'état l¢> .
L'application du formalisme de la résolvante est particulidrement bien

adaptée & une telle étude [20, 31].

En utilisant la relation (I.1.6) liant les résolvantes G(z) et

Go(z) associées aux hamiltoniens H et HO
a(z) = Go(z) + G,(2) 7 6(z)

et la relation de fermeture
2

t= ool + ) j‘dE 9> <95
i=1

et en se rappelant que les éléments de matrice non nuls de la perturbation
N 1 2 1 s 2
V connectent ]¢> a I¢E> ou ]¢E> y et ]¢E> a [¢E'> , on peut

montrer que les éléments de matrice de 1'opérateur G(z) sont solutions

du systéme

2
(=5,) bla(a)]p> = 1 + £§1l]‘da i,() tlo(z) g

(2-5) <pll6(2)]g> = W, (E) <p|o(z)[o> +‘/.de W ,(2,e) <92[a(z)]p>

(z-E) <¢§l@(z)|¢> W, () <ple(z)|e> +.['ds W, (E,¢) <¢;|G(Z)|¢> :

Ces équations ne sont pas solubles directement dans le cas général, du
fait du couplage W12(s,a') entre les deux continuums. Cependant si
on suppose, comme précédemment, que les différents éléments de matrice

se factorisent, on peut résoudre le systéme.
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Si on définit les intégrales Ii par la relation

I.(E) = 1lim de v.(e) < |a(E+ir) |o>
i 1 £
A - 0
et si on utilise la relation
2(8 ,
11m j1E+1X-s Fi(E) - 11cvi(E) = Xi(E)

on peut montrer que les intégrales Ii(E) sont solutions du systeéme

+
I, =X WI, X, v, <p|aT(E)|e>

-X2 W I1 + I2

+
X, 7, |67 (E)|p>

Les éléments de matrice du propagateur retardé G+(E) sont égaux i

2 2 -1
v, X1(E)+V2 X2(3)+2w X1(E) X2(E) V.V

< |aT(®) o> = <%-E - - 12
¢ 1 - %, (8) X (8) W
(72)
+W V. X.(E)
@;mﬂEH¢>=( H’.,in5@-50xC“ 2 2 9v#a)<ﬂGWEH¢>
E-¢ 1—X1(E) X,(B) W
(8a)
et une relation analogue pour <¢§[G+(E)|¢> .
Dans le cas de continuums plats et sans effet de bord, Fi(E)==O
On peut alors écrire
. 2n2W1W12W2 Wf-+w§ -
&|cT(E)|¢> = [E-B +————==+ i 1 —— ()
? gl W2 teme W2
12 12
O W=dim W, W
et <p'|ct(®)]p> = (FE=- 1n8(E-¢)]. {— 12_2) et (m) o>
€ E-¢ 2 2
1+m W12
(8b)

On retrouve dans l'expression (7b) le terme de déplacement: A(EQ) de

1'état discret dli au couplage entre les continuums, ainsi que la largeur
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de 1'état autoionisé modifiée par ce couplage :

2 2
W1 + W2

2 2
1+7 W12

I'' = 2¢.

Soit ]Y(t)>> 1'état du systéme & l'instant t , quand il a été préparé
a t=0 dans 1l'état ]¢> ; on peut développer [Y(t)>> sur la base des

dtats de HO sous la forme
]
i
[e(t)>> = aq)(t) lo> + L de a;p(t) IcpE>
L'évolution au cours du temps de la population de 1'état l¢> y ,a¢(t)]2

est celle d'un état élargi, d'énergie ER = E@-%A(E¢) et de largeur T

a@(t) = e e . (9a)

L'amplitude de probabilité de trouver le systime dans 1'état |¢:> du

continuum i est donnée par

T i iEt
1 + - .
aie(t) == om ) i <(p€|G (E) o> e soit,
W,-inW_ W iE_t l:t iet
- - -3 -ig
a, () = — 2tz 1 (e B oo -e ). (9)
e 1+ W 2 E -e+is
12 R 2

Au bout d'un temps tres long, la dépendance en énergie du spectre de

"photoélectrons" (cf. §.II.1.6) dans le continuum [¢;> est donnée par

J, (B) = 1im |a _(t)]|° =
1
= e E (1+2® 2% 7 (m-5)%+ D)

Pour le continuun ]¢§> on obtient une expression analogue pour sz(E)

en changeant les indices 1 et 2. Quel que soit le continuum considéré,

la dépendance en énergie du "spectre de photodlectrons" présente le méme

profil lorentzien, centré en ER et de largeur I ; la hauteur du
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profil dépend du continuum considéré : ainsi pour le continuum 1, la

hauteur H1 est

2 2.2
+T W12-W2

22
5)

W

=

T '(W$-+W

et la probabilité N1 pour qu'un "photoélectron" soit émis dans un

état d'énergie quelconque dans le continuum 1 est

2 2.2 .2
W1-+n W12.W2

1 (1+1t2 wé)(wfﬂuwg)

N

Quand le couplage W12 entre les continuums devient treées grand, le

profil lorentzien devient de plus en plus étroit en méme temps que sa

hauteur augmente., Ceci traduit la "stabilisation" de 1'état ]¢> dont

la largeur d'"autoionisation" tend vers O quand W augmente. Ie temps

12

caractéristique -% devient de plus en plus grand et le niveau l¢> se
dépeuple de plus en plus lentement. Il s'agit d'une stabilisation "rela~-
tive", car si on attend un temps trés long devant %‘ le niveau l¢>

se vide complétement : la probabilité pour qu'un "photoélectron" soit

2
v 2 nd W, >> 1

1 o .o et Wyo .

W1-+W2

On note que cette quantité est proporticnnelle & Wg , intensité du

émis dans le continuum 1 est égale & N

couplage avec l'autre continuum !

A l'instant + 1a population totale P1(t) du continuum 1 est

eégale a
: 2 2 2 .2
W+ W, _.W
2 1 2 =Tt
P(t)=f|a (4)] ae = ExZ (1=,
1 ie 2 2,2 T
(1+72° W,2)
12
BN . -Pt
c'est-a~dire P1(t) = N1 (1=-e"%7) . (10)

(et cette condition est treés facile

Pour des temps t petits devant -;:
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a4 réaliser quand W devient trds grand) on peut définir un taux

12

d'ionisétion par unité de temps qui vaut

ae,
e TN

La variation au cours du temps de la population des deux continuums
suit la méme loi exponentielle, de constante de temps F—1. le rap-

port de branchement p des deux continuums ne dépend pas du temps et

est donné par

+ n2 W1 W
+ n2 W1

P1(t) W
P12 = P, (€] =

W W

[AS IR V] EEa N
[ACIRAC] [AGC IV
- PN

Lorsque les deux continuums ne sont que trés faiblement couplés

2 W 2 <K 1 it El ou I', = 2¢ W2 et T, =21 W2 représentent
12 v P2 T, 17N 2 = 2 TOP

les taux 4'"ionisation" par unité de temps du niveau ]@> vers les

continuums 1 ou 2, donnés par la regle d'or de Fermi : le rapport de

branchement est égal au rapport des probabilités d!'ionisation vers

chacun des continuums. Lorsque le couplage W12 n'est pas négligeable,

il apperait des phénoménes d'interférence entre les deux processus

. RSN . . . ‘ i
possibles associés & 1'"ionisation" vers un continuum domné ,¢€> . Le
premier processus est le processus direct de probabilité proportionnelle

& TI. . Ie second est un processus indirect par 1'intermédiaire du

i
second continuum |¢2> : la probabilité est proportionnelle & W1§ Pj
r
1 1
N >
|9 lo >
2
T
2 l 2> 12
e
Lorsque les demx continuums sont trés fortement couplés, n2 W1§ >> 1,

les processus indirects sont prépondérants, si bien que le rapport
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T
p1/2 = FE, est le rapport inverse de celui observé dans le cas de conti-
1 .

nuums non couplés.

Nous illustrons cette discussion sur l'exemple de la dépopulation

d'un systéme atomique A initialement dans 1'état autoionisé I¢>

pouvant également se désexciter par émission spontande, laissant 1'atome

dans un état final |f> [31]. Ie processus de dépopulation associé i
1'autoionisation conduit & un ion A’ dans 1'état i et wn photoélec~
tron d'énergie g, |¢;> = !A+i.,e1> : ce processus est caractérisé

par Pa , 1a largeur d'autcionisation de 1l'état |¢> . L'émission

spontanée d'un photon est associée & la transition vers le continuum

|¢§> = |af, Vo> ou h v, = & : ce processus est caractérisé par la
, Pa-+n2 w1§ r_
largeur "naturelle" I‘r . ILe facteur I\T1 = 5 5 qui appa-
1T+7 W12

rait dans 1l'étude de l'évolution au cours du temps de 1'état d'auto-
ionisation du systeme, tient compte des processus d'autoionisation di-

2 T ) . Ce processus

recte (Fa) et d'autoionisation indirecte (n2 W12 .

indirect peut &tre déecrit comme 1'émission spontanéde d'un photon (a::r)
accompagnée de la transition vers 1'état final f ; ce photon est ré-

absorbé, donnant lieu & la photoionisation de 1'état f (c:W1§) . Le

2

W 2) traduit la diminution du taux d'ionisation

dénominateur (1+~n 12

due & la recombinaison radiative., De méme dans le facteur

(Pr-+n2 W1§ Pa)/ (1-Fn2 W1§) qui caractérise 1'émission spontanée, il

o

apparalt, & c8té du processus direct (Fr) , la désexcitation indirecte

(n2 W1§ Pa) par autoionisation suivie de recombinaison radiative. Ie
dénominateur 1-+n2 W 2 traduit cette fois la diminution dﬁ taux de

12

photons émis. TUne partie de ceux-ci est réabsorbée : il y a alors

photoionisation de 1t'état f ,
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En conclusion, nous avons vu que lorsque les continuums sont cou-

plés, il est impossible de traiter de fagon isolée les différents pro-

cessus d'ionisation., En effet les phénoménes d'interférence entre les

processus directs et indirects, modifient notablement 1'évolution du
systeme au cours du temps. En particulier les rapports de branchement
varient beaucoup lorsque le couplage W12 entre les deux continuums

croit. Par exemple, quand le niveau ]¢> n'est pas couplé au conti~

nuum 2, (W2=O) , la population totale de celui~ci, au bout d'un. temps

infiniment grand, crolt, si W12 croit
2 W1§
lim P_(%t) =
2 2 2
t o0 1+W12n

Si & 1'instant initial on prépare un atome dans un état autoionisé
pour lequel le déclin radiatif est négligeable, et si pour l'ion corres-
pondant la probabilité de recombinaisén radiative est trés grande, au
bout d'un temps infiniment grand on retrouvera le systime dans 1'état
de l'atome neutre, résultat de la recombinaison radiative. Nous revien-
drons dans la suite de ce chapitre sur 1'étude plus détaillée des rap-

ports de branchement.
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2,2 Systeme comportant N é&tats discrets couplés & M continuums

en interaction.

Jusqu'a présent nous n'avons étudié explicitemeﬁt que le cas simple
correspondant & un seul état discret couplé & deux continuums en inter-
action. Dans ce paragraphe, nous montrons que les résultats obtenus
peuvent se généraliser dans le cas d'un systéme comportant N é&tats

discrets couplés & M continuums en interaction,

L'ensemble des états propres de l'hamiltonien d'ordre zéro HO
comporte N états discrets ]¢i> d'énergie Ei , €t M continuums

|¢z> . L'interaction résiduelle V présente dans l'hamiltonien total
H= HO+-V couple tous ces états entre eux. Nous supposons de plus,que
les éléments de matrice de V ,faisant intervenir des états du continuum,
sont factorisables, C'est le cas, en particulier, quand 1'interaction

V est & courte portée et, qu'au voisinage du noyau, on peut caractériser

les fonctions d'onde non perturbées [¢Z> par une densité d'états vi(a) .

Les différents éléments de matrice de V sont notés de la fagon suivante :

<;1ve> = v,
<¢§lV]@i> = .vai Va(s)
WL l9E,> = Wy v () wo(e)

Ces éléments de matrice sont choisis réels.

Dans les Appendices IIT-C et III-D nous construisouns les états

x .
propres |WE) du systéme tetal en utilisant le formalisme de Fano.
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2,2.1 Méthode de la résolvante. Hamiltonien effectif.

En utilisant le formalisme de la résolvante et en supposant qu'a
1'instant initial le systéme est préparé dans 1'état !¢j> , on peut
calculer les éléments de matrice de la résolvante G(z) . En procédant
comme au paragraphe précédent, on peut montrer que les éléments de
matrice de G(z) sont solutions de l'ensemble des deux systémes de N

et M équations :

Y f \ .
85 = = [(z-—Ek) 5ik-vik] G 5= BiH Vas vB(e ) Coet 3 de
(102)
a=13al N
O—(z-—a)G -TV v()G
- aE,]J ki} ak "a & Ty
M (10p)
ol G 5 = <¢kle(z)[¢j> ot G = <¢a€]G(z)|¢j>

. . +
d inté = d
En introduisant les intégrales Xa(E) et Ia,j(E) j’va(s) Gae,j<E) £

comme au paragraphe précédent, on .peut écrire le systéme (10b) sous la

forme :
N %1 3
: +
a=1aM I .=2X E: V. oG .o+ LI 10b*
0,3 o [, ek k,i T 2 e B, (1001)
k=1 B=1 _
A + 3 +
ol G .= <¢ktG (E)|¢j> .

Ce systéme d'équations (10b') est valable quel que soit 1'état '¢j>
dans lequel on a préparé le systime dans 1'état initial. On peut alors

le généraliser sous la forme matricielle
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(1-xwWY = XV T (11)

ou 1lton a introduit les matrices :

X d'éléments : x . =X & de dimension M x M
af a af

w W MxM
B

y I . MxN
o,)

U vaq.' Mx N

+d +

G. .\E N

j 1,3( ) N x

1 8 . Mx Mo

af

En inversant 1'équation matricielle (11) on obtient :
-1 d s - +d
Y= G-xw xvg® = (2w -2waw) xvgs (12)
soit J=-in Jf‘?’d ot N° est une matrice de dimension M x N .

Tous les systémes d'équations (10a) correspondant & des valeurs de j
différentes peuvent se résoudre sous la forme matricielle en prenant

z =E+1 A ou }\—>O+

1= (E+i>\)l-HO-PVP+int?M/’)j+d (13)

N

ol 1 est la matrice unité dans la base des états discrets (N x N)
En introduisant les matrices

‘?:c dtéléments GZ J(E) de dimension M x N (& e fixé)

’

et ﬁ)a va(e) 60‘5 Mx M

on obtient & partir des équations (10b) et en utilisant la relation (11)

§L+c= 1im _=im & JC'1J1/)‘§Jd . (14)

£ Ao O E e+1 A €
+
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En général la matrice <Af dépend de 1l'énergie E , cependant si la varia-
tion en'énergie de ses éléments de matrice peut &tre négligée (par
exemple dans le cas de continuums plats et sans effet de bord) on peut

définir & partir de la relation (13) un hamiltonien effectif. Celui-ci

opere sur la seule base des états discrets et il permet d'étudier
1'évolution du systéme & 1l'intérieur de ce sous-espace. Par définition
on a :

. ts
Bypp =Hy +PVP=-inm U N (15a)

Ju encore :

g

ore = By + PV P+ U1+ xW)(1-xwrw)” 2y (150)

Il

Dans le cas de continuums plats dont la densité d'états est normalisde

3 1'unité ( vi(a) % 1) et quand il n'y a pas d'effet de bord, on a

1 quelle que soit 1l'énergie e et

D=1
N

-inl

si bien que l'hamiltonien effectif prend la forme

e

Hopr = By + PVP-int?/(i-iniU)(i+n2ww)-1‘v . (15¢)

Les parties réelles et imaginaires de Héff ont une expression simple.
Ie terme -m° t2*10(14-n2&U107_1?f qui est non nul quand la matrice
W nlest pas identique & zéro, est associé & l'existence d'un couplage
indirect entre les états discrets et & un déplacement de ces états ;
ces couplages et ces déplacements n'apparaissent que lorsque les conti-
nuums sont en interaction. Le terme -i1ztlf(14-n22LT&Uj—1Z/ tient

compte du phénomeéne d'élargissement des niveaux discrets dfi & leur cou-~

plage v avec le continuum. Les effets d'interaction entre les continuums
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conduisent & une modification des largeurs des niveaux. la partie imagi-

naire de chaque élément de matrice de He P peut s'éerire sous la forme :

f

M
T..
sl . ) 2 21
15 im Vi [(14-n We) Jaﬁ Vﬁj .
a,B=1
Ia valeur de Fij n'est pas modifide si on transforme les états du conti-

nuum de méme énergie E par un changement de base orthogonal : choisis-

sons la base qui diagonalise la matrice W2 , alors :

V.. V.
I'.. = 2% Ez — ol .  Par conséquent l'effet des
ij £ 2 2 LA
a 1+ aa

couplages entre continuums est de diminuer, dans tous les cas, chaque

élément de matrice Pij , donc les largeurs "individuelles" Fii des

niveaux. Par conséquent le phénomene de "stabilisation' 1ié au couplage

entre états du continuum est un phénoméne tout & fait général.

Pour des continuums plats et sans effet de bord, la partie imagi~
naire de Heff s'exprime simplement en fonction de la matrice

N = (1+in2[})f1 U par la relation
‘jm <Hef£) ‘=—i1t ﬁjf

ol JV4' est la matrice auto-adjointe de /Yo.

