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Chapitre 1

Introduction

Cette thése expose pour la premiére fois un travail d'analyse quantita-
tive des interférences €électroniques qui apparaissent lors du photodétache-
ment d'ions négatifs en présence de champ électrique extérieur. Le photodé-
tachement, en I'occurrence, résulte de l'excitation de l'ion négatif par un la-
ser. Cette theése a été effectuée dans le groupe de C. Blondel et C. Delsart au
laboratoire Aimé-Cotton, sur le campus d'Orsay de l'université Paris-Sud.

La physique atomique s'est, depuis l'origine, plus intéressée aux ato-
mes et ions positifs qu'aux ions négatifs. Tout d'abord, 1'obtention d'ions né-
gatifs isolés et leur utilisation expérimentale est délicate en raison de la
grande fragilité¢ de ces édifices. De plus, 1'étude théorique de leur structure
electronique est compliquée par la force des corrélations qui existent entre
les électrons du nuage électronique.

Pourtant les ions négatifs sont des édifices aux propriétés a certains
égards plus simples que celles des atomes. Ils n'ont en général que peu de ni-
veaux liés. Le détachement d'un électron nécessite beaucoup moins dénergie
que l'ionisation d'un atome. En outre, 1'électron détaché peut étre considéré
comme libre car il ne laisse derriére lui qu'un atome neutre alors que 1'élec-
tron provenant d'une ionisation est soumis, méme loin du noyau, a l'attrac-
tion coulombienne. On peut ainsi, grice aux ions négatifs, expérimentale-
ment se rapprocher de certaines situations théoriques idéales, en particulier
produire des sources d'électrons libres quasi-ponctuelles et étudier le mou-
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vement dun électron issu de telles sources dans différentes situations de
champs externes.

Pour le mouvement d'une particule chargée en pré-
sence d'un champ électrique uniforme, la mécanique
classique montre qu'un électron émis avec une €nergie
cinétique € & partir d'un point source S peut atteindre
un point M donné de l'espace par deux trajectoires dif-
F férentes (voir la représentation en figure 1.1). Si
I'électron est issu d'un processus atomique, la source
est cohérente ; c'est une onde électronique qui ali-

mente a la fois toutes les trajectoires. Le temps de par-

Figure 1.1 cours entre la source et le point M variant selon la tra-

jectoire, les ondes partielles qui ont suivi chacune des deux trajectoires se
trouvent déphasées au point M et interférent.

La distribution de courant photoélectronique sur I'ensemble des points
de l'espace doit former finalement une figure d'interférence comme les théo-
riciens l'ont suggéré au début des années 80. Dans des conditions de champ
électrique et d'énergie cinétique réalisables expérimentalement, cette figure
peut avoir un interfrange suffisamment grand (plus de 100 pm) pour qufl
puisse étre résolu. Bien que le phénoméne existe également pour un €lectron
soumis a la fois au champ électrique et au champ coulombien, il reste pour
l'instant impossible & observer ; l'interfrange de la figure serait de l'ordre de
10 pm dans des conditions expérimentales réalistes.

Dans le cas du photodétachement, l'interférométre électronique réalisé
est un interférométre 3 deux ondes. Il a ceci d'original qu'aucun dispositif
macroscopique extérieur n'est requis pour produire la séparation et la recom-
binaison du front d'onde, le champ d'accélération extérieur suffit a les pro-
duire.

Nous exposons au chapitre 2 comment les expériences de mesure de
section efficace d'ionisation ou de détachement et la théorie avaient permis
d'obtenir une premiére signature du phénomene d'interférence induit par le
champ électrique. Les variations de ces sections efficaces en fonction de
l'énergie cinétique des électrons avaient été caractérisées sur plusieurs ions
mais la distribution spatiale de courant photoélectronique n'avait jamais €té
étudiée. Nous montrerons qu'il est possible dans le cas des ions négatifs
d'imager cette distribution.
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cours de cette thése sont CXposées dang le chapitre 5. Nous ep faisons yne
analyse qualitatiye,

La Confrontatjop des Images ex Périmentajeg au modele théorique ainsj
que leur anaiyse quantitatjye nécessitent l'adaptation des CXpressiong théori-
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Chapitre 2

Atomes ou ions négatifs? Le choix.