Dans le cas déja étudié de deux continuums en interaction,

W =W =0 et W

11 22 10 = W21 , les effets dus & la présence des conti-

nuums apparaissent dans les termes supplémentaires de 1l'hamiltonien

effectif 5
i -t Vs i
Fig =5 Ty = T35 (g Vayt Vs Vyg) =5 [Ty Vyy+ T, Ty
1+ ® W12 1+ 7 W12

(16)

ce qui généralise les résultats du paragraphe précédent.
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2.2.2 Evolution au cours du temps.

Supposons qu'd 1l'instant initial +t=0 , le systéme soit dans 1'état
discret ]¢1> . A un instant t quelconque la fonction d!'onde décrivant

1'état du systéme peut s'écrire
) y
a
lw(t)>> = z a, (t) lcpi> +aé1 aag(t) Icp8> de .

i=1

Les coefficients a(t) de ce développement s'expriment & l'aide des

éléments de matrice du propagateur retardé G+(E) par la relation

1 [T _iEt +
ax(t) = - E;E;Jf e Gk,1(E) dE avec x=1

- 00
ou X =ag

Dans le cas de continuums plats et sans effet de bord, les éléments de
matrice GI 1(E) et G;s 1(E) sont reliés par la relation (14) avec
b4 ?

j)e =1 et X=-in1 qui s'écrit donc

E-~e+1iA

fi+c = 1lim ———l———-'vvni?fd
£ A0,

ot N ne dépend pas de e , c'est-b-dire
: N

+ . 1 z +
T = e B L G (1
+

Ceci permet de relier 1'évolution au cours du temps de la population

des états du continuum & celle des états discrets.

En effet en remarquant que

+o0 .

. 1 _ . i(B-g)t

i i [y H N
+

ol %f(t) désigne la fonction saut , on peut montrer que :
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N
aaa(t)=-—' _18 ZN fa(u)e u'élu . (18)

A 1l'instant t , l'amplitude de probabilité de trouver le systéme
dans 1'état du continuum l¢z> ,est directement liéde aux amplitudes de
probabilité aj(t') de trouver le systéme & des instants ' anté-
rieurs & t , dans un des états discrets ]¢j> . les amplitudes aj(t)
peuvent s'exprimer sous la forme d'une somme de N fonctions propor-
—i'é(k)t

tionnelles a e ol ‘éik) désigne une des valeurs propres de

. . .
lt'hamiltonien Héff .

La population totale du continuum o ‘& 1'instant t est égale &

P (%) =fds Iaae(t)l = 2n Z Z N5 W J(;taj(u) ax(u) du

J=1 k=1

Ce taux de variation de population du continuum a@ a pour expression :
N 2

N
L5 (5) = ox E Z 1 e () ax(e) = o ) ve, )|

at o 3=1
(19)

I1 est a remarquer que 1'étude de la population du continuum o ne
dépend pas de celle des autres continuums, bien que les différents
continuums soient couplés. Ies interactions entre les continuums
modifient 1'évolution au cours du temps de la population totale des
continuums par 1'intermédiaire des coefficients Naj . Pour des conti-
nuﬁms non couplés ~NA= U ; par contre dans le cas de continuums trés
fortement couplés, les coefficients N&j deviennent trés faibles ; la

matrice N étant approximativement égale i

N L wy
1T
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Ceci traduit une augmedtation de la stabilité du systéme lorsque le

couplage entre les continuums croft, cet accroissement de stabilité

étant associé & une diminution de 1l'ionisation du systime.

Pour un systeme comportant plusieurs états discrets il n'est en
général pas possible de définir un taux par unité de temps d'ionisation

vers le continuum « , différentes consténtes de temps Pk apparaissant

i a _
dans l'expression de EE'Pa(t)' (Fk ==2 3m ‘%Kk)) . Cependant, dans

le cas ol une des constantes de temps Fz est beaucoup plus petite

que les (N-1) autres, on peut définir un taux d'ionisation par unité
de temps vers n'importe quel continuum si on attend la disparition du

régime transitoire ( t > T;' ol k#[ ) et pour des temps courts
k

1
devant = .
Ty

2.2.% "Spectre de photoélectrons".

La distribution en énergie du "spectre de photodlectrons" dans le

continuum I¢:> est définie par

. 2
T oE) = lim |2 5(t)]
t =40

Au bout d'un temps infinimenf grand, seul le pb8le E = g figurant dans
l'expression du propagateur retardé GZ€,1(E) (Eq. 17) contribue &
1'évolution de 1l'amplitude de population aas(t) (ceci n'est valable
que lorsque toutes les valeurs propres complexes ‘%(k) de lthamilto~
nien effectif ont une partie imaginaire non nulle). Si & l'instant
initial le systeme est préparé dans 1'état l¢1> , la structure du

"spectre de photodlectrons" observé dans le continuum o au bout d'un
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e e el - -
4:-—-.\_/2_—3 %>, - __\_Aé__}

Y

€-—p——= €—=--t-=>

FPIGURE ITI1-13

Systéme & deux niveaux interagissant avec deux continuums couplés.

Application : photoionisation de 1'état |¢1> au voisinage de la

résonance |¢2> : V12 =D V1 = d1 W1 =‘d2 .
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temps infiniment long est donnée par :
2

. N
}2 +
Jaco(E) = L N Gj,1(E)

»J

Ce modele s'applique & 1'étude de la section efficace de photoabsorption

& partir d'un état fondamental |g> d'un systime comportant un Stat

discret |e> couplé & deux continuums différents et qui interagissent

entre eux (Fig. 13). 11 s'agit alors de définir par unité de temps
des taux d'ionisation vers chacun des continuums. En introduisant
comme au Chapitre II les états "habillés" de photons [¢1>=:Ig,nw>

et ]¢2>==le,(n~1)w> on peut utiliser le formalisme précédent. V12

est proportionnel & 1'élément de matrice D de 1'opérateur de transi-

tion reliant les deux états discrets ; V1 et W1 sont proportionnels

aux 32léments de matrice d1 et d2 connectant 1l'état {g> & l'un ou

1l'autre des continuums ; Vé et Wé représentent les éléments de ma-

trice du couplage de 1'état excité avec les continuums : ces éléments
de matrice sont indépendants de 1'intensité du rayonnement de fréquence

V, et W, sont proportionnels 3 la racine

Par contre V12 > v, 1

B
carrée de l'intensité I du champ électromagnétique. IL'hamiltonien

effectif de ce systéme peut s'éerire

. ry, .
I I v _E
Bl-173 Vi~ 2 Th2
vt S
V1272 Tio By =515,

E; , Eé sont les énergies des niveaux, déplacées & cause du couplage

entre les continuums

1 W WoW
R LTI aop 222 Ve
! 1 1+n2W2 2 2 1+n2W2

12 12
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P§1 , P}z et Féz sont les "largeurs" qui tiennent compte de ce cou~
plage
Vi Vjﬁ-Wi Wj
1 —
Pij - e 14-w2 W 2 )
12

On note que, outre l'effet de stabilisation et de déplacement des états

|¢1> et ]¢2> , le couplage W12 modifie la partie réelle de 1l'inter-
action indirecte entre les deux états discrets : le couplage V12 est
n2 W12
remplacé par V,, - ———— X (v, W, +V. W ) , ce quil revient & rempla-
12 2 .2 12 21
1+m W
12 5 W12
cer 1l'opérateur de transition D par D - n —_— (4 W_+d. TV ) .
1-+n2 W 12 2 2

12
On a tenu compte au §.2.1.2 de ce "déplacement" en calculant la modifi-

cation du paramétre de Fano associsd i la résonance |e> .

Quand 1'intensité du rayonnement lumineux est faible (c'est-i-dire

quand V24-W2 << V2

1 1 2-+W§ ) les valeurs propres de l'hamiltonien effectif

sont données par un calcul de perturbation

1_,312
i (V12 2 1-|12)

i
= ‘&——Y‘]

v 1 - — 1
%(1) B-3 T +E;—E'2+i TL, 172
- & 1 _.j; H
%(2) By -3l

Ia "largeur" du niveau couplé 1 est proporticnnelle & I , elle est donec
tres faibls devant la "largeur" du deuxidme niveau. Il y a donc un

régime transitoire d'évolution, de durée -vf%‘ . On peut calculer,
22

au~deld de ce régime transitoire, l'amplitude de probabilité de trouver
a l'instant t le systime dans un 4tat discret, alors qu'il a été

préparé & t=0 dans 1'état |¢1> . On obtient :
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TR ST
_%(1) Ey + 3 Th, 1%(1)45
a1(t) = z - e
(1) ~ &)
l_i' -
(4) Vio =5 T —1 %)t
R ae e
(1) = =(2)
On n'a gardé que la contribution due au niveau couplé & . De plus,
(1)

si 1l'intensité est suffisamment faidble, on peut ndgliger les corrections

proportionnelles & l'intensité, dans le numérateur de a1(t) et dcrire

i
1] - E' — 1 _'
By - By + 3510, . Ok

a,(t) =
1 2(1) ")
t __i_ 1 -
LTz 8(1)1:
et az(t) ~ fE———:fg——- e
(1)~ °(2)
avec
2n2 W12
B} - B} # (Eg+w-EZ) t e T, W,
14+ W12

La relation (19) permet alors de calculer le taux de variation de la

population de 1'un ou l'autre des continuums

dp
e 2

= 2n ](1\106,1 a1(t) + N, az(t)l . (20a)
. 81 on se limite & des temps t petits devant L , 11 est clair que

1
cette expression est indépendante du temps : il s'agit du taux dtioni-

sation par unité de temps vers le continumm o .

On obtient ainsi

dP1 27

1
at 2 2.2 7% 2
(o)™ 180)- )l

= v t Wt
I(V1 in v, w1)(E1 E2)

. . 2
+ (V,-im L WZ)V12+1nW2(W2 v, -, v2)l

(20b)
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d
PZ
at

27 1
= X
e DT g m3p)l

L)

et 5

-. '—
|(W1 ixw W12 V1)(E1 E

vV

) 2
W, V)V, +im v2(v2 W -V w2)| .

+ (W2-11t -7

On peut vérifier aisément (cf. Appendice D-3) que ces quantités sont
proportionnelles respectivement 3 <g|DIY§1)) et <g|D|Wé2)) ol

(1)) (2) . . .
lYE et IYE ) sont les états de Fano normalisés par la condition
de 1'"onde sortante", correspondant i la diagonalisation du systeme
composé de 1'état discret |ed> et des deux continuums, pour 1l'énergie
E = Eg-+w . En faisant varier la fréqusnce du rayonnement on peut,
en mesurant les taux d'ionisation par unité de temps, connaltre l'aspect

des spectres d'absorption vers un continuum. En général on mesure le

taux d'ionisation total E:EEQ .
« 4t

Les différents propagateurs retardés G; 1(E) sont donnés par la
’

relation (13), compte tenu de la définition (15a) de 1'hamiltonien
effectif

+ 1
Gj,1(E) = ¢ cofacteur (E1-H

)

eff’j,1

N
avec A= I (E—‘% ) .
k=1 (k)

Comme premier exemple, nous étudions un systéme comportant deux

états discrets |¢1> et [¢2> couplés & deux continuums en interaction,

chacun des continuums étant au préalabls prédiagonalisé. Les notations
utilisées sont représentées sur la Figure 13. Dans ce cas les matrices
21)(M><M) et zf(M><N7 , représentant respectivement le couplage entre

les continuums et le couplage entre les continuums et les états discrets,




317

sont données par :

o W v, v,
W - 12 Q) _ <1 2\
W, O A

Les éléments de matrice de l'hamiltonien effectif sont donnés plus
haut (Eq. 16). On peut montrer que les specires de photoélectrons

dans les deux continuums ont pour expression

1 1

J, (E) = . (21a)
T e 2P |(en 8B 8 ) [P

](V1-iﬂ W12W1)(E—E2)+ (Vz-in W12W2)V1é+i1t WZ(W2V1-W1V2)12
7,.(B) = ! 1 (21b)

X
(1e2” 027 [(B- &) (-8 )3

| Cw

. : : 2
~im WV )(E-E,)+ (W,-in W ¥ WV +im LASAIEL A 9]

1 2 12°2

Dans ces deux expressions on voit apparaitre la densité d'états

1
: 2
|- §(1)12 |E- a(2)|

c(E) =

Lorsque les deux états propres de l'hamiltonien effectif sont résolus,
c'est-a-dire lorsque leur écart en énergie est supérieur & la somme

de leur demi-largeur, la densité totale c(E) présente une structure

de doublet caractéristique de l'effet Autler-Townes, ILes deux compo-

santes du doublet correspondent, d'une part, & l'ionisation directe de
1'état initial |¢1> , d'autre part & l'ionisation indirecte par 1'inter-
médiaire de 1'état relais |¢2> . Lorsque le couplage entre les deux

continuums croit, la structure de doublet devient de plus en plus
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visible, car les largeurs des deux états quasi-discrets deviennent plus

faibles.

I1 est intéressant d'étudier le rapport entre les sections efficaces

partielles assocides & l'ionisation vers un continuum donné
¢

92/1(E) = jrzziiy .

1

Ce rapport est un rapport de branchement.  On constate d'ailleurs, en

comparant les expressions 20 et 21, que dans le cas du modele étudié

3 la fin du paragraphe précédent et schématisé sur la Figure 13 ce rap-
port est aussi le rapport entre les taux d'ionisation par unité de temps
vers l'un ou l'autre continuum, On remplace donc dans ces expressions

V12 par ll'opérateur de transition D, V, par d1 et on limite

1

1'étude au cas ol on ne peut pas atteindre directement le continuum 2

3 partir de 1'état fondamental : W1 = d2 = (0 . En l'absence de cou-

plage entre les deux continuums on retrouve l'expression du rapport de

branchement du §.ITI.1.3
2 2 .2 2
) Wé DT+ m V2 Wé d1
- 2 2
[a,(B~E,)+ V,D]"+ =

00/4(®)

4 2
L

On rappelle que la variation avec l'énergie du rapport de branchement

Vv, D
présente un profil lorentzien, centré en E =E_ — —2— et de demi-

2 d

1.0 2 1

largeur EJ" =T W2 . L'ionisation vers le continuum 2 est maximale au
voisinage de l'énergie E2 ; en effet les deux continuums ]¢;> et

1¢§> sont alors fortement couplés par 1l'intermédiaire de 1'état dis-

cret |¢2> .
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Les variations avec 1l'énergie du rapport de branchement dépendent

de 1'intensité du couplage Une modification particulidrement

w12 '
spectaculaire correspond au cas D=0 , c'est-i-dire quand l'excitation
directe de 1l'état |¢2> n'est pas possible, En absence de couplage
entre les deux continuums W12=:O , 1'ionisation vers le continuum 2
apparailt de fagon indirecte par l'intermédiaire de 1'état discret

|¢2> &4 condition que cet état soit couplé aux deux continuums

(V2 W2 # O) ; ce processus est le suivant :
d L W5 5
o —=le> ——= o> —> o> .

Ce processus est résonnant pour e ~ E2 .
Lorsque les deux continuums sont couplés, il apparalt un second proces-—

sus d'ionisation vers le continuum 2

Wio

d
1 1 2
lo> —= o> > o> .

Ce processus n'est pas résonnant.

Ies phénomeénes d'interférence entre les deux processus - un résonnant

et un non résonnant - d'ionisation vers le continuum 2, modifient le

rapport de branchement, qui présente maintenant un profil de Fano

2 2
m [W12(E-E2) + T, 0W,]

2 2
(E-E2) +w Wg

92/1(E) =

Ce profil de Famo est centré & la position de 1'état discret |¢2> ,
il a une largeur caractéristiqus de 1l'interaction entre 1'état |¢9>

et le continuum ¢§> , @t le paramétre q de ce profil est donné par



320

Le caractére dissymétrique de ce profil disparait quand le processus

résonnant n'est plus possible V2 W2==O . Lorsque 1l'état discret [¢2>

n'est pas couplé au continuum 2 (W ==O) , le rapport de branchement

2

est constant, les deux sections efficaces partielles présentant le

méme profil de Fano de paramdtre q=0 centré en E Lorsque 1l'état

5 -
discret |¢2> n'est pas couplé au continuum 1, (V2= 0) , la variation

en énergie du rapport de branchement se présente comme un "trou" (q=0)

de largeur 2n Wz .

L'étude de 1l'ionisation multiphotonique vers des continuums multi-

ples - c'est-a~dire de l'ionisation d'un atome par absorption de (n+p)
photons, lorsque l'ionisation & n phofons est déja possible - peut
8tre considérée comme un autre probléme mettant envjeu un état discret
coupléd & M continuums en interaction [37]. Dans ée modele, 1l'état
discret [¢> correspond & 1'état de l'atome habillé l¢> = !g,Nw>

d'énergie E

i

Eg-kN&rw , et les M continuums aux états du specire
continu lcp£> = ls,(N—n—p)w) , d'énergie voisine de e ~ Eg+ (n+p)'h'w .
Ie continuum [¢£> est atteint par absorption de (n+p) photons
d'énergie trw . L'interaction V est associée & l'opérateur transi-
tion liant 1'état fondamental g & 1'un des continuums, ou deux conti-
nuums entre eux., Ces éléments de matrice dépendent de l'intensité du
champ électromagnétique. Ia variation au cours du temps de la popula-

tion totale du continuum p est donnée par
4 _ 2 2
P Pp(t) = 2n ]Np,1| la(t) ]

o |a(t)]|? est la population de 1'état lo> & 1l'instant t . 'NP 1|2
’

représente la probabilité par unité de temps d'ionisation de 1l'état l@)‘
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vers un état quelconque du continuum |¢f> .

p,8 'B1

. -1
N =;j (1437w

I1 est alors possible de définir pour 1'état |p> une durde de vie

associée & la largeur T

r:znz v 1|‘2 .
P =y

Ia dépendance en énergie du "spectre de photodlectrons" observé dans
le continuum p a pour expression

,2 1
(2-£)%+ (D°

Tl B) = [,

Le déplacement de 1l'état discret est inclus dans E¢ . Tous les spec-

tres de photoélectrons présentent un profil lorentzien de largeur T

et INb 112 représente la probabilité relative d'ionisation vers le
?

continuum p .

Ces deux exemples montrent clairement que la structure des "spec-
tres de photoélectrons" et 1l'état d'ionisation du systéme dépendent for-
tement de l'importance des couplages entre les différents états du

spectre continu.
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Chapitre IV

EFFET DE SEUIL DANS LE ‘SPECTRE DE PHOTOIONISATION

AU VOISINAGE D'UN ETAT AUTOIONISE.

Dans les chapitres précédents nous avons étudié les spectres de
photoionisation pour un systéme comportant N états discrets couplés
é M continuums. Nous avons supposé que les états discrets sont dégé-
nérés avec des états du spectre continu et que les continuums ne pré-
sentent aucune structure ("continuums plats"). Nous avons supposé aussi
que les énergies des niveaux discrets étaient bien supérieures aux éner-
gies des différents seuils d'ionisation ("continuums sans effet de
bord")., Iorsque, de plus, les dtats discrets sont faiblement couplés
aux continuums, c'est-z-dire lorsque les éléuments de matrice de 1l'inter-
action résiduelle <¢i[V[¢g> = Via(E) peuvent étre considérés comme

constants sur un intervalle d'énergie de l'ordre de grandeur de

Pi = 2% E:[Vla(Ei)lz , chaque résonance prise isolément peut &tre dé-
, a

crite par sa largeur Fi et son paramétre de Fano q - Quand une des
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hypothéfes ci-dessus (continuums plats et sans effet de bord, couplage
faible).n'est pas vérifide, de nouveaux phénoménes peuvent &tre obser-
vés, le plus remarquable est le "phéncmeéne de stabilisation" : le
systéme ne peut plus s'ioniser totalement et la population est empri-
sonnée dans une superposition cohérente d'états discrets. Nous avons
montré que 1l'on pouvait mettre ce phénoméne en évidence dans un systéme
comportant un état discret couplé & un "continuum structuré" par 1a

présence d'un autre état discret, en falsant varier 1l'énergie du

premier état discret ou l'intensité du couplage (§.II.1.6.3).

Dans ce chapitre nous considérons & nouveau un systéme simple

comportant un seul état discret couplé & un continuum structuré, mais

nous nous placons dans le cas ol le continuum posséde un seuil., L'in-

teraction V(E) varie alors rapidement au voisinage de la limite du
continuum ; cette variation ne peut &tre ndégligée, surtout quand le
couplage est intense., Ia présence du seuil modifie profondément la
densité d'états dans le continuum perturbé et, par conséquent, affecte
1tévolution au cours du temps du systéme excité initialement dans
1'état discret non perturbé. Enfin nous analysons les spectres d'ab-

sorption au voisinage de 1'état discret.
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1. Interaction entre un état discret et un continuum possédant un seuil.

1.1 Modéle étudié,

1.1.1 Hypotheses.

Nous supposons que le systéme peut 8tre décrit & l'ordre zéro par
1'hemiltonien HO . Ies états propres de HO sont d'une part 1'état
discret |p> d'énergie E¢ , d'autre part le continuum ]¢E> présen~

tant un seuil d'ionisation. L'énergie du seuil est choisie comme

origine des énergies.

Les seuls éléments de matrice non nuls de l'interaction résiduelle
couplent 1'état discret |p> aux états du continuum. L'élément de
matrice <@|V[¢E> = V(E) est & variation trds lente sauf au voisinage
du seuil. En dessous du seuil

v(E) = 0 (si E<0) . (1)

On désigne par I 1la "largeur du continuum" (cf. §.II.1.1), clest-a—

dire le domaine ol VZ(E) a des valeurs notables comparées 3 1l'inten-
sité maximale \Vﬁax , et par £ le domaine d'énergie ou V(E) présente
des variations rapides. On'appelle

L
a=7 (2)

le "taux de montée" de V(E) , o pouvant 8tre éventuellement infini-

ment grand lorsqu'au seuil V(E) présente une discontinuité.

2

VMax
Ie rapport I= —%—— (3)

représente 1'intensité du couplage ; un couplage faible avec un continuum
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large correspond au cas I << 1 ; un couplage fort avec un continuum

étroit est associé & la valeur I >> 1 .

Lt'énergie de 1l'état discret E‘P est considérée comme un paramdtre
variable ; nous étudions 1'évolution des propriétés du systéme quand

E‘P varie au voisinage du seuil ES= 0.

Quand la variation de V(E)2 peut &tre négligée sur un intervalle
d'énergie F(Ecp) = 2% V(Em)2 , c'est-a-dire lorsque V2(E) est cons~-
tant (~V2 = IL) sur un intervalle de l'ordre 2m I.L., l'état dis-
cret est un "état autoionisé" dont les propriétés bien connues [8]
ont été rappelées au début de ce mémoire (§.I.3). Par contre, lorsque

£ est de l'ordre de grandeur ou inférieur A , les effets dus au

2
VMaX
seuil ne peuvent &tre négligés, en particulier lorsque IEq)l est infé-~

rieur a4, ou de l'ordre de grandeur de 2=n VD%Iax . Dans ce chapitre nous

étudions les effets de bord qui apparaissent lorsque al~1 ou aID» 1.

1.1.2 Variables réduites,

Nous introduisons les variables réduites définies ainsi :

. . , . B
-~ énergie réduite x = T ch = % ; (4)
2
- intensité réduite v2(x) = y—I—@Ll done vl\zdax(x> =1 (5)

vz(x) = 0 pour x<xs =0,

X correspond au seuil du continuum ;

~ largeur du "bord du continuum" xz . La fonction vz(x) atteint

X est de 1l'ordre de % . Pour 0O0g&x«x

son maximum pour X=X£ H 2

'e ’

vz(x) varie trés rapidement et pour x>,-xz , vz(x)~ 1.
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Dans cette étude nous supposons que la position de 1'état discret
X est voisine du seuil Ix¢|<<1 . En effet nous étudions les effets
dus au seuil d'ionisation X = 0 sans considérer les phénomémes asso-

ciés & la décroissance de V2(E) pour E - 4o ,

1.2 Propriétés générales du systéme.

Pour étudier les mropriétés du systéme on peut utiliser le forma-
lisme de Fano [8] ou celui de la résolvante [40] qui ne supposent pas

que V2(E) s0it de varistion lente.

1.2.1 Formalisme de Fano.

Les états propres de l'hamiltonien total H = Hoﬁ-V sont notés

I‘I’E) ;

(E-E) l\yE) =0

ils vérifient 1l'équation de Schrdinger

et sont écrits sous la forme
o
7)) = a(®) [p> +jo E vy, (8) [og,> . (6)

Le probleme de la diagonalisation de l'hamiltonien H a é1té résolu
au Chapitre T (§.3.2.1). Pour E > 0 le spectre de H est continu
et les coefficients bE'(E) présentent une singularité en E =E' ,
Avéc les coordonnées réduites et en introduisant la fonction d'onde
Ii@) qui représente 1l'état discret perturbé par le continuum non

résonnant

o TED

(==}
2> = [e> + PPf el
0

(la forme exacte de cette fonction d'onde dépend de 1'énergie E ,

si on ne néglige pas les variations de V(E) ).
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On a :

‘ ' x-x - If(x) 3

1. I v2(x) _ 1
L [x-—x¢-I f(x)]2+-[ﬁ I v?(x)]z L

. c(x)

oh  |a(®)]® =

f(x) représente le déplacement "réduit"

2 1
£(x) = PP[M dx' . (8)

x~-X'

I1 est relié au déplacement F(E) par F(E) = I.L f(x) .

Le continuum ne s'étendant pas infiniment loin, le syst2me peut

également posséder un €itat discret correspondant & une énergie E

0

négative, Cette valeur propre EO est solution du systeme suivant,

déduit de 1'équation (6)

(B, - 5) alsy) = jo°° b, (5)) T(E') @ ;
9

(B, - E") bE,(EO) = a(®,) v(z')

Puisque E_. < 0 < B' , ce systéme qui ne présente pas de singularité

0

posséde une solution non triviale si

t=
il

ECP + F(EO)

(10)
)

soit xo = xcp + I f(x

0
La condition de normalisation (\I’E I‘I’E ) = 1 permet de déterminer le
0 -0

coefficient a(E O)

|a(8,) ] = = - ! L ()

1- (% F(E))EzEO o1 <&% f(x)) -

Si 1'équation (10) admet une racine xO< 0, lthamiltonien H
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posséde un état discret de poids ]a(EO)|2 . Dans ce cas l'opérateur

\

évolutién associé & 1l'hamiltonien total a pour expression : (h‘: 1)

—lEOt

) © it
o) = O Jeg )xg | +fo ET Jy )y, | @

On suppose gqu'd t=0 le systéme a été préparé dans 1'état discret
l¢> ; l'amplitude de probabilité de le trouver dans 1'état lo> &

1'instant t est

t o
<¢]U(t)l¢> —e 0 77?%3752;7 +‘j; e~ 1E K la(E')lZ aE . (12)

. 1.2,2 Formalisme de la résolvante.

On a obtenu directement au §.I.3.3 une expression de 1'opérateur
évolution en utilisant le formalisme de la résolvante [40]. L'amplitude
de probabilité <@|U(t)|¢> est donnée par l'expression

+co

. 2
<|u(t)|e> = 1im L am e TEY Ll (E)2+ 2 s
€~ 0, Yoo (E—ECP-F(E)) +(n v(E)“+ )
Dans le domaine E) 0 , l'expression sous l'intégrale n'est rien d'autre

2
que |a(8)[° (Ea. 7).
Si 1'équation 10 admet une racine EO< 0 , au voisinage de celle=ci

E - ECP -»F.(E) = (E-EO)(1-F'(EO)

et l'expression sous 1l'intégrale s'écrit, puisque V(EO)==O

lim - £ = ! 8(E-E )

e~ 0, K (E-EO)2 (1—F'(EO))2+82 1-F'(EO)

Ceci traduit l'apparition d'un état discret de position EO et de

poids L'expfession <¢|U(t)’¢> obtenue par le formalisme

1
- '
1=-F (EO)
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de la résolvante est donc identique & celle (Eq. 12) déduite du forma-

lisme de Fano. On ne peut pas définir ici un hamiltonien effectif car

les fonctions F(E) et VZ(E) ne sont pas indépendantes de 1'énergie
et on ne. peut pas négliger leur variation comme on l'a failt dans les
chapitres précédents quand les continuums n;avaient pas de structure.
On doit remarquer en particulier que la grandeur c(x) dans 1'inté-~
grale (13) ou 1l'équation (7) n'est pas une lorentzienne si les varia-

tions de F(E) et V2(E) sont rapides,

En coordonnées réduites, on introduit le temps réduit %:r%}::Lt
(puisque nous avons choisi iIr=1 ), et on peut écrire
- 1 —ixo%
<o |U(E) |o> =f e o(x) ax +z 2 (13)
0 1= 1) £ (x)]
. dx X

ol la sommation s'étend sur tous les états discrets XO (xo< O) .

1.3 Modele choisi pour décrire le continuum |¢E> .

Pour poursuivre l'analyse des propriétés du systéme, nous avons
utilisé la construction graphique développée par C. COHEN-TANNOUDJI
[40]. L'application de cette méthode nécessite la connaissance de
la fonction v2(x) (et par conséquent de f(x) ). Lla fonction ve(x)
donne la loi'de variation, avec l'énergie E , de 1l'intensité de 1'in-
teraction couplant 1'état discret |p> & 1'état |¢E> du spectre

continu ; vz(x) représente en quelque sorte la structure, c'est-a-

dire la densité d'états du continuum non perturbé.

Rappelons que nous avons déja étudié par cette méthode (Chapitre II,
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N . 2 p .
§.1.6.3) le cas ou la variation de v (x) est donnée par un profil de
Fano : ce cas correspond & un continuum "structuré" par 1'interaction
avec un premier état discret ; le continuum ne présente pas de seuil,

mais v (x) varie rapidement au voisinage du minimum de Fano.

Nous avons choisi d'étudier un continuum "triangulaire", Ie cou-

plage vz(x) est déecrit par la formule analytigque

vz(x) = ax pour 0O < x 6-&
1 1
(1++)-x pour a$x$1+a
0 ailleurs
Dans ce modele x =0 , X =1 .
3 £ «

1e déplacement f(x) est donné par la formule analytique

X

ol a(x—1)- 1l
ax -~ 1

]-(1+&—X)£n[ax_1

£(x) = ax 4n l

Le cas d'un continuum & bord raide correspond & « >> 1 . Ies

effets dus au seuil apparaissent pour 'x[ << 1. Dans ce cas :
|x|<<1 , £(x) ~ ax fn laxl - (ax=1) fn ]ax—1| - 4fna .

La Figure 1. présente les variations de vz(x) et de f(x) pour

la valeur o = 1O+3 et dans le cas limite d'un continuum "& bord

raide" g =o ,

Pour un continuum "& bord raide" f(x) diverge & l'origine

£(x) ~ 1+ 40 |x| pouwr x| << 1.

Le déplacement f(x) a des variations trés lentes sauf au voisi-

nage du seuil dans un domaine d'extensiocn é—. Pour ]x] IS X, £(x)
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présente un minimum étroit trés prononcé. Quand a croit ce minimum

dévient plus étroit (largeur n'é-) et plus intense (hauteur ~fn a ).

s s 2 ) . e
la dérivée de v (x) presente des discontinuités en X=X et
x::xz ; ces discontinuités sont assocides & une pente infinie pour la
courbe f(x) en ces points., Ia présence de ces discontinuités ne

modifie pas la généralité des conclusions obtenues dans notre étude.

Le modele choisi ne décrit pas de facgon concréte le comportement
de l'interaction V2(E) au voisinage du seuil d'ionisation dans un
atome. Cependant il permet de prévoir qualitativement quelles sont
les modifications observées dans les propriétds d'un éﬁat autoionisé
quand 1'énergie de celui-ci différe peu de 1l'énergie d'un seuil d'io-
-nisation. Ies résultats que nous analysons plus loin ne dépendent pas
beaucoup de la forme exacte de la fonction vz(x) . Dans deux articles
parus récemment (notre analyse &tait alors achevée) divers auteurs ont
étudié 1l'effet d'un seuil d'ionisation dans deux moddles différents
tenant compte des propridtés généralss du continuum au voisinage d'un
seuil, Ie premier exemple [68] concerne l'excitation en présence d'un
rayonﬁehent laser intense d'un état atomique autolonisé |a> voisin du
seuil d'ionisation, & partir de 1'état fondamental lg> . L'intensité

du couplage de 1l'état discret avec le continuum est donnée par

@-u +q£
V(E)° = VO(E)‘2 = 5 2? 2
(E-£,) %)
pour E > O ou E >o,Ea>>£- )

La "structure" du continuum résulte
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- d'une part de 1l'interaction avec l'état autoionisé caractérisé par

les parémétres Ea ’ L et q ; cecli apparalt dans le second terme de

2
lt'expression donnant V(E)2 qui décrit un profil de Fano ;
~ d'autre part de la présence d'un seuil d'ionisation. Ce facteur est
introduit dans VO(E) . L'état {g> correspondant & 1'état fondamental
d'un atome neutre, le continuum ddcrit un électron en mouvement dans un
potentiel coulombien. VO(E) représente 1l'élément de matrice de 1l'opé-
rateur dipolaire électrique reliant 1'état g> au continuum. VO(E)

varie selon la loi

o(E)I‘2 _ (a+b E)"Y2 E 0
o(®)|? = &2

a

1i

n2 8(B+1/(2109) E <0

VO(E) est associé i une série d'états de Rydberg convergeant au seuil

et, pour E=0, ]VO(E)l est fini,

Ie second exemple étudie les effets de seuil dans ls cas du photo-
détachement d'un ion négatif en présence d'un rayonnement laser intense
[69]. Ie couplage [V(E)|2 est proportiomnel & 1l'intensité du rayon-
nement lumineux et & la section efficace de photodétachement en champ
faible. Pour un continuum représentant une onde sphérique de moment

orbital £ , la dépendance au seuil de cette section efficace est donnée

par la théorie de Wigner [70]
[v(E) |2 « g4*1/2 E>O0 .

L'expression choisie pour décrire une onde s est

2 A VBE
[v(E) | = iE E>O0 .

Dans la suite de notre exposé nous considérons uniquement le cas

d'un continuum triangulaire.
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2. Densité d'états discrets dans le continuum perturbé.

Le facteur ]a(E)[2 ==c(x) (Eq. 7) apparalt dans l'expression

1
L
des fonctions d'onde exactes du systdme total. Il représente le poids

de 1'état discret ]¢> dans les fonctions d'onde du continuum perturbé

il s'agit par conséquent de la "densité d'états" discrets dans ce conti-~

nuum. Dans ce paragraphe nous allons étudier quelles sont les modifi-
cations apportées a c(x) lorsque lz continuum présente un seuil.