2.1 Introduction

L’étude de la modification du spectre d’un atome sous l'effet d'un
champ électrique uniforme F a commencé au début de ce sidcle. La démons-
tration expérimentale de ce phénomeéne fut réalisée sur 'hydrogéne en 1913 a
la fois par J. Stark [STA13] et A. Lo Surdo [LOS13]. Ils montrérent que les
raies HP et Hyde la série de Balmer (qui correspondent respectivement aux
transitions n=2-—n=4 et n=2—n=>5, n désignant le nombre quantique princi-
pal) se scindent en plusieurs composantes sous l'effet du champ €lectrique
appliqué. K. Schwarschild et P. Epstein en 1916 puis W. Pauli et E. Schré-
dinger en 1926 [SCH27] en démontrérent les fondements théoriques : les
premiers en utilisant la théorie des quanta, les seconds par le biais de la mé-
canique quantique et de la théorie des perturbations. L’effet fut nommé effet
Stark en ’honneur de celui qui, le premier, publia cette découverte. Pour no-
tre part et conformément a une recommandation de H. S. Silverstone
[SIL90], nous le nommerons effet LoSurdo-Stark.

Le spectre discret n'est pas le seul a subir cet effet. L'effet LoSurdo-
Stark existe aussi dans le continuum. Sa premiére mise en évidence a été réa-
lis€e sur les atomes neutres dans une expérience de photoionisation du rubi-
dium par Freeman et al. [FRE78]. Cet effet se caractérise par l'oscillation de
la section efficace en fonction de I'énergie dans la région de continuum
d'états (voir figure 2.1 ci-dessous). Le sodium [LUKS1], I'ytterbium
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[BLOS8S] et I'hydrogene [GLAS8S] présentent également ce comportement
pour le continuum.

E LEpe
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figure 2.1 : (a) représentation de la section efficace de photoionisation du rubidium en fonction de
la longueur d'onde du laser. (b) Potentiel subi par l'électron éjecté. E=0 représente la limite
d'ionisation en champ électrique nul, E, la limite en champ électrique [FRE78].

Les oscillations se produisent au-dessus de la limite d'ionisation en
champ électrique, notée E., mais aussi au-dela de la limite en champ nul,
notée E, et prise comme origine des énergies sur la figure 2.1. Elles s'inter-
prétent naturellement lorsqu'on utilise, pour décrire le mouvement de 1'€lec-
tron éjecté, les coordonnées paraboliques.

Les coordonnées paraboliques (&,7,¢) sont définies de la manicre sui-
vante en fonction des coordonnées cartésiennes (x,y,z) :

E=r+z, n=r-z, tan(pzl

X
avec r=+x> +y2 +2° =4/p? +7°

Dans ce systéme de coordonnées, les états liés du spectre de I'hydro-
géne, en champ électrique nul ou non, sont caractéris€s par trois nombres
quantiques (n,n;,m) : n et m sont les nombres quantiques principal et magné-
tique usuels, n;, le nombre quantique parabolique, représente le nombre de
neeuds de la fonction d'onde en &. De tels états, en s'ionisant par effet tunnel,
donnent les pics étroits situés sous la limite E.. Pour E.<E<E)y, la section ef-
ficace présente des oscillations plus larges. Il a pu étre montré [HARSI ;
LUCT79, 80a, b] que la description d’un état par les trois nombres quantiques
est toujours valable. A un maximum de la section efficace correspond un état
(n, n;, m) que ’on peut connecter & 1’état de Rydberg de mémes nombres
quantiques de ’atome non soumis au champ. Le plus inattendu vient de la
présence des oscillations au-dessus de la limite d’ionisation en champ nul ; il

2.1)
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ne devrait y avoir qu'un continuum plat. L'explication quantique [LUC79,
80a, b] en est que les nombre quantique n; est encore valable pour les états
€lectroniques au-dessus du seuil et que la force d'oscillateur entre les états
initial et final présente des maxima aux énergies correspondant au maximum
de chaque section efficace partielle & n; fixé pour 'état final. La théorie per-
met alors de reproduire les positions des maxima et la largeur des oscilla-
tions.