En utilisant les variables réduites, c(x) a pour expression pour
x> 0:

2
olx) = Ly (x) (1)
[x—xcp— I f(x)]2 +[n I v2(X)]2

(cette expression est valable s'il n'apparait pas d'état discret, c'est-

d-dire si vz(x) et =x- x@-I f(x) ne s'annulent pas au méme point xo).

Lorsque le couplage I est faible et quand 1'état discret est
loin du seuil ]x¢, >> é-, les fonctions v2(x) et f(x) peuvent &tre
considérées comme constantes sur un intervalle de largeur 2I.m vz(x¢) .
Ia densité d'états présents une résonance centrée en x, = x@+~I f(xr) ’
de profil lorentzien, de largeur y % 21 I v2(x¢) et de poids

400
j1 c(x) dx = 1 . On retrouve les caractéristiques générales d'un état
0

autoionisé (§.I.3).

la largeur en coordonnées réduites est égale au maximum & 2% I .
Quand 1l'intensité est grande ou quand 1'état discret est situé au voisi-
nage du seuil d'ionisation lx@l < g—, le résultat ci-dessus n'est plus

valable, En particulier la densité d'états c(x) est profondément
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Y= (x—xq,)/I
/

[

X [x /x

w f (=)
)

\ 4

FIGURE IV-2

Construction graphique de la densité d'états c(x) .




337

modifide quand la "largeur" 2n I est plus grande que le domaine
lel ~ %- de variation rapide du continuum, c'est-i-dire quand o I
est du méme ordre de grandeur ou trés supérieur & 1 . Il faut alors

étudier explicitement les variations de la fonction c(x).

2.1 Construction graphique de c(x) .

Pour étudier les variations de c(x) en fonction de 1l'intensité
I du couplage et de la position x¢ de 1'état discret, nous avons
utilisé la méthode graphique développée par C. COHEN-TANNOUDJI [40, 71,

72] et déjh présentée dans ce mémoire (Chapitre 11, §.1.6.3.).

Il s'agit d'étudier les intersections des courbes vz(x) , f(x)
et de la droite A d'équation y = (X-X¢)//I avec la droite verticals
D d'équation x = Cte (Figure 2). Lo densité d'états c{x) est

donnée par

C(X) =

AB
. (2)
(CD)2 + (n.AB)2 '

1
I

la variation de c(x) s'obtient en faisant varier la position de la
droite D . Lorsgque x varie, dans la "mohtée" rapide du continuum
(xs<:x<:x£) , les variations importantes de vz(x) et de f(x)

induisent des variations de c(x) spectaculaires.

Quand la droite A coupe la courbe f(x) , en un point Xy situé

dans la région ol v(x) est lentement variable (XR> 1/a) , les varia-

tions de c(x) résultent essentisllement de la modification de la lon-

gueur du segment CD ., Au voisinage de XR , c(x) présente un maximum
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NS
N

FPIGURE IV-3

Conditions d’apparition -~ dtun 4tat discret ch < x1

- d'un état quasi-discret x, < xq) < zé

- d'un état quasi-autoionisant xcp> x'1
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21 VZ(XR)

1-1 £ xR)
. 1

et de poids (1__1 fr(XR)j . (3)

de profil lorentzien ; ce maximum a pour largeur YR =

2.2 Bxistence d'un état discret.

Pour que l'hamiltonien H posséde un état discret, il faut que

la droite A coupe la courbe f(x) en un point x

2
0 tel que v (xo)=0.

¢

Dans le modZle étudié la condition d'existence d'un €tat discret néces-

site xO < 0.

I1 existe toujours un état discret, quelle que soit la valeur de
1'intensité du couplage I , si la position de 1'état l¢> est telle
que

x@ £ x, avec x, = -If(0) ~Itna . (4)

Ie point x1 est défini sur la Figure 3.

Dans le cas d'un continuum & front raide, o est grand devant

l'unité et x, est supérieur i xzﬂii' . Lorsque le niveau discret

non perturbé |p> "péndtre" dans le continuum, il subsiste trés long-

temps un état propre discret pour l'hamiltonien total. 1Ia profondeur

x, du domaine d'énergie pour lequel cet état discret apparait, varie

lentement avec a , le taux de montée du continuum, mais est proportion-

, 12 position x

R

nelle & l'intensité I du couplage. Quand x¢ - x1

du nouvel 2tat discret converge vers celle du seuil d'ionisation. En
méme temps le poids de 1'état discret diminue. Quand x¢ <x1 on ob-

serve alors la disparition partielle de l'ionisation du systime. Il

s'agit encore d'un phénoméne de "stabilisation". Tout se passe comme
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si 1'interaction de 1'état |p> avec les états du continuum le repous—
sait en dessous du seuil d'ionisation. Ce phénoméne est d'autant plus

marqué que l'intensité I du couplage est plus grande.

Pour une intsnsité I fixde, on peut dire qu'il y a, en quelgue

sorte, déplacement du seuil d'ionisation et que le point x pour

1
lequel le phénomdne de stabilisation disparailt constitue le "seuil

dynamique" (en ce sens qu'il dépend de 1'intensité du couplage) [75].

De méme, pour une position x¢> 0 fixée de 1'état l¢> , 11
apparalt un état discret lorsque 1'intensité du couplage dépasse une

x
‘valeur critique I » I~ —2_ | Ainsi dans 1'étude du photodétache~

c n a
ment d'un état 1ié lg) d'énergie Eg<0 d'un ion négatif, par un
rayonnement laser de fréquence fixée Vi, ytelle que th‘ soit légére~
ment supérieur i lEgl , on devrait observer une décroissance rapide
du taux de photodétachement dés qué 1'intensité du rayonnement lumineux

dépasse une valeur critique, dans la mesure ol l'ionisation multiphoto-

nique est négligeable [69, T3].

Quand le continuum est a bord raide (a:uQ il n'y a pas de seuil
dynamigue : quelle que soit 1'intensité du couplage il y a toujours
apparition d'un état discret, mais la position de celui-ci varie comme
-exp (1 +-i§0 quand xCP augnente et son poids décroit expoﬁentiel—

lement,
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2.3 Existence juste au-~dessus du seull d'une résonance étroite

dans la densité d'états.

Quand la droite A posséde une interaction xR avec la courbe
f(x) dans la partie rapidement variable du continuum, la densité
d'états présente une résonance étroite juste au-dessus du seuil.

Pour étudier la condition d'existence de cette résonance dtroite on

introduit les deux points x! et x! , intersections de 1l'axe des

1 2
énergies avec les droites de pente %-, tangentes & la courbe f(x)
aux points d'abscisses X; et Xé respectivement (Fig, 3). On a
alors
1
[ o B 1 Y1) — —
xi = Xi I f(Xi) avec f (Xi) T . (5)

Dans le cas du modéle étudié

g
It
S U
SN
[
®
2
~

(*) (6)

* Dans le modele étudis les deux points Xa et Xé existent pour une

intensité I quelconque car f(x) présente une tangente verticale au

d v2(x)

point xz , a cause de la discontinuité de & . Quand il n'y a

pas une telle discontinuité, il y a toujours une seule intersection de

A avec f(x) quand I <I1 ol éL- est la pente au point d'inflexion
1

de la courbe f(x) . Pour a:e il y a un point x% défini par

x; 2 =I fn I mais pas de point xé
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TABLEAU T
(A) (B)
Intensité I 16'3 10_3
du couplage
Taux de
p 1O5 1O5
montée a
position du
maximum du 10--3 10—5
couplage
Seuil dynamique : -3 -3
6.9 10 11.5 10
X
1
x! 7.4 1070 7 107
x! 8.2 107 12,2 1570
x 17.3 10 20.5 1072
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Quand aI<<1 les points xa et xé sont pratiquement confondus en
la posifion ~ é—+ Ifna . Ence cas 11 n'y a toujours qu'une seule
intersection entre A et f(x) . Ce cas correspond & la situation ou

1l'intensité est toujours trés faible et les effets de bord sont peu

sensibles,

Dans le cas général, tant que xp reste inférieur a xé , 1l
subsiste une intersection entre les courbes A et f(x) dans 1la
partie rapidement variable de f(x) . Cette intsrsection se traduit
dans la densité d'états par une structure de résonance trés fine, dis-

symétrique, trés intense situde juste au-dessus du seuil (xs) . Il

y a "condensation" de 1'état quasi-discret dans les états du continuum

proches de la limite d'ionisation. On l'associe & l'apparition d'un

état "quasi-discret",

1 il y a une intersection entre les

courbes A et f(x) située dans la partie lentement variable de f(x)

Quand x¢ est supérieur & x!

cecl se traduit par ltapparition dans la densité d!'états d'une résonance

large qui a un poids notable ; elle est d'autant mieux observée que x

s'éloigne de xa : son profil devient semblable & un profil lorentzien

(exception faite des ailes du profil) ; on peut dire qu'il apparait un

état quasi~autoionisé, L'ordre d'apparition (ou de disparition) des

états discret (en dessous du seuil X ), quasi-~discret et autoionisé

dépend de la position des points x' , x!

] 5 et du seuil dynamique x

1

(Fig. 3=a, 3-b). Ces positions dépendent du produit oI nous étu~

dions successivement les cas ou oI~1 2t aI>D1 .
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72
2.3.1 Cas ol = —%EE ~ 1

Lorsque al ~ 1 1l'intensité maximale du couplage est de 1l'ordre
de grandeur du domaine d'énergie ol VZ(E) présente des variations

rapides, Dans ce cas la relation x1 <xa <xé est vérifide (Voir

Figure 3-a). La Figure 4 présente 1'évolution de la densité d'états,

en fonction de la position x  de 1'état discret, pour des valeurs

+3 =3

a = 10 et I=10 données au Tablzsau I-A,

Tant que 1'état |¢> est en dessous du seuil dynamique X, il

subsiste un état discret d'énergie inférieure au seuil rdel X, Il

s'agit du phénoméne de stabilisation. Rappelons que le seuil dynamique
se trouve au-dessus du seuil réel X, - Dans le domaine d'énergie

x;,xs la densité d'états présente une résonance trés large et treés

S

peu intense : on associe & cette partie de la densité d'états la popu~
lation du systeme qui n'est pas emprisonnée dans 1'état stable et qui

est ionisde.

Quand x¢ passe au~dessus du seuil dynamique, 1'état discret

précédent disparait,mais un état quasi-discret apparait juste au-dessus

du seuil sous la forme d'une résonance trés intense et trés dtroite
(rig. 4-a). Au fur et & mesure que x¢ augmente l'amplitude de ce
pic diminue et simultanément sa largeur augmente. Dans l'ails de ce
pic apparalit une résonance trés large d'intensité bien inférieure &

celle de 1'état quasi-discret (Fig. 4«b).

(Fig. 4-c) 1'état quasi-discret

Quand x@ devient supérieur 3 Xé

disparalt presque compldtement : il subsiste sous la forme d'un maximum
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peu prononcé au volsinage de xz . Par contre la résonance de profil

uvasi-lorentzien prend forme : il s'agit d'un état quasi-autoionisé.
q 1

Ia largeur de cette résonance tend vers la limite y~27n I et sa

hauteur atteint la valeur quand x¢ croit, Elle est centrée

w2 I
en x +1I f(x¢) . Le profil est lorentzien en son cenire mais il est

tronqué pour <0 . On peut considérer que le couplage entre 1'état
discret ]¢> et le continuum se traduit par l'apparition d'un &tat
autoionisé presque pur quand l'extremum peu prononcé situé au voisinage
du seuil devient, par exemple, dix fois moins intense que le maximum

de la densité d'états. Cette condition est vérifide pour x@>-x2 .

Dans le modéle choisi, l'abscisse X, est donnée par la relation

x2 ~ é-+ T (Zn a4—3n) . (7)

Cette valeur x2 dépend lentement de « mais varie lindairement avec

1'intensité du couplage.
V2
> Max
2.3.2 Cas ou al = _?__ > 1.

Lorsque aI >> 1, 1l'état discret [¢> est dans la région proche

S

du seuil, tres fortement couplé & un continuum présentant une montée

trés rapide. Dans ce cas la relation x; <x1'<xé est vérifide (Fig,
3-b). la Figure 5 présente l'évolution de la densité d'états pour dif-

férentes valeurs de x¢ dans le cas ol a=10" et I:=1O-3 (ef. Ta-

bleau I-B).

Quand 1'état discret a une position en dessous du seuil dynamique

mais au-dessus de . xa (x%éﬁx¢<121) , les trois structures précédentes

apparaissent & la fois (Fig. 5-a) :
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-~ un état discret dont la position X, est trés voisine du seuil mais

dont le'poids (1- I f'(xo))—1 est faible car il est dans une région

ol f'(x) est grand (avec les valeurs choisies pour a et I et

x(p = 10.10‘3 , X = -10'5

0 et le poids = 1.7 10-2) ;

- un état quasi-discret de profil tres dissyméirique dont la position

Xq est presque symétrique de x, par rapport au seuil réel X, .

Cette résonance est tres étroite, sa largeur a pour ordre de grandeur

Ya ~ 1 IZF:(X 5 . Ia lauteur de 1'état quasi-discret est voisine de
- d

; car Xg. est voisin ou supérieur & =x
w I

Z ;

~ un état quasi-autoionisé qui est représenté par une résonance quasi-

lorentzienne en son centre,dont la forme (largeur ~2x I et hauteur
1
n I

~

) dépend peu de XCP

Ainsi quand le couplage est fort ou quand le continuum est de
nontée trés rapide on peut observer 1'état quasi-autoionisé avant que

le phénoméne de stabilisation ait disparu.

Quand x¢ augmente et passe au~dessus du seuil dynamique (qui est

trés éloigné du seuil réel) et pour x

1

\<xcp\<xé (rig. 5-b) 1'état

discret disparait : 1'état quasi-discret est alors considérablement

renforcé. Il apparait comme dans le cas a« I ~ 1 sous la forme d'un
pic tres étroit et tres dissyméirique. Cet état quasi-discret, dont
la hauteur diminuwe trés rapidement quand X@ augmente, coexiste avec

1'état quasi-autoionisé dont l'aspect n'est pas beaucoup modifié par

rapport au cas xa <x¢ <x1 .

Au-deld de xé seul 1'état quasi-autoionisé subsiste. On peut
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comme dans le cas a I~ 1 définir une position =x,. au-deld de laquelle

2

on peut’considérer 1'état autoionisé presque pur (cf. Tableau I-b). Ia

largeur de cet état autoionisé est voisine de 2rn I .

La disparition de 1'état quasi-~discret se fait lorsque 1'état |¢>
a déja pénétré trés profondément dans le continuum : les effets de
seuil se manifestent d'autant plus que le continuum a un ffont raide.
Dans le modéle d'un continuum & bord raide a:w le taux de montée du

continuum est infiniment grand. Il y a alors toujours un état discret

-(1 +29/1)

et un état quasi-discret de position symétriques Ix ] =e

1 e_(1+X‘P /1)

T .

0

et dont le poids est de l'ordre de Simultanément la

largeur de 1'état quasi-discret diminue dans les mémes proportions.

En conclusion, lorsqu'un état discret couplé & un continuum possé-

dant un seuil, "pénétre" dans ce continuum ;

- 1l apparalt un nouvel état discret d'énergie inférieure au seuil tant

que la position de 1'état discret non perturbé est inférieure &

Xy~ Ima ; X, varie lentement avec a , le taux de montée du conti-

nuum, mais est proportionnel & l'intensité I du couplage ;

- quand cet état discret disparait ( xtp>x1 et « fini) il est rem-

placé par un état quasi-discret, dégénéré avec les états du continuum

et de position voisine du seuil ;

- il se forme aussi un état gquasi-autoionisé sous la forme d'une réso-

nance large, d'allure lorentzieune, Cet état est presque pur quand

xcp>X2 (~I 40 a+371 I).
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Cependant la densité d'états ne présente jamais un profil rigoureu-

sement lorentzien, méme lorsque x¢ > X, . Au voisinage du seuil d'ioni-

2
sation, c(x) présente toujours un petit maximum peu intense, "trace" de

1'état quasi-discret.

3. Evolution au cours du temps de la population de 1'état discret ]cp>

N

On suppose que le systeéme est préparé & l'instant initial dans
1'état discret |¢> et on étudie la probabilité P(t) de retrouver le
systéme dans le méme état & l'instant + . En introduisant le temps
réduit, tT=1t , cette probabilité est obtenue en calculant numérique~

ment la transformée de Fourier de la densité d'états

co . = 2
2(8) = |<o|U(E) |03 ]2 = U+ o(x) & o] (1)

Dans tous les cas la densité d'états présente une décroissance lente

pour x >, x_ sur un domaine de largeur y ~ m I . Cette largeur vy

est liée au temps caractéristique T = représentant la durée de

2n I

vie de 1'état quasi-autoionisé.

Quand la position de 1'état |p> ,qui a "pénétré" dans le conti-

nuum,est en dessous du seuil dynamique x, , le systdme ne s'ionise pas

1
totalement : lorsque t > une partie de la population du systéme est
emprisonnée dans 1'état discret de position x

(%) — (5 I1f'(xo)>2

t—

0




Au temps de l'ordre de T , P(%) présente des oscillations amorties

qui disﬁaraissent pour T T . Il s'agit d'oscillations de Rabi entre

1'état discret et la résonance situde dans le continuum au voisinage de
x . la Figure 6 présente la variation de la densité c(x) (pour

3

a=100 , I=10° et x¢=4Jd_ <XR , ainsi que 1l'évolution au cours

du temps de P(%T) .

Pour §¢>> X, la densité d!'états présente une résonance centrée

en x¢+-I 6(x¢) de. profil quasiment lorentzien traduisant l'existence
d'un état quasi-autoionisé. P(%) suit une loi de décroissance exponen-
tielle de constante de temps égale & T , sur une durde de 1l'ordre de
quelques T ., Aux temps longs l'effet de seuil, qui apparalt dans la
densité d'états c(x) par une variation trés rapide au voisinage de

~

x®x o, devient important : P(%) décroit alors beaucoup plus lente-

ment gu'une exponentielle [40, 71, 72]. Il apparalilt de plus des oscil-

lations d'une fréquence inversement proportionnelle 3 1'dcart entre
lt'énergie de 1'état quaSi—autoionisé et celle du maximum peu intense

voisin du seuil.

Pour des valeurs intermédiaires de xm (x1<:x &.xz) , P(T) ne
suit pas une loi de décroissance exponentielle, méme pour des temps
courts (de ltordre de T ). Des oscillations sont encore observables

mais l'amplitude des modulations devient négligeable quand le poids

de 1'état quasi-autoionisé est trop faible ( x¢ - Xa ).

Nous n'étudierons pas davantage 1l'évolution au cours du temps de

la population de 1'état discret [¢> , cette étude ayant déja été
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effectuée de fagon détaillée par différents auteurs [69, 71]. Remar-
quons cépendant que, lorsque 1'éiat discret |¢> péndtre dans le conti-
nuum, on ne peut décrire l'évolution de P(T) par une loi simple, méme
pour des temps t de l'ordre de T . En particulier on ne peut définir

une durée de vie.

4. Profils observés dans les spectres de photoabsorption.

4.1 Densités de force d'oscillateur.

Supposons maintenant que le systéme précédent (&tat discret ]¢>
couplé i un continuum pour lequel les effets dus & la présence d'un
seuil d'ionisation ne peuvent &tre négligés) soit excité i partir d'un
état g> ©par absorption d'un rayonnement lumineux peu intense. Ia
probabilité d'excitation d'un état du continuum perturbé ]Tﬁ)
d'énergie supérieure au seuil (E> O) a pour expression, pour EX O
(ag+e)?

J(®) = |<alplg) [ = ——5 [<a|nlog>|® (1)
1 +¢€
o . =E—E¢—F(E) =x-xcp—If(x)
n T(®)? n I vz(x)'

et g est le "parametre de Fano"

=, ¥(E)
<g|Dle> + PP_/(; B' ===+ <g|D]gy,>

= - n‘<g[chpE> v(E)
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Lorsque la siructure du continuum varie rapidement avec l'énergie, les

variations du paramdtre ne peuvent &tre négligdes.

i
§(E-E )

3@y = sl < THey [<ggp|cp> (2)

oo 2
+f B’ m(g[thEp} avec E_<O0 .
0

EO-,-E' 0

Nous supposons gque dans le continuum non perturbé, la densité de

force d'oscillateur est proportionnelle & la densité d'états définie

par l'intensité du couplage V(E)2 . Dans ce cas :

<g[plog> = d <g[V]py> . (3)

On pose <g[D|o> =d % (4)

ol la constante t est homogéne & l'inverse d'une énergie. On peut
introduire la variable réduite T définie par

t=T1L . (5)

Dans ce cas le paramétre de Fano a pour expression :

_I+I f(x) _ (6)

Qn = 4
B nIv2(x)

X

La probabilité d'excitation du continuum perturbé & une énergie supé-

rieure & celle du seull a pour expression :
>0 IHx) = a° c(x) (X—ch+T)2 . (7)

Le poids d'une résonance discréte est proportionnel &

(8)

7+71 f(x.) 2
x,.<0 j(xo) ‘x'é(x—xo) [ i 0 ] .
1-If'(xo)
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La densité de force d'oscillateur dans le spectre d'absorption

est proportionnelle & la densité d'états c(x) modulée par le terme

d'interférence entre voies de photoionisation (x-—xcp +T)2 . Lt'allure
générale du profil d'absorption (position et largeur des résonances)
est déterminée par la structure de la densité d'états. la présence

du terme d'interférence modifie le profil en-pouvant renforcer ou

annuler les résonances,

Lorsgue le continuum non perturbé ne peut &tre excité directement
a partir de 1'état fondamental |g> , le paramétre de Fano est infini-
ment grand ( d=0 et T:e) : il n'y a qu'une "voie de phetoionisation",
donc pas d'interférence . Ie profil d'absorption ﬁ(x) est alors

proportionnel & la densité d'états c(x) .

Dans le cas général le pafamétre de Fano est pratiquement constant,
sauf au voisinage du seuil ou il présenfe des variations rapides (quand
X=X, = O+ Iqxl - ), ILe paramétre q n'a plus alors de signification
intéressante. Dans la région ol le continuum est quasiment plat
x <x <K 1, les variations de q sont essentiellement dues aux varia-

£

tions de f(x) et ne dépendent pas de l'intensité du couplage :

@ ~L . ta)

X T I

4.2 Profils d'absorption;

Pour une valeur donnée du paramétre T , le profil se présente
comme un profil de Fano classique sauf au voisinage du seuil ol des

modifications spectaculaires peuvent apparaitre. Celles-ci ont deux
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gQuress @

- dans la densité d'dtats qui peut rrésenter au voisinage du seuil des

z

résonances dtrcites assocides aux dtats discret et quasi-discrst,

- et dans ls terme 4! lnuerfé rence entre "les voiss de photoicnisation®.

Quand il y = "convergence" entre la position d'une résonance Stroite

3t la zosition des ianterférences destructives x;=x -7 ) il a'y a

pas de structure étroits cbservable dans la densité de force d'cscilla-

i
A
(1))
"y
[y
o1
o

teur. Ce profil apparait essentiellement comme un profi

"tronqué" par la présence du seuil.

Au contraire lorsque les interférences entre voies de photoionisa-
tion scat cormstruciives au voisinage du seuil et destructives pour das
3nsrgies plus élsvées, il y a renforcemsnt des strTuctures Stroites si-

tudes au voisinage du seuil. Simultandment il reut y avoir dispsrition

de lz rdsonance large associde i 1'état autoionisé.

A Titre d'illustration la Pigure 7 présentes l'$volution de la

.

ensité de force d'oscillateur en fonction de la position x de 1'3tat

€2

discret [9> quand a= 100 et I=10" , et pour la valsur de
T=4+9.10 » c& qui corresrond loin du seuil & la valesur de q~2.8
et prés du seuil & q~2 ., Iss interférences desiructives apraraissent

2 une énergie inférieurs i celle de 1'3tat discre: x . Ies Fizures
@

Fa-b-c montrent la disparition quasi-totale des siructures 3iroises
voisines du seuil observées dans la densité d'états tant que xz < 11,1077

u_j

(voir : Figurs 4) : simultandment la re2sonance larzge associds a 1'dtat
=]

o

auvoicnisé paralt amplifide, 0D3s que l'état discret lo> péndire dans

ls continuum le spectre de thotoabsorption prisente une résonance l_rg=
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c) ad)

/\ _/

RV

== 7 T + ~

Figure IV-8 : Evolution du profil en fohction de xQ (idem Fig. 7)
@=100 I=10"0 1=-3.103 .
Noter le changement d'échelle par rapport & la Figure 7.

av
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dont la position différe peu de celle de 1'état discret. Quand 1!'état

|¢> atteint la position x et au-dela (Fig. T-e) le profil est un

. 2

profil de Fano sauf au voisinage du seuil ol il décroit brusquement &

zéro,

Par contre, on a représenté sur la Figure 8 la densité de force

d'oscillateur pour les mémes valeurs de o et I mais pour une valsur

3

du paramétre T=-3,10 (ctest-a~dire g~ =2 ). Ia résonance étroite

qui apparalt au voisinage du seuil est renforcée par rapport & celle

présente dans la densité d'états. Ainsi dans le cas (8-a) ol

3

x¢==6.10— les interférences entre voies de photoionisation "renforcent"

le pic correspondant & 1'état discret et font disparaitre la résonance

3

large associée & 1'état autoionisé. Quand x¢==8.10— (Fig. 8-b) 1'état

discret a disparu mais 1'état quasi-discret qui lui succéde est considé-

rablement "affiné" par le méme effet d'interférences. Quand XQ crolt

(Fig. 8-c) la structure du spectre se '"dédouble" : la résonance étroite

devient d'une intensité comparable & celle de la résonance large. Ie

spectre differe fondamentalement d'un profil de Fano classique. L'effet

3

du seuil reste donc important pour x¢:=16.1d- (rig. 8—d), alors que

la densité d'états est essentiellement une résonance quasi-lorentzienne

(état quasi-autoionisé) la densité de force d'oscillateur présente au

3

seull une résonance large Yf'“14.10- de profil complexe. le spectre ne

présente un profil de Fano que lorsque l'état discret a pénétré dans

le continuum bien au-deld de X, -

On peut enfin examiner 1'évolution des profils quand on fait varier

non plus la position de 1'état discret x¢ mais 1'intensité I du
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couplage. Cette évolution présente dans les deux cas les mémes carac—
téristiéues. On a représenté (Fig. 9) les différentes densités d'états
c(X) et de force d'oscillateur U(x) pour un continuum caractérisé
par un taux de montée a==1O3 , couplé & un état discret dont la posi-
tion x¢ est située au~dessus du seuil, L'intensité du couplage varie
mais en restant toujours irés faible (I &1 et aI~1) . Ia densité
_flx)

de force d'oscillateur est tracée pour T=0 : le parametre L ="">
v (x)

ne dépend pas alors de l'intensité.

Dans le cas 9a) 1'état discret est situé bien au-dessus du seuil
d'ionisation x@ = 1‘5.10-'3 . Quand I croit, la résonance observée
dans la densité d'états présente un profil lorentzien dont la largeur
croit («<I) , tandis que la hauteur diminuve (« L/I) . Simultanément
la résonance se déplace en se rapprochant légérement du seuil. Ies
effets de bord ont un effet négligeable sur c(x) : 1l'évolution du
profil est analogue & celle que l'on prévoit en ne tenant pas compte
des effets de bord. Ies profils j(x) . observés dans les spectres
d'absorption sont des profils de Fano avec une trés bonne approximation ;
leur forme varie peu avec I , mis & part leur élargissement. Ces pro-
fils de Fano sont tronqués au seuil d'ionisation et y présentent un

maximum d'autant plus important que I devient plus grand.: ceci cor-

respond & un renforcement de 1'état quasi-~discret voisin du seuil.

Dans le cas 9b) 1'état discret est situd trés prés du seuil

-3
x =3,10
P

. Les effets dus au seuil sont spectaculaires., Quand I
augmente la densité d'états ne peut plus &tre assimilée & un profil

lorentzien : au contraire du cas précédent et de fagon un peu paradoxale
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4

quand I=:4.10_ on n'observe plus un élargissement du profil mais au
contraire juste au-dessus du seuil l'apparition d'un état quasi-discret
de largeur tres fine et de profil dissymétrique. Ce profil possede une
aile étendue dans la partie x> 0 , correspondant & la trace de 1'état

4

quasi-autoionisé., Pour I=8.10 ' il apparalt un état discret de posi-

tion xo<xS suivi dans le continuum par une structure large, peu
intense, Dans cet exemple 1les profils observés dans la densité de

force d'oscillateur x3(::) n'ont plus rien de commun avec des profils

de Fano. Pour ltintensité du couplage I=:1O_4 , les interférences entre
voies de photoionisatidn renforcent la résonance au voisinage du éeuil :
c(x) a wn profil lorentzien, mais g(x) n'est plus une structure

ayaﬁt un profil caractéristique , il s'agit d'une résonance large dans
laquelle les méximums dus & 1l'état gquasi-autoionisé et a 1l'état quasi-
discret ne sont pas résolus. Quand I crolit, on observe tout d'abord
un renforcement tres important de l'intensité de 1'état quasi-~discret

4-) 4) , 1e

(I=4.10 ; mais, quand 1'état discret apparait (I=8.10

fond continu apparaissant & x> 0 garde une intensité importante.

En conclusion, dans ce dernier chapitre, nous avons pu mettre en
évidence les modifications apportées aux propriétés d'un systéme compor-
tant un état discret couplé & un continuum lorsque le continuum possede
un seuil, Ie modéle introduit est trés schématique. Il a l'avantage
d'étre simple ce qui rend possible une analyse détaillée des résultats

obtenus.
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Nous avons montré, dans ce chapitre, et ceci est analogue aux
conclusions que nous avons faites dans les chapitres précédents, que
les caractéristiques d'une observable, comme la densité de force d!'os-—
cillateur, dépend de deux facteurs différents, Tout d'abord la struc-—
ture de la densité d'états joue un rdle capital ; celle-ci &tait asso-
ciée dans les chapitres précédents aux interférences entre les "voies
d'autoionisation". Dans tous legbcas ltapparition d'un pic infiniment
fin dans la densité d'états (par exemple quand on modifie 1'intensité
du couplage), associde & un état discret, traduit le phénomdne de stabi-
lisation. Ie deuxieme facteur provient des interférences entre '"voies
de photoionisation". C(Celles-ci peuvent modifier profondément les
spectres, en particulier,lorsque elles sont destructives au voisinage
du seuil les résonances étroites disparaissent. Par contre, lorsque
elles y sont constructives, il y a un renforcement des structures
étroites et éventuellement une modification totale de 1l'aspect du
spectre. Toute analyse qualitative rapide des phénoménes fins appa-
raissant au voisinage d'un s;uil est donc & peu prés impossible et ne
permet pas de tirer des informations concernant les propriétéds de

l'hamiltonien HO .
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CONCLUSION

1. Bilan de cette é&tude.

Nous avons abordé 1l'étude des spectres de photoionisation d'atomes
alcalins en présence d'un champ électrique par l'analyse générale des
systémes comportant plusieurs états discrets couplés ébplusieurs conti~
nuums, Nous avons montré que deux méthodes de résolution, méthodes de
Fano et de l'opérateur résolvante sont compldétement équivalentes quand
les couplages sont indépendants du temps. Ia méthode de la résolvante
a pour vocation de décrire la dynamique des processus physiques mis en
Jeu : elle permet de calculer 1'état d'ionisation du systéme, par
exemple, ou les spectres de "photoélectrons" observés & saturation.

La méthode de Fano permet de calculer explicitement les fonctions pro-

pres de l'hamiltonien total et donc de calculer les variations en

énergie d'observables du systime.

Le spectre en énergie de n'importe quelle observable met en évi-
dence des phénoménes d'interférence . En confrontant les deux méthodes
de résolution, nous avons montré que l'on pouvait distinguer de fagon
générale deux types d'interférences , appeldes par référence aux spec—

tres de photoionisation : interférences entre "voies d'autoionisation"
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et entre "voiles de photoionisation". Ia premiére série d'interférences
est confenue dans un terme qui est commun & toutes les cobservables et
que nous avons défini comme une "densité d‘états": Celle-ci indique

le nombre, la position approximative et la largeur des résonances pré-
sentes dans le spectre. Par exemple dans 1l'étude du couplage résonnant
de deux niveaux discrets par un champ électro-magnétique d'intensité
variéble, 1'effet Autler~Townes, qui correspond au dédoublement du
spectre de fluorescence, est associé & 1'existence dans la "densité
d'états", pour une intensité suffisamment grande, de deux résonances
bien résolues. Ila deuxidme série d'interférences est caractéristique
de l'observable étudiée. Elle apparait dans un terme qui module la
densité d'états et qui‘est 3 l'origine des asymétries observées dans

le spectre. Quand ces interférences entre "voies de photoionisation”

sont destructives, on les associe & l'existence d'un "minimum de Fano™.

Nous avons utilisé cette distinction entre phénomdnes 4!'interfé-
rence pour décrire les spectres Stark de photoionisation de 1'état
5 2P3/2 mj=5/2 du rubidium. Nous avons moptré que la présence de
résonances supplémentaires dans la "densité d'états" pouvait &tre expli-
quée en teﬁant compte de l'interaction spin-orbite qui couple, au conti-
nuun excité par absorption de photons, des états discrets que l'on ne
reut pas atteindre directement. L'aspect des spectres et la forme de
ces résonancés varient suivant la polarisation de la radiation photo-

ionisante : c'est une conséquence des interférences entre "voies de

photoionisation",.

L'exemple du spectre de photoionisation Stark d'un état excité du




367

sodium nous a permis de montrer qu'il est parfois possible de déduire

de l'anélyse des profils des informations sur 1'importance relative

des différenfes interactions mises en jeu. Dans cet exemple la présence
de résonances parasites, dues au champ magnétique terrestre, est attri-
bude & 1'interaction diamagnétique qui couple essentiellement les états
du continﬁum. Nous avons montré que seule l'existence d'un éouplage
intense entre états de continuums différents pouvait rendre compte de

la forme des.résonances parasites qui apparaissent comme des raies

d'absorption fines et symétriques,

Ies interférences entre voies d'autoionisation peuvent, dans des
conditions particuliéres, &tre totalement destructives ; ceci conduit
& l'apparition du phénomdne de stabilisation. Nous avons analysé,
ainsi, l'augmentation considérable de la duréde de vie d'un état du
rubidium en présence d'un champ électrique dont 1'intensité passe par
une valeur critique. Il s'agit 1la, sans doute, d'une des premidres
mesures de taux d'ionisation permettant de mettre en évidence ce phé-
noméne de stabilisation dans un systéme comportant plusieurs états

discrets couplés & un méme continuum.