Un comportement similaire a été observé pour le photodétachement
d'ions négatifs en ondes p sur I'hydrogéne [BRY87] et l'or [GIBI3b], et pour
celui en ondes s sur le rubidium [GRES88], le chlore et le soufre [BAR92 :
GIB93a]. La section efficace de photodétachement présente des oscillations
autour d'une valeur moyenne représentée par la section efficace en champ
nul (voir figure 2.2).
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figure 2.2 : section efficace de photodétachement fonction de l'énergie cinétique € de I'électron.
Dans le cas du chlore (a) [BAR92], l'électron est éjecté dans une onde s. Pour l'or (b) [GIB93],
l'électron est éjecté dans une onde p. La courbe en pointillé représente la section efficace en champ
électrique nul.

En 1980, I. 1. Fabrikant [FAB80] propose d'interpréter, pour les ato-
mes et les ions, ces oscillations comme un phénoméne d'interférence ; 1'€lec-
tron soumis au champ électrique extérieur peut, pour aller du noyau vers un
autre point de l'espace, emprunter différents chemins ce qui crée un phéno-
mene d'interférence et provoque l'oscillation de la section efficace totale.
L'effet doit méme affecter les sections efficaces partielles, c'est-a-dire les
densités locales de courant angulaires ou spatiales de photoélectrons. Le
phénomene d'interférence doit alors se manifester en chaque point de détec-
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tion possible. Ceci conduit a prévoir l'existence, dans I'espace de détection et
plus précisément dans un plan perpendiculaire au champ, d'une figure d'in-
terférence. Demkov et al. [DEM&81] montrent théoriquement en 1981 que
cette figure d’interférence peut, dans le cas des ions négatifs, étre observable.

2.2 Le cas des atomes neutres

Nous nous limitons ici a 1'é¢tude de 1'atome d'hydrogeéne. La simplicité
de sa structure permet d'établir les principales caractéristiques de la figure
d'interférence pour la photoionisation en champ électrique. Nous montrerons
également dans quelle mesure les conclusions obtenues sont applicables aux
autres atomes.

Lors de lionisation d'un atome en champ électrique, I'€lectron éjecté
est soumis a la fois au champ coulombien du cceur positivement chargé res-
tant et au champ électrique extérieur. K. D. Kondratovich et V. N. Ostrovsky
[KON84] ont montré que les équations du mouvement de 1'€lectron sont
exactement intégrables. Elles ménent a 1’existence d’une infinité de trajec-
toire qui vont du cceur atomique vers un point donné de l'espace. Ceci permet
d’expliquer I'apparition des oscillations de la section efficace totale au-
dessus du seuil d’ionisation en champ nul par un phénomene d'interférence
et de prévoir I’existence d’une figure d’interférence a plusieurs ondes dans
I’espace classiquement accessible a 1’électron. C. Bordas [BOR98] a montré
que l'enveloppe classique de cette figure fait déja apparaitre plusieurs rayon
d'accumulation de trajectoires, parce que le rayon atteint sur le détecteur en
fonction de l'angle d'éjection n'est plus une fonction & un maximum mais a
plusieurs.

Pour montrer I’existence de la figure d'interférence, on doit décrire de
fagon quantique le mouvement de I’électron soumis au champ F=F7 exté-
rieur et au champ coulombien du noyau. L'équation de Schrddinger corres-
pondante s’écrit :

2 2
[- A et +er]1V(F):81//(7).
2m, dre,r

ou y (r)représente la fonction d’onde de 1’électron en un point, m, la masse
de 1’électron et e la charge élémentaire.
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En utilisant les coordonnées paraboliques (£,1,0) et en écrivant la
forme de la fonction d'onde comme le produit (27En)"*X,(£)X,(n) €™, on
m représente le nombre quantique magnétique, on peut séparer I'équation ci-
dessus en deux équations différentielles [LAN75] :

R d2X1+ h? mz—l_ Ze’ eFé' _E
2m, dE° | 2m, 4E° 87r80§ 4 X

2 42 2 2
_h dX2+[h m? =1 Z,e* anJXﬁ—Xz—

2m, dn’ |\2m, 4n* S8me;n 8 4

Le terme entre parenthéses dans les expressions précédentes représente le
potent1el effectif le long de la coordonnée étudiée, Vg ou V. Z; et Z, sont ap-
pelés "constantes de séparation de charge" et sont hees par la relation
Z,+Z>=Z, ou Z est le nombre de charge de l'atome ; pour I'hydrogéne, bien
entendu, Z,;+7Z,=1.