2. Importance des phénomenes de stabilisation.

Nous avons rencontré ce phénoméne & plusieurs reprises dans ce

.
¢

mémoire, Il s'agit d'un effet trés général qui peut apparaitre dans

différents systémes physiques. En particulier, le développement des
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techniques expérimentales a conduit plusieurs équipes & étudier sur le
plan théorique, avec des méthodes plus ou moins différentes, ce qu'on
peut regrouper sous le nom d'"effet de l'intensité du rayonnement laser
sur l'ionisation multiphotonique et l'autoionisation", Ies grandeurs
physiques analysées sont les spectres d'énergie, soit des photoélectrons
émis, soit des photons associés & la fluorescence du systéme. Ainsi,
dans 1'étude de l'excitation d'un état autoionisé par un rayonnement
intense, on a pu mettre en évidence l'existence d'une intensité criti-
que associée & des modifications spectaculaires des spectres : une des
composantes du doublet Autler-Townes devient alors extrémement fine et
intense. On a montré que lorsque 1l'intensité est égale & la valeur
critique, les interférences de "photoionisation" et d'"autoionisation"
sont destructives pour la méme valeur de l'énergie. Il y a alors pos—
sibilité d'emprisonner une partie de la population du systéme dans une
superposition cohérente d'états discrets et de diminuer de ce fait le

taux d'ionisation.

Nous avons montré que de nombreux problémes concernant les inter-
actions matidre-rayonnement peuvent &tre analysés en utilisant la
méthode de Pano ou celle de la résolvante, Néanmoins une étude plus
complate devraitAprendre en compte les phénoménes statistiques (colli-
sions, fluctuations du laser) ou d'émission spontande et nécessiterait
donc l'utilisation de méthodes plus élabordes, Dans tous les exemples
que nous avons considérés, nous avons supposé que l'intensité du rayon-
nement laser était constante au cours du temps et établie soudainement.
Pour approfondir notre analyse il faudrait aussi tenir compte de la forme

et de la durde de l'impulsion lumineuse.
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Lorsque dans un systéme on considére un nombre plus élevé de
"voies d'autoionisation”, ou lorsque 1l'intensité des interactions qui
couplent les états du spectre continu aux autres états du systeéme
(discrets ou continus) augmente, les interférences entre "voies d'auto-
ionisation” deviennent de plus en élus importantes., Ces interférences
se manifestent toujours par la stabilisation du systéme, ce qui peut
sembler paradoxal a premiére vue. On peut en effet résumer cette pro-
priété sous la forme suivante : lorsqu'on augmente 1'intensité de
chacune des interactions qui, prise individuellement, est responsable
de l'ionisation du systéme, l'effet global résultant est une stabilisa-

tion du systéne.

Nous pouvons ici reprendre les résultats discutés aux Chapitres
IT et IIT en généralisant le modéle qui nous a servi & décrire l'effet
Stark du rubidium. Considérons (Fig. 1) une série de N é&tats discrets
qui forment deuk séries alterndes l¢+> et |¢™> , en interaction avec
deux continuums {@é> et l¢§> . Supposons que 1'élément de matrice
de couplage est le méme pour chaque état d'une série et que d'une série
& 1'autre seul le signe du couplage peut changer ( V=W, ]W2[==1V2|).
Nous supposons en outre que seule la série |¢+> et le continuum |¢é>
peuvent &tre atteints directement par photoabsorption & partir d'un
état non perturbé (1'opérateur transition est noté D vers un état
discret, d vers un état du continuum). Nous pouvons remarquer que
ce modéle peut aussi 8tre utilisé pour décrire un systéme atomique
comprenant deux séries de Rydberg intercaldes [74]. Ies Figures 2 et 3

indiquent 1'évolution des profils lorsque le couplage augmente ; les
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Spectre
deux séries
é =E2-E1
A= -

E3 E1

lg>

Pigure C-1

d'absorption dans un systéme comportant

d'états discrets couplées & deux continuums.
= 10. D= 0.707

= 15 d

1. (en unités arbitraires)
=W =W
v1

|v

ol = 17,
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Pigures C-2 et C=3

Effet de stabilisation : Spectre de photo-

absorption pour un systéme comportant deux
séries de trois états couplées i deux
continuums,

Les énergiles des états non perturbés sont

notées : ____ ¢+

——— ¢

La courbe marquée - — correspond & V&=4 .

Figure C=2 : V1 = Vé (f+ max.), noter le

fond continu & 0.5

Figure C-3 : V, = -V, (r+ = 0), le fond

continu décroilt quand

V1 augmente,
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Vi=0.25

(a)

Vi 1

(c)

/
V=2

0.5

0.5
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effets de couplage indirect par 1l'intermédiaire des continuums sont
maximaux (cf. §.III.1.2.1a) dans le cas de la Figure 2 ( P+ =47 V? ,

v1-_-w1=w2=V2) et minimaux (§.III.1.2.1b) pour la Figure 3 (l”+ =0,

V’1 =W1 =W2=—V2 ). Dans les deux figures la "largeur" individuelle

2
1 .

est faible (Figi 2a et 3a) le profil est une succession de profils de

de n'importe quel niveau est égale & y =2.2n V Quand‘le couplage
Pano caractéristiques de chaque résonance ; le paramdtre de Fano vaut
Q%1 pour les états l¢+> et q= 0 pour les états |o > . Quand
le couplage augmente (Figs. 2b et Bb) les profils s'élargissent, leur
forme résulte des interférences entre voies de photoionisation ; on

peut dire que ces profils se présentent comme des résonances larges

"
T V1 d
diminue) dans lesquelles se creuse un "trou" associé & 1'état [o™>

correspondant aux états ]¢+> (leur paramétre de Fano q =

Ce phénomene d'interférence entre "voies d'autoionisation" est beau~
coup plus marqué, quand le couplage augmente, dans le cas de la Figure 2
ou F+_ est maximal. En effet, dans ce cas, tout se passe comme si
tous les états discrets étaient couplés au méme continuum (ef. III.
1.2.1) ; alors que dans le cas de la Figure 3 ( I;_==O ) on peut consi-
dérer que le systéme est la simple superposition de deux systémes
complétement découplés : chacun d'eux étant formé d'une seule série
d'états discrets et d'un seul continuum. Quand la "largeur" <y est
plus grande que l'écart entre deux niveaux consécutifs couplés au méme
continuum, les effets d'interférence entre "voies d'autoc-ionisation affi-
nent les résonances dont la forme devient symétrigue (Figs 2c, 2d et 3d).

Quand le couplage est trés important, le spectre devient trés simple.

I1 est constitué essentiellement de résonances trés fines (cf. Figs.
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2d et 3d pour V1=:4. ), assocides & des états autoionisés "quasi-
discrets" ayant une durée de vie trés longue vis-ia-vis du phénoméne
d'autoionisation. Ces états "quasi~discrets" sont les images des ni-~
veaux discrets de l'hamiltonien d'ordre zéro, mais les fonctions d'onde
qui les décrivent n'ont plus rien de commun avec celles des états l¢+>
et |¢_> . Remarquons en outre que sur la Figure 2d, on a deux séries
de résonances d'intensités trés différentes ; ceci est une manifesta-
tion, cette fois, des interférences entre "voies de photoionisation®
qui peuvent méme annuler complétement une série de pics (cas V=2 de

la Figure Zd).

Pour expliquer l'origine de ce phénomene de stabilisation, on peut
comparer les interférences entre "voies d'autoionisation" aux interfé—
rences apparaissant dans 1'étude de la diffraction de la lumidre par
un réseau. - Lorsque les figures de diffraction assocides i chacun des
traits du réseau se "recouvrent " les interférences entre les ondes
diffractées par les différents traits sont partout destructives sauf
dans des directions privilégides ou apparaissent des raies trés fines
et tres intenses. Ila figure de diffraction du réseau ne présente pas
les "résanances” larges associées & la figure de diffraction de chacune
des fentes (oes figures étant d'autant plus larges que les fentes sont
plus fines), mais des résonances trés &troites. Nous assimilons la
résonance associée & un état discret isolé, couplé avec un continuum,

& une "figure de diffraction par une fente", On associe & cette "figure
de diffraction" une largeur en énergie qui est de 1l'ordre de 1'intensité

2 . . p . . .
2n V° du couplage. On considdre maintenant non plus un état isolé mais
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une série d'états, par exemple une série de Rydberg, couplée & un méume
continuum. Elle forme un ensemble "cohérent" que l'on compare a la
série des traits d'un réseau, Alors les "figures de diffraction" se
recouvrent quand le couplage augmente, mais elles ne se superposent

pas. Quand V augmente, les effets d'interférences entre voies d'auto-~
ionisation deviennent de plus en plus destructives, Ia densité d'états
perturbée diminue sauf au voisinage de valeurs bien définies de i'éner—

gie, pour lesquelles des résonances trés étroites apparaissent.

Revenons a l'analyse des spectres de photoionisation Stark d'atomes
alcalins de plus en plus lourds enregistrés dans des conditions expéri-
mentales analogues et pour la méme intensité du champ électrique, le
domaine spectral analysé étant voisin de la limite d'ionisation sans
champ. Ies états propres de 1l'hamiltonien Coulomb-Stark introduits
dans l'approximation d'ordre zéro sont ceux de l'atome d'hydroggne :
ils sont indépendants de 1'élément étudié. Par contre les interactions
résiduelles - caractére non coulombien du potentiel central et inter-
action spin-orbite - augmentent avec le numéro atomique de l'alcalin,
Pour un at;me léger comme le sodium, on observe des profils de Fano
typiques ; chaque résonance peut &tre analysée de facon isoiée et le
rdle au couplage spin-orbite est négligeable. Pour un alcalin plus
lourd, comme le rubidium, interaction spin-orbite et caractdre non-
coulombien sont d'une importance comparable. ILes interférences entre
"yoies d'autoionisation" sont négligeables, puisque la largeur indivi-
duelle de chacune des résonances est peu modifide par la présence des
autrés résonances. Au contraire les interférences entre "voies de pho-

toionisation" sont tres importantes ; elles conduisent & l‘apparition
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.de résonances larges n'ayant aucune caractéristique précise. Pour des
atomes ‘plus lourds que le rubidium , les effets d'interférence entre
"voies d'autoionisation" devraient devenir prépondérants. On devrait
alors observer des spectres, en apparence plus simples, pour lesquels
les résonances auraient un profil syméirique d'autant plus fin que
l'atome serait plus lourd. Ainsi les spectres de photoiqnisation
Stark de l'atome d'ytterbium ont été enregistrés au voisinage de la
limite d'ionisation de l'atome libre et pour & peu prés la méme inten-
sité du champ électrique que celle choisie dans le cas du rubidium
75, 76]. L'allure générale de ces spectres est beaucoup plus simple
que celle du rubidium : il apparalt en effet jusqu'au voisinage immé-
diat de la limite d'ionisation des Qésonances fines ne présentant
aucune asymétrie. Pour cet atome lourd, l'interaction spin-orbite ne
peut &tre négligée et le caractdre non coulombien du potentiel central
est tres important. L'apparente simplicité des spectres de photoioni-
sation Stark observés dans le cas de l'ytterbium est sans aucun doute

liéde & l'existence du phénoméne de stabilisation.

3. Conclusion.

Notre étude a permis de montrer que, pour pouvoir interpréter les
effets observés dans les spectres de photoionisation Stark d'atomes
alcalins, il est indispensable de tenir compte explicitement d'inter-
actions qui sont totalement négligeables dans le domaine d'énergie sous

critique ( E<-—2W?-) ol le phénoméne d'ionisation par champ est trés
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faible. Cette conclusion est valable pour tout probléme dont 1l'analyse
met en jeu simultanément des états discrets et des états du spectre
continu : des perturbations, en apparence de treées faible intensité,

peuvent modifier totalement les propriétés du systéme,

I1 est toujours possible, au moins en principe, de construire les
états propres de l'hamiltonien total, méme daﬁs le cas du systeme le
plus général comportant N &tats discrets et M continuums, tous les
différents états interagissant entre eux. Cependant remarquons gque
dans 1l'étude d'un systéme donné la séparation des interactions, en
interaction principale associée 2 H_, et interaction résiduelle V ,

0

est quelque peu arbitraire., Trés souvent le choix de HO est dicté
par le souci d'obtenir une représentation simple des états propres
|¢i> et f@i) . Dans les problémes '"classiques" HO correspond & un
modele & électrons indépendants et, en général, on utilise une base
"tronquée". Bien sfir on peut, pour rendre compte des phénomenes expé~
rimentaux, étendre la base d'états sur laquelle on étudie le systéme.
Les méthodes de mélange de configurations, par exemple, peuvent repro-
duire chaque spectre experimental niveau par niveau mais, outre que ce
procédé devient vite trés complexe, il ne permet en général pas de
mettre en évidence les propriétés communes & un groupe de niveaux. Il
est préférable, alors, de modifier le choix de la base des états de

HO pour y inclure les phénoménes physiques qui jouent le plus grand
rble, méme si leur intensité n'est pas a priori trés importante. En

particulier on peut inclure dans 1l'approximation d'ordre zéro toutes

les interactions & longue portée de sorte que les fonctions d'onde du
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spectre continu aient un comportement asymptotique bien adapté au pré—
bléme étudié. Ainsi dans 1'étude des états de Rydberg d'atomes alcalins
au voisinage de la limite d'ionisation en champ nul en présence d'un
champ magnétique intense, les couplages avec les états de continuums
vont jouer un réle prépondérant. Il parait judicieux de décrire ceux—ci
par des fonctions d'onde qui tiennent déja compte de leur couplage par

1l'interaction diamagnétique qui domine loin du noyau.

I1 n'est pas toujours possible de trouver une base "tronqudée"
d'états dans 1l'approximation d'ordre zéro qui convient au probléme
étudié. Dans ce cas, au lieu d'effectuer une analyse totalement a priori
il est préférable d'utiliser une méthode dérivée de la méthode du défaut
quantique & plusieurs voies M.Q.D.T. [77]. La méthode consiste & sépa-
rer les différentes zones de l'espace sur lesquelles on peut définir un
hamiltonien dont on connait les solutions analytiques ou semi-analyti-
ques. On raccorde ensuite les différentes solutions entre elles en
écrivant les conditions de continuité aux surfaces de séparation. C'est
ainsi, par exemple, que dans 1l'étude de l'effet Stark on peut séparer
les interactions & courte portée, ol les propriétés de l'atome sont
celles du cceur, et les interactions & longue portée ol on peut consi-
_dérer que 1'électron excité se déplace dans un potentiel Coulomb-Stark
[65, 78, 79]. On connalt les fonctions d'onde semi;analytiques qui
décrivent le mouvement dans ce potentiel. On tient compte des effets
dus au ceoeur en incluant des déphasages (ou défauts quantiques). Ceux-

ci sont reliés aux valeurs propres de la matrice de réaction et peuvent

étre obtenus de fagon semi-empirique en étudiant les propriétés de
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l1'atome isolé (les effets du champ extérieur ne modifient presque pas

les proﬁriétés du coeur).

Revenons au phénoméne de stabilisation dont nous avons montré la
généralité, De nombreuses expériences le mettent en évidence., Ainsi
des résonances étroites sont observées, dans le spectre de photoionisa-
tion de 1'hélium neutre [80, 81]. Elles sont lides & 1l'existence d'états
atomiques doublement excités ayant une probabilité d'autoionisation treés
faible [82]. De méme les résonances étroites observées dans les sections
efficaces de diffusion lors des collisions atome-&lectron ( He=e par |
exemple [83]) sont attribudes i l'excitation d'états métastablés de
1tion négatif ( He~ dans 1l'exemple cité). Ies &tats doublement excitds
des ions négatifs apparaissent également comme des résonances dtroites
dans les spectres de photo-détachement [84]. Tous les systimes mention-
nés font apparaitre que deux ou plusieurs électrons sont excités i la
fois. Un "bon" hamiltonien HO doit donc étudier les électrons non
pas individuellement mais par paires. FEn d'autres termes, il faut tenir
compte des effets des corrélations électroniques. On peut d'ailleurs,
comme cela a été fait dans le cas de l'ion He  , étudier ces corréla-
tions dans une zone de l'espace ol on peut séparer les propriétds du
coeur et celles de la paire d'électrons (systime He+-k2e— ). On tient
compte des effets du cceur en reliant, comme dans la méthode M.Q.D.T.,
la fonction d'onde définie dans cette zone & celle définie dans une
deuxieme zone ol le systdme peut 8tre décrit comme un électron diffusé
par un coeur : e—-+[He+l+e_] [85, 86]. Le formalisme des coordonnées

hypersphériques [87] est tout & fait adapté & cette amalyse. Il nous
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apparailt que 1l'étude du phénoméne de stahilisation et, en particulier,
celle des états de Rydberg doublement excités pourraient &tre entre-

prises de fagon fructueuse en utilisant ce formalisme.
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Appendice I-A

Normalisation des états de H. Cas d'un continuum perturbé.

Les états propres de H sont normés en énergie & l'aide de la
fonction &

(g l¥) = 8(2-F) . (a-1)

On rappelle que IYE) =f de aa(E) Icp€>

e |x|E>

avec aE(E) = ¢(B) (pp + 68(E-¢))
d'aprés la définition de la matrice K (§.I-2, Eq. 4).

On a alors (‘YE[‘YE) =f de aa(E) aa(f}) . (A—Z)

En utilisant les relations de 1'Appendice A de la référence [8]

PP PP 2 = 1 PP _PP
5 Too=" 8E-F) 6@E-e) v g7 Goo -0
et 6(E-¢) 6(E-¢) = 8(E~-E) 6(E-¢)

on obtient :
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(\YEI‘I’E)_ = ¢(B)? («° <E|K|E>2+ 1) 8(E-E)

[¢]
tljlt*j

& PPf <s|K]E><s[K|E> _c(@)_c(ﬁ) &[5>

tL:IO

=

sﬁ_uﬁl <£|K_1E><€|KIE> REGRIG R
E~E

E-g

t-‘jl
FJO

(4-3)

Calculons les PP‘],ds .. en utilisant la reletion de définition des

éléments de matrice K donnés par la reletion (I-2-5)
~ ! ~
e|K|E> = <e|V|E> + PP | de! %J_KEL e|v]|er> . (a-4)

On obtient alors :

L[ o a t n ~
op [ g SelK[E><e|X|B> _ PPH ge ac EIXIE> < ’K!D e |T|er>
E-¢ B-g E-e

+ PP‘[‘de 5%4%£E2'<a]ﬁlﬁ> (ArSa)

-— A 1 ~
ot pp [ ae Sel&B<elklE> oo [ 4 lXK[E> et k[B> e |Tlers
E-¢ E-¢ E-¢!

+ PPfda <—%L_K€El—> e |T]E> . (4-5b)

le premier terme & droite dans chaque égalité est identique si on per-
mute & et &' , compte tenu de l'hermiticité de v (symétrie stil

s'agit d'un opérateur dont les éléments de matrice sont rdels).

Ie deuxidme terme % droite dans 1'égalité (A-5a), compte tenu de (A-4)
et de 1l'hermiticité de ¥ , s'écrit <E|K|E> - <E|§]E> . ILe deuxidme

terme & droite dans 1'égalité (A-5b) s'écrit alers <®|K|E> - <E|V|E> .

En reportant ces résultats dans 1'égalité (A-3) on obtient

(gyl%g) = 6(E-E) ()% (1 + 7° @®|x|B>2) .




A3

Appendice I-B

Propriétés des matrices K et R .

On va établir dans cet appendice que la matrice K(E) est hermi-
tique, domner la reletion qui lie les élémeuts des matrices de K et de

R , enfin montrer que la matrice R n'est pas hermitique.

B-1 La matrice K(E) est hermitique.

Les éléments de matrice de X(E) sont définis par :

<aE|x|BE>* =T

GE|T|eB> = <E|K|aE> - Z PPI de i?%-éﬁ <be |K|aB>
5 Z

~ - <aE|[V][yE>* _
<E|T|gE>* +ZPPI o SV &E|x|pE>*
Y

or <aE|\7|YE>*

v - <E <YE *
BE|V]aE> +ZPPde Y IKEIaE>Ey | |pE>
’Y -

donc <aE|X|[gE>¥

= . <yE|T|se><6e |K|aE> <yE |K[BE>*
) YzaPPfde * T E-0) (8-8)

C'est 1l'expression qu'on obtient pour <BEIKIaE> quand on utilise dans

le développement
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BE|K[aE> = <BE|T|aE> +ZPP Jf & fE_%_l:‘ﬂ%E}_ <E|K|aE>
l'hermiticité de V , <BE|V|yE> = <E|V|E>* , et qu'on remplace cette
derniére expression par son développement en fonction de X . On peut
noter que si K(E) est hermitique, la matrice K ne l'est pas ; en
effet <BE[K[aE'> fait intervenir l'énergie E' dans les parties

principales alors que <aE'IK[BE>* fait intervenir l'énergie E .

B-2 La matrice R(E) n'est pas hermitique.

On écrit 1l'opérateur R(E) diagonal en énergie comme

R(E) = 7 + 1im ¥ =t R(E)

e-0 E+ieg-H
+ 0

par conséquent en prenant l'adjoint de R(E)

Al(E) = ¥4 lim AI(E) bt ¥
e-0 E-ig-H
+ 0

~

= %} + lim RT(E) —-——1—-—:‘—— (R(E) - ____V;_:__ R(E))

e—>O+ E—lS—HO E+1e-HO

soit

R(E)- RI(8) = 1linm RT(E)( L ! ~>R(E)
E

e»O+ +la—HO E—le-HO

= -2ig RT(E) &(E-H,) R(E)

On a alors :

<E|R[BE> - <aE[RT|BE> =-2im Z <aE{RleE><YE|RiBE> ;
Y

la matrice R(E) n'est pas hermitique.
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B-3 Relation entre les matrice‘s K et R.

On peut réécrire la définition de R sous la forme :

WE'|R|BE> = <aE'|V|BE> +ZPPf dE E1—E @B |T]yE><E|r|pE>
Y
-inz @E' | V|yE><yE|R|BE> (B-1)
Y

ou en utilisant la définition de la matrice X

@E' [R|BE> - <E' |K|BE> =ZPPde E1—E «E'|T|yE> [<YE|R|BE>~ </E|K|BE>] |
Y

-im Z <aE' [K|YE><yE|R|BE>
Y

|T -
+inZZ..PPf i E'LE ' |V|6E><8E X [yE> <YE|R|BE>
Y 8 -
soit
<©E'|R|BE> - <E!|K|BE> +im z <aE' |K|8E><SE|R|BE>
8
=ZPPf dE E—1:-E- @E' |T|yE> [<E|R|BE>~ «/F|x|gE>

v Voo
+in /, <E|K|6E><SE|R|BE>]
8

soit, en posaent la premidre ligne égale 2 FBE(a,E')
‘ - <@E'|V|yE> -
T ,E! =ZPPde—F E
peler8t) = e B (1,8)

qui est un systeéme d'équations intégrales couplées dans lesquelles
aucune hypothdse particulidre n'a ét& faite sur 1'interaction V .

On admettra que la solution de ce systéme est FBE(Y,E') =0, diol
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|

<E'|R|BE> - <oE'|K[BE> + inz E'|K|SE><SE[R|BE> = 0 | (B-2) .
: 8

On peut démontrer de la méme fagon en gardant la définition de R

sous la fcrme (1) et en transformant la définition de K sous la forme

E">O+ Y E+1e_

<YE |x|BE>

+im Z <aE!' |V|yE><yE|X |BE>
Y

soit

Y
<oE'|K|BE> = <aB' |R|BE> - iw /, <aB'|R|yE><YE|K|BE> = O (B-3) .
Y .
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Appendice I-C

Relations entre les états de diffusion et 1'état de Fano

définis au Paragraphe I-2.

On rappelle que l'on a trouvé 1'état de Fano sous la forme (§.I.2 -

2—1—b) :

) - 50 .

e P~

d;}‘ (lq’g> +%PPI L _ 88 |x|aE> Icp‘g,>) (c-1)

et 1'état de diffusion sous la forme (§.I—2—2—-2) :

A+ ah [ o . z 4B 8
leg ) .—_ZdE -{|¢E> + lm PP e <BE' |R|aE> IgoE,>}
o e->0 B
+
(c-2)
. s 1 PP .
solt encore en utilisant = -in 8(E-E') quand e-0

E~-E'+ie E-E!

dg! :
E-FE! <BE! IR|aE> I(Pgr>

On exprime 1'état de diffusion en fonction de 1'état de Fano par



A8

}‘J’) !\y )-in z @E|R[om> ¥ Icp§>

af

¥ m

+ ZB dg'\ PPfEdEE, (<BE' |R|aBE> - <BE'|K!aR>)]cpE'
a

soit en utilisant la relstion (2) de 1'Appendice B-3 ,

<BE' |R|aE> - <BE' |K[aE> = -inz BE! [K|yE><YE|R|aE> .
Y

Ce terme qui intervient dans la PP s'exprime comme

—im z d%‘}‘ KE|R |oE> PPfEd_Eé, <BE' |K[yE> ‘q)%,)
apy

en permutant les indices et en utilisant le fait que l¢g> est état

propre de R(E) , c'est-a~dire Ez dgx

Q

<BE|R|aE> = RK(E) dﬁg}‘ ,

|\1f"+) —TEET ]\y;) -iﬂ:zé_,Pm(E) dg)\ (]cpg> . gPP JfEdEE' e |£]gE) [of,>)

c'est-2~dire en utilisant encore une fois la définition (0—1) de ]wg)

état de Fano

My _ ) ) }\)_1—lnR(E)
iW EFTET ]Y im R (E EFTES’IW "'EF?E?"’ ]Y

qu'on peut écrire sous la forme :

o 1-in R, (E)
l\y 1+in R (E5 l\y
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Appendice II-A

N états discrets couplés & un continuum.

Etats propres de H par la méthode de la résolvante.

£ + + ,
I‘I{E) = GO(E) v ]‘I’E) + lch‘> sont des états propres de H normali-

sés, que l'on peut réécrire :

Il

|e)

+
- ]cpE> + GO(E) v lgoE>

ou encore

x x - -
%) = log> + LEG) 5> G lvloy

puisque V est nul entre deux états du continuum et puisqu'on a choisi

de projeter sur les états de la base intermédiaire de Fano.

On peut encore écrire

[9) = log> + L1 15 %, 16%0) 5 7,(0)

i3
L oy @ <, [652) 5,5 7,(2)
i
+\ |~ * - . 7.(2) - % -
or <, |6, > =, [ec @ Plp,>=1in ."'—L_Exia_m' <q:)j,G (£)[,>

s—->0+ J
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en utilisant la relation (10b) du §.1.3 (”hapitre I) et par conséquent

. + _ —
[ 1og> @ by, 16@) 5> = e 7] e e G 1°@ R
£ =

z [* V(E') _ * ) z _ _ + _

= : PP | aE" gy, > J———E_E, <(pj]C- (E)Igoi>;lnj log> VJ.(E) <tpj|G ®)[9;>
v.(&")

soit en posant l§5> = l5j> + PP‘j‘I¢E'> J_ dg!

)

|\1f ) - ]cpE> +ZL l@J> <cp IG () |o,> 7, (E) T L I(ph j(E) \—Ii(E)
i J

-+ -
X <cple (2)]e,>

- F -
La connaissance des éléments de matrice <¢le'(E)]¢i> est nécessaire

+
. pour la connaissance de [Wﬁ) . Chacun de ces éléments est obtenu en
inversant la matrice dont les éléments sont lim GBiis-—EiGiJ i%-fi.).

e—0 J
+ .

cofacteur de 1'éldment de la iSme ligne, jiéme colonne

<cp o* (B)[p,>= lim

e-0, det (E+ie-F, 6, +=T,.)
i 71 271

Les expressions qui interviennent dans ce rapport peuvent &tre calculées

par récurrence. Soit D le dénominateur ; il est égal &

lin det(E+ie-E, 6 %—T‘i.) =1 (E-F,) +Z(t-;—'-fkk) m(E-E.)
£ =0, +d g X ik J

N . . _ 3 -1 - .
Cette expression a pour racines E(i) = é& . Fi . Dans le formalisme
de Fano ce dénominateur s'éerit z(E) i x

n(E-E) + y+52ifJJ o (B-E)
_ o+ _ . . ..
(cpi'c_ (E)|<P1> =k5‘él. = J#i k#i,j

- -
B, le (E)lq,j>

i
i
o]
T
|—J.
L"jl
VY =2
S~
=
)
]
3]
WV
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On utilise dans ces calculs la propriété de symétrie de la matrice (T)

-2 = = 1\2 = =
Tyg = (on vi.vj) = rii.rjj

De ce fait seuls interviennent dans les expressions ci-dessus, les

termes indépendants de fij ou lindaires en Fij

On a par conséquent :

Dl\lf;) =JZ léj> {-\?j(E)<k§j(E-Ek) + k;(ié- fkk) I (E—Ez@9

£#1,3

Kty ° KA YRY
T.. _ y /1’"ll i
+ o> D‘Z—E H(E-E)—_«ZK——>(;"—F ) 1 (E-E)
E{+ 21{%i k+1j 2 2,3;,]{#“_J k

Le coefficient de ]¢E> se simplifie en II (E-Ei) et celui de [53>

i
compte tenu que Vj Fkk = 271 Vj Vk'vk = Vj ij en Vj(E) kgj(E-—Ek) .
On a donc
I‘Y;) - ! - /zvj I (E-f}k) léj> + 1 (E-Ei) IcpE>>
I (E-E (i))\j KA] i
i
N t,. I €
o E7(i) = éi F i 2%

Si on compare ce résultat & 1'état stationnaire de Fano, on constate

*
encore une fois que IYE) est égal & IYE) a4 un facteur de phase pres.

L'élément de matrice de 1l'opérateur de transition entre 1'dcart

fondamental et le continuum représenté par 1l'état IYE) (ou IWE)) est :
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<g!DlW§) = §-zﬁ%jgzzyy<§; Vj kgj(E-—Ek) <g]D}5j>

+1 (E-E,) <g|DI¢E>>

ou encore

<g|Dl\}[§) =§I—_(_E%E—(1—)y <g|D|cpE> (g q ™ 7@ H.(E—Ek)

ket

+ 0 (E~E.)

i 1)
IiI(E-Ei) : y_ ?..1.1 1 ‘
=T (=5(1)) <gID,cPE> 1*34‘13 D) E—Ej

L.

or 1 (E-£(i)) =1 (E-E.) +z & fjj) m(e-§ )

i i ooy e ik k
et par conséquent q.
tez gt E-E
+ Jd 73 . i
< = £ . = ==

%IDI‘I’E) g‘chpE> TFERIEE ou EJ =

Je. Ll

d 2
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Appendice III-A

Conditions d'orthogonalisation et de normalisation.

L'état propre I\EQ) de H se décompose -sous la forme

|11f;‘) =Za;\(E) 9> +ZBPPI'<_O%J%L2& cg}‘ Icpg> +zc°‘" o>
o [0

5 E E
z\'ri“.x'féﬁ (4-1)
ol <aelK|pE> = i = oll les éléments de la matrice d'interaction
i SThy

V sont choisis réels.

—

(\ygl\yg,j =Z a}i‘*(E) a‘lf(E') +Z cg"* cg” 8(E-E")

N N % *
. 2(@[@3[1{(3@ <ae lK|yE'> da) IS T

- v E B
O‘BY B £ E g
* E|K|BE’ ' E>*
. Z 2\ Cm'i ((a !Klﬁu >, SE IK[o'c > > L (a2)
w © F E' - E E - E

En utilisant la relation de l'appendice du Chapitre I et démonirée

par Fano (1961) on peut réécrire la deuxitme ligne de 1'égalité :
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=
D o [ seltimtaslshis 1) g
aBy E-c¢ E' - ¢ E E

- (a-3)
*
= Z‘ n° <E|K[BE>* <aE|K|yE> cg}\ c%“ 8(E-E')
aBy

| A 1 . 1
b LT el i o [ kel anlelen G -

En utilisant la relation (III-1;8) (qui a permis de définir la matrice X)

z BA - _Z -\ —ia_z Aoy i
cE <aalKlBu> =/ ai(E) Va =L ai(E) Ve
8 i i
la deuxidme ligne de 1'égalité A-3 s'éerit
=ia =ja via vja

Z EK*(E) at(zr) 1 (pp | ae ZE——YE—— PP | 4 —"'———§->

wig 1 i E'-E E - ¢ £ TE e
clest-a~dire

L 3 L) ) g AR, ) -F 50} (4-4)

ij J

vla =Jja

A , = £ 8
ol on a posé Fij(E) = PP‘]‘de -

L'expression (A~4) est nulle si on considére que les variations de ﬁij
sont négligeables avec l'énergie. En fait elle est rigoureusement

nulle car dans la base pré-diagonalisée

Y (7. +3 -\ .= - o=
LTy + BB 3 =0 ob Ty = G [V

et par conséquent

z (7.3 + F x(m) (@ 2 (2) = 0
et d'autre part
L (7, +F,@) B 3w = 0

i]

;-
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L'opérateur V dtant hermitique V.¥ =V.. et F .¥(E) =F. (8) 3
ji = i ji ij

en sousfrayant les deux égalités précédentes, on obtient :
) [F..(8) - F..(8")] a¥&') 3M&) = 0
13 ij ij J ) i

I1 reste & évaluer la dernidre ligne de 1'égalité (A-2). En utilisant

la définition de la matrice X rappelée au-dessus et 1'égalité (5)

(B-E) g’i‘(E) - Z oA Fia

E 'E
on a
) e ks Bp, <E[K[BE'> _ z ax* I ()
O
af

clest-3~dire

— Z (2-8,) 3} (8) 28(z)

et par conséquent la 3eme ligne de 1'égalité (A-2) s'éerit :

- (Z (5-5,) () ) - ; (-5 2(2) (e

— =\* sB(pe
= - z ai (E) ai(E )
En conclusion

* *
(\lf leg,) _Z (cg}‘ g ﬁZZ cg}‘ T <aE|K|BE>*<aE|K[yE>> 8(E-E")
a By :
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Appendice III-B

N états discrets et M continuums prédiagonalisés

B-1 Matrice de transition R et matrice de réaction K .