Les premiéres expériences de mesure de section efficace de photoio-
nisation en champ électrique [FRE78] montrent que l'oscillation semble se
produire exclusivement quand la polarisation du laser et le champ électrique
sont paralléles. Les €lectrons excités par le laser ne peuvent qu'étre dans des
états dont la probabilité de présence est majeure le long de 1'axe du champ ;
ces états correspondent 4 un nombre quantique magnétique m égal a 0. Blon-
del et al. [BLO85] montrent dans des expériences de photoionisation 4 éta-
ges que le phénomene existe également en polarisation perpendiculaire au
champ. Par contre les états finals impliqués, dans les cas ol les oscillations
sont les plus visibles, sont bien des états de m=0, les constantes de séparation
de charge sont alors comprises entre 0 et 1. Nous nous limitons dans la suite
au cas ou m = Q.

L'allure des potentiels effectifs est représentée dans la figure (2.3)
pour trois valeurs de la constante de séparation correspondante 0, 1/2, 1.

Pour le potentiel en 7, l'effet principal du champ €lectrique est
d'abaisser la limite d'ionisation. Le seuil d'ionisation en champ électrique,
noté &, est inférieur au seuil en champ nul € =0. L'abaissement maximal du
seuil est obtenu lorsque Z, = 1 ; &, est alors égal a —2e[eF/ (471:80)] en négli-
geant les termes en 1/7%; pour un champ de 400 V.m™, &, est de l'ordre de -
12,2 cm’ . Lorsqu'on ionise l'atome au-dessus du seuil &, a fortiori au-dessus
du seuil d'ionisation en champ nul, la fonction d'onde en 7 est une onde pro-
gressive.
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E{l max(g)

(graphe a) (graphe b)
Figure 2.3 : représentation des potentiels effectifs Ve (graphe a) et Vy, (graphe b) dans le cas m=0 et
pour Z;=1 Z,= 0 (trait plein), Z,=7,=0,5 (points) et Z;=0 Z,=1 (trait pointillé). Le mouvement de
l'électron selon la coordonnée & (graphe a) est confiné, a énergie € donnée, entre les limites E=0 et
E=E, nax(€). Le mouvement en m (graphe b) est libre pour des énergies supérieures & €. qui
correspond a la limite d'ionisation en champ électrique ; ce seuil vaut : €. = -2e(Z,eF) /47’C€0)] 28

L'état de mouvement selon la coordonnée & est toujours un état 1ié. A
une énergie ¢ fixée, la région de l'espace classiquement autorisée pour 1'élec-
tron est limitée par £=0 (pour les états m=0) et £=&,(¢, Z;). La valeur maxi-
male de &, & max, correspond a Z;=1 et vaut, en négligeant les termes en

/€2 :
2
§amﬂ(8)=a+1fa2+4—baveca=£—etb= fee
el el 4re,,

Sur un détecteur plac€ a la cote z=-zy, les électrons ne peuvent aller au-dela
de & mar= (,ozr,mx+z()2)”2 - Zo. Pour une ionisation en champ €lectrique de
lordre de 400 V.m" au-dessus du seuil en champ nul, l'électron éjecté
posséde une énergie cinétique supérieure a 12,2 cm”. Dans ces conditions,
a=¢ /eF est petit devant zp et a” est du méme ordre de grandeur que 4b/eF. Le
rayon maximum pp,x atteignable par les électrons est alors donné par :

4b
ax = 202941+ 1+
p 0\[ eF a*

On montre également que la premiére résonance (n;, m) qui apparait
au-dessus de € = 0 est caractérisée par un nombre quantique parabolique 7;
de l'ordre de F* en unités atomiques, plus précisément n; = 667 F 12
[HARS1], si l'on exprime F en V.m™ . Pour des champs électriques d'intensité
supérieure a 100 V.m’, le terme contenant le champ électrique est bien supé-
rieur a 2 de sorte que le nombre quantique parabolique minimum s'écrit
n, =667F % 3 une bonne approximation.

2
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L'ionisation d'un atome d'hydrogéne en champ électrique au-dessus de
la limite d'ionisation en champ nul produit un électron dont la fonction
d'onde posseéde n; neeuds dans la direction £. La densité locale de courant
traversant un détecteur placé en z=-zp (ceci correspond aussi, dans l'approxi-
mation du détecteur €loigné, a une surface 77=const) est donnée par :

: oy * oy
oc — ¥,
vy

En remplagant y par son expression en tant que produit de X;(&) et Xa(n), on
montre que la densit€ est proportionnelle au carré du module de X;(&). La
figure d'interférence est donc une image de la fonction d'onde en &, qui a au
minimum 7n, =667F "* anneaux. La valeur moyenne de l'interfrange, i, est
donnée par le rapport entre le rayon maximum de la figure et le nombre
d'anneaux. Pour l'atome d'hydrogene, cet interfrange est i = ppar/ 17 = 2,5 75"
en unité atomique, soit i = 2,5 (ao z0)"* ol ap représente le rayon de Bohr.
Ainsi, l'interfrange ne dépend pas de l'intensité du champ électrique mais
seulement de la hauteur de chute. Pour une hauteur de 1 métre, l'interfrange
n'est que de 18 pm, bien en-dessous de la résolution des détecteurs
d'¢lectrons en position actuels. Un interfrange de 100 pm, que les détecteurs

pourraient commencer a résoudre, nécessite une hauteur de détection de
l'ordre de 30 m.

Dans le cas d'atomes non hydrogénoides, le nombre quantique parabo-
lique n'est plus un bon nombre quantique et les différentes voies de n; sont
couplées. Cependant, les ordres de grandeur de l'interfrange restent identi-
ques et la technologie actuelle ne permet pas davantage sa détection.

2.3 Une alternative : les ions négatifs

La présence de lattraction coulombienne n'est donc pas favorable a
l'observation des anneaux d'interférence caractérisant le mouvement quanti-
que de I'€lectron libéré en présence de champ électrique. Les ions négatifs
constituent des systémes atomiques qui permettent, en ce qui concerne le
mouvement de 1'électron extérieur, de s'affranchir de cette attraction. Les
propriétés générales des ions négatifs sont les suivantes.

Un atome est un édifice électriquement neutre qui se compose d'un
noyau, comportant notamment Z protons de charge +e, autour duquel gravi-
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tent Z €lectrons de charge —e. Pour comprendre comment un tel objet existe,
retirons un €lectron a un atome. Nous avons alors un ion positif de charge
+e. Une telle charge crée autour d'elle un champ de Coulomb, champ a lon-
gue portée, qui peut attirer un électron qui se lie alors a l'ion positif pour
former un atome.

Pour former un ion négatif, il faut pouvoir rajouter un électron a
l'atome. Comme l'atome est neutre, aucune interaction de Coulomb ne peut
se créer entre I'€lectron et l'atome. A priori, ce nouvel édifice ne semble pas
pouvoir exister. En fait, lorsque 1'électron se rapproche de l'atome neutre, les
€lectrons externes du nuage électronique de 1'atome se réorganisent pour mi-
nimiser la répulsion électrostatique. Ceci permet de répartir l'attraction cou-
lombienne du noyau entre tous les électrons et de stabiliser le nouvel édifice.
Mais cette organisation est fragile. La moindre perturbation au sein du nuage
fait qu'un des électrons ne partage plus l'attraction et est éjecté de l'ion. L'af-
finité électronique correspond a la différence d'énergie qui existe entre l'en-
semble atome-€électron libre et 1ion négatif (d'énergie inférieure si 1'édifice
est stable).

Tous les atomes n'ont pas la méme capacité a former des ions néga-
tifs. Suivant I'atome considéré, les couplages vont étre plus ou moins capa-
bles de stabiliser la structure. Les gaz rares ne peuvent pas donner d'ions né-
gatifs. Le groupe VII de la classification, nommé aussi groupe des halogé-
nes, (fluor, chlore, brome, iode, astate), donnent les ions négatifs les plus
stables ; le groupe VI des chalcoggnes (oxygéne, soufre, sélénium, tellure,
polonium) vient ensuite. L'élément qui posséde la plus forte affinité électro-
nique est le chlore avec 3,6127 eV [BER9S5]. L'affinité électronique