L'opérateur de transition est défini par la relation (III—1—22)

<aE' |R|BE> =Z \7;‘:‘.77%5 <$i|G-(}-E)I$j> (B-1)
ij

ou 1'élément de matrice de 1'opérateur GE-E) est donné par

= . =10 =K@} = |+ =
Z{(E—Ek) S +im ;VE Vg <cpk|G(E)Icpj> = 6ij . (B-2)

En multipliant cette égalité par V;? et en sommant sur J on obtient

(E-E.) zv%ff <$i|GJ(“E)|§6J.> +im Zv;“ <BE' [R|aE> = \7;5, (3-3)
J o

+

ol on a utilisé le fait que 1'opérateur résolvante G(E) , inverse de

1l'hamiltonien E-Heff , est symétrique puisque H est symétrique

eff

(mais non hermitique). .
i

On multiplie alors l'expression (B—3) par E EE et en sommant sur i
i

on obtient, en tenant compte de la définition de la matrice X (III—1—9b)
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BE'|R|YE> + im z <BE! |R|aE><aE|K|YE> = <BE' [K|yE> (B-4)
a

qui est identique & la relation (18 ) du Chapitre I, §. 2.2.2b .

On peut montrer de la méme facon (en multipliant la relation B-2

par V%B et en sommant sur j puis en multipliant la relation obte-

7Y
nue par E-% et en sommant sur i ) que
i
KYE'|R[BE> + im Z KYE! |K|aE><aE |R[BE> = <yE'|K|BE> (B-4')

¢4

qui est identique & la relation (7-b) du Chapitre I.

L'opérateur R(E) qui est diagonal en énergie est un opérateur

symétrique <aE|R|BE> = <BE|R|aE> car G( est symétrique.

E)
Néanmoins cet opérateur n'est pas hermitique alors que l'opérateur
V%ﬁ

via
k(E) , dont les éléments de matrice sont <a® tKIBE) —z

E-E.
i

t‘d

hermitique.

B-2 Etats de diffusion |¥3")

L'état propre de H correspondant & une onde entrante dans la

voie «

CC+)

157 = log> + G(g) Vog> . (3-7)

En utilisant la relation de fermeture
- - o a
LIl +L [lebal e -1,
i a

P o+
on peut écrire IYE ) sous la forme

) = lcp;> + Z ]5i><5i|G2’E)|aj> 7o+ BZJ f l;oixcpilG“(“E)ﬁf Vol de .
(B-8)
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on obtient alors le développement en tenant compte de 1'équation (3-1)

I\Fa+)

> +z lcp ><cp IG(E>|cp > V Ylinm z <BE|R|ag> ]cpE
i

z B
PPf|p> B, ]GE)Icp>ds

pii

) g
lpt> ~im Z:<BE|R!<1E> log> + L T2¥ 5, ;160e) 9y

J
|¢ >+ I?Jr

c'est-a~dire en utilisant la relation (B—B) et la symétrie de K(E)

(B-9)

réécrite socus la forme
— N —lY
=ja = + = _Z o
%VE <q)i|G(E)|(pj> = 0, (6 iw <E|R|aE>)

I\zf;+) =§ (aaB-i n <BE[R[aE>)‘ }cpg>

vi‘f

+z =5 (8, LY <E[R[aE>) |3 (B-10)
l
_lB
ol |<I>>=|<p>+Z PPf lcp>ds
...j_s
7
Soit ") _Z cg"‘ (9% +Z 13.>) (3-11)
& . . 1
g i i
en posant
P o5 _in E|RleE> . (B-12)

E ap
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B-3 Etat de diffusion. Etat propre de Fano associé 2 la condition

d'bnde entrante.

Ba

La définition (B-12) des coefficients cp  permet d'écrire

z cg“ YE|K|BE> = <yE|XK|aE> - in z<yE[K]BE><BE|R|aE>
g

avec la relation (B-4') on peut rééecrire cette relation comme

- 1
z cg“ KE|K|BE> = <E|R|aB> = i_;(é‘” - i)

soit ‘EZCBO‘ GE|R[BE> =1 cI* = 16 ) (B-13)
8 E E oy

Quand « ona done icl® =g E:cﬁa <&E|K|BE> qui est un systéme
Y E g Y Q
B

de M-1 équations linéaires identiques au systéme défini par les rela-
tions (III—1—11) et tg 62#a = -i (ou les relations du Chapitre I,
I-1=11b e% I—1—13). Ce systéme définit les coefficients de 1'état de
Fano répondant & la condition d'onde eﬁtrante, 4 un facteur multiplica-
tif de normalisation pres [donné par la relation (7 ) du Chapitre I,
qui est la méme égalité que B-13 quand y=a ]. Les coefficients cga
définis par la relation (B—12) sont identiques aux coefficients du
développement de 1'état de Fano correspondant & une onde enirante dans
la voie « . On obtient 1'onde sortante dans la voie « en changeant

i en -1 dans toutes ces expressions, donc en prenant leurs complexes

conjugués,
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B-4 Base commune d'états propres des matrices K(E) et R(E).

Les états propres de la matrice hermitique k(E) sont notés |¢g> .

leur développement sur la base des états l¢§> est :

[ =zd§}‘ log> - (3-14)

a
La relation (B—4) permet d'écrire, en la multipliant par d%x et en

sommant sur ¥y

z <BE |R|yE> dg)‘ +im z <BE|R |aE> <aE K |yE> d;f}\ = Z <BE |K | yE> d%}‘

Y ay
(8-15)

solt, compte-tenu de la définition des coefficients dgk

= . A’

2<BE|K|yE> dg‘ = K)\(E) clE . (B-16)

Y
La relation (B-15) devient

N A BA

- A . E: o
%(BEIRIY_H) d% +im - <BE|R|aB> d; K}\(E) = &, (E) 4
- k. (E)
) z YA A BA

soit . <gE|R|yE> af _——————HMK)\(E) 4 (B-17)

La matrice R(E) admet donc le méme ensemble de vecteurs propres (on
peut remarquer, avec les relations (B—4) et (B—4'),que les matrices

R(E) et K(E) commutent) avec les valeurs propres

K, (2)
WO s TR - (-10)
A
Les états propres de H , |Y§+) sont définis par la relation

) D) il ap B

a+)

c'est-i~dire en utilisant la relation (B-10) qui définit ]WE , et
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la relationv(B-17)

7B

€

]\y;w) - [1-inR7\(E)]§ dg’\ (|<PE>+ Z:E-}-E}El |8.5)

ou en utilisant la relation (B-19) et (B-15)
—i)
e

1 A }: —
1+inK}\(E5 (I‘PE> * ~ E-E, |2;>)

1

A+
le") =

avec

. -iB
vl}\ - z dﬁ}\ VE
E 8 E

(B-19)

(B-20)
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Appendice III-C

Expression générale de la matrice K dans le formalisme de Fano:

C-1 Cas général.

I'utilisation du formalisme de la résolvante nous a permis 4'étu-
dier les principales propriétds du systéme comportant N états discrets
couplés & M continuums en interaction,sans faire appel & la détermina—
tion des fonctions d'onde exactes du systéme total. Dans cet appendice
nous nous proposons de déterminer de fagon générale les éléments de la

matrice K ' permettant de construire ces fonctions d'onde.

Le systéme étudié comporte N é&tats discrets ef M continuums
en interaction. C(Comme base d'états discrets, nous utilisons les états
propres de l'hamiltonien P H P , notés |$i> et d'énergie Ei . Ces
dtats I$i> sont couplés aux continuums décrits par les états propres
)¢Z> de 1l'opérateur Q HOJQ . les états propres !Y; de l'hamilto-
nien total H=P HP + Q Hé Q+QVP+PVQ+QVQ peuvent &tre

écrits sous la forme
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N M
o™ _E: A - E: ah a
I‘E) = ai(E) lcpi> + de b_ (E) |qa8>
: i=1 a=1
On définit la matrice X par la relation
M
v ME) = P s(E-¢) + z Bk —E—— <ae |K|BE>
€ E B=1 E-

L'équation de Schrodinger (H-E) l\yg) = 0 est équivalente au

systéme d'équations

o . . 5, V]ae> x|
\ <p.|V|ae><ae |K|BE>
=\ Ay ah - z BA i
(E-E,) a/(8) = aé {cE B, |V[aE> + L oy’ PP fde a—
(c-1)
et a=1aM
N M
2 cg}‘ B! |K|BE> = Z aM@) <! |V[7.> + z P amr |v|pE>
. i i E
B=1 i=1 B=1
R >
= <@E!'|V|Be><ge |K|yES . (c-2)

B=1 y=1

Reportant l'expression des coefficients aé(E) (Equations C-1 dans les
Equations C~2), on obtient un systeme lindaire homogene ayant pour
inconnues les coefficients Cgh . Ce systéme admet une solution non

triviale, si les éléments de la matrice K vérifient 1'équation intégrale

i ©E'[V[p ><5, | v]pE>

i=1 E - Ei

E' [K|BE> = <aE'|V|BE> +

M
z PPf <aE' [V]ye><ye|K[BE> ,
BE~-c¢

de

Z i <aE! ]v]q; > f<5ilvlya><ys|K]s,E>
PP

Y—1 i=1 l E-c¢
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Dans cette équation, les différents termes représentent des coupla-

%y et |¢g> :

ges entre les états du spectre continu ’¢E

S

- le premier terme correspond au couplage direct associé & l'interaction

résiduelle V ;

- le second terme est un couplage indirect par 1l'intermédiaire de chacun

des états discrets:‘;

- le troisidme terme est un couplage indirect mettant en jeu tous les

états | Yy  4qu spectre continu ;
Pe

- le dernier terme prend en compte le couplage indirect mettant en jeu

deux états intermédiaires quelconques appartenant 1l'un au spectre dis-

cret l$i> , 1l'autre au continuum |¢Z> .

C-2 Cas ou les différents états du spectre continu ne sont pas

couplés entre eux.

Lorsque les différents états du spectre continu ne sont pas couplés
<¢%,IV[¢E> = 0, les éléments de la matrice sont solution du systéme

plus simple

@k |v]p.><p, |v]pE>
<aE!|K|BE> = z; =
3= By
i % <aE']VlEﬁi>j« B, |v]ye><ye[x[pE>
+ - de
i=t y=1 B Ej E-e

Dans ce cas les éléments de la matrice X peuvent se factoriser sous

la forme

@E'[V[p,>
LE'|K|gE> = zz —

i—1 E-E, 1p
= 1

(E)
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ol les fonctions fiB(E) vérifient le systéme

I
L

£ [(E-Ei) 85 = Fij(E)] ij(E) = <cpi|V|BE>

avec

G, [vlve><re|7[3 >
PP‘[ de .
1

LB =
FlJ() T

T =

L'expression des éléments de la matrice K se simplifie si , pour

décrire le spectre discret, on utilise les états l§i> , états propres

de la matrice (Ei 6ij + Fij(E)) , associds aux valeurs propres Ei

dans ce cas on peut écrire :

N = _ =
) 9 V1929, [V]ogy>

E' |K|BE> = =
i=1 E - Ei

C'est l'expression qui a été déja obtenue au §.III.1.1.2.a . ILes états

[$i> sont les états de la base intermédiaire de Fano.

C-3 Cas ou les différents éléments de matrice de 1'interaction V

se factorisent : application au cas de continuums plats et sans

effet de bord.

Dans le cas ol les différents éléments de matrice de 1'interaction

résiduelle V se factorisent, on note :

<¢aslvlai> = vai Va(a)

<€Pa€|VICPB€,> =g Va(s) VB(E')

[va(e)}z

et Fa(E) = PPf — - de .
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Les éléments de la matrice X se factorisent et peuvent s'éerire sous

la forme

WE'|K|BE> = va(E') kaB(E)

olt, pour B fix%, les M fonctions kaB(E> sont solutions du systéme :

a=1alM

1 N
) N
= kYB(E) [cscw-waY FY(E) -i; ;l_E'.Yl FY(E)]

Dans le cas de continuums plats et sans effet de bord,

va(E)= 1’Fa(E) =0 , ce qui donne immédiatement

¥ 5. %
_ ol _@i
kaB(E) = WaB + i; E"Ei

soit N
N @B [V]p ><p. [ V[pE>
<aB'|K|BE> = <aE'|V|BE> + Z = .

i=1 E - B

Dans le cas général de continuums non plats, pour lesquels les
éléments de matrice ne sont pas factorisables, on ne peut déterminer
simplement les éléments de matrice <aE'|K|BE> et il est nécessaire
de résoudre le systéme intégral . TUne résolution approchée peut &tre

obtenue par un calcul itératif en partant de l'approximation initiale

o 7056, [ T]e >
' |x|pE>° = G g IE|¢BE> + z 2 — A
i=1 i
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Appendice III-D

Fonctions d'onde du systeme total

D-1 Condition d'orthogonalisation et détermination des coefficients c%}\ .

Les coefficients apparaissant dans le développement de la fonction
d'onde IYg) ne sont pas totalement déterminés ; cependant ils doivent
satisfaire & la condition d'orthogonalité qu'on peut démontrer avec les

mémes méthodes qu'en Appendice I-A et ITII-A.

5. 6(E-E')

LA
(YE’IYE) Au

Mol i
8(E-x') Z i c;“* cg)‘ [6 .+ Z <YE|K|aE>*<yE [K |8E> ]
a=1 B=1 aB Y=1

On peut alcors déterminer complétement les coefficients ch en suivant
les mémes raisonnements qu'au §.IIT.1.1.2 3 par exemple en imposant des

conditions aux limites déterminées ou en diagonalisant la matrice X(E) .

les coefficients a?(E) sont alors déterminés par 1'équation C~1.
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D-2 Spectre de '"photoélectrons!''.

Nous avons montré au §.III.1.4.3.1 que si l'on utilise la condition
de normalisation, dite ‘de "l'onde sortante", pour déterminer .les fonc-
tions d'onde }\y;‘) , alors le spectire des "photoélectrons" dans le
continuum o« , quand le systéme a été préparé & t=0 dans 1l'état Icp1> ,
peut s'écrire simplement & partir du coefficient du développement de

1'état propre de H sur 1l'état discret lcp1> :

I W(B) = la)f“(E)|2 .

La démonstration que nous avons faite était complétement indépendante
de la forme de la matrice XK(E) . Ie résultat est donc généralisable

lorsque les continuums sont couplés.

D-3 Expression des états de Fano pour un systéme comportant un état

discret et deux continuums en interaction.

n note }cp> 1'état discret d'énergie Ecp , Icpé) et Icpé) les
deux continuums. On se place dans le cas ou les continuums sont plats

et sans effet de bord.

les interactions sont notées : <<p]V]cpE1> =V, <cp|V|cp§> =W et

<goE1:‘ lVlcp§> =W la matrice de réaction K(E) s'écrit alors

12 °
72 v
E - E E-E 12
¢ ¢
W Wl )
E-E 12 E-E
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la condition de normalisation d'"onde sortante" permet d'écrire la
définition des coefficients :

.2 :
(E—Ecp)—lnw o oy im[VWew
CE = c = C

(14 7° wé)(E-é;)

12(E_Ecp)]

(1A WD (- 3)

(E—Ecp)—i'n: 7

E (1+7t2 Wé)(E—ég) ¢ qindwl 1+ W2

et par conséquent
(V+in W, W)

) (1 + 2 Wé)(E-ﬁ;)

a(E)

Les états propres de l'hamiltonien total qui suivent la condition d'onde

sortante s'écrivent

vy = 1 J— (Vain W, W) |o>+[(B-E )=im W] |oo>
| (12 0. 2) (E—“é;){ Rl T 7z

. | 2
+im [V Wew (B8 )] lcpE>}
2
) 1 1

. {(V+in W, W) o>
e W B-8Y '

¥

. 1 .2 2
+in [V W+W12(E—Ecp)] |¢E>+[(E-E¢)—1n V7] ICPE>} .
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 RESUNE

le probleme tres général -du couplage de plusieurs états discrets avec v
plusieurs continuums est résolu & l'aide des methodes de Fano et du formalisme
de la résolvante. Ceci permet de dlstlnguer dans les spectres de toute obser-
vable deux phénomenes d'interférence . les premleres apparaissent entre les
"voies d'autoionisation™ : elles sont contenues dans la "den51te drétats" des’
continuums perturbes et determlnent 1la structure generale de tous les spectres.
Mais chacun d'eux a une. structure propre, caracterlsee par les interférences
entre "voies de phot01onlsat10n" définies par référence aux spectres d'absorp—
tion. Quand les interférences entre voies d'aut01onlsat10n sont destructlves
.il 'y a stabilisation du systeme :

On décrit ainsi les spectres de phot01onlsatlon d'atomes alcalins en champ
‘electrlque intense, Dans le cas du rubidium l'effet du couplage spln—orblte'
est mis en évidence. Pour le sodium l'analyse des spectres réalisés en presence
du champ magnétique terrestire permet de déterminer la nature du couplage pre—
ponderant Ie phénoméne - “de stablllsatlon est mis en évidence dans 1'étude de la-
durée de v1e -d'un niveauw- Stark du rubidiuvm, Ia- methode présentée est appliquée
4 1l'analyse d'un grand nombre de phénomdnes mettant en. Jeu 1'interaction
matlere—rayonnement , SRR :

. MOTS CIES : - Spectroscople atomique.’
- - Profils de Fano.

- Aut01oqlsatlon

- Photoionisation.
. = Tonisation multlphotonlque
"~ Stark (effet).

—fAutler—Townes (effet)

- Durée de vie, stablllsatlon.
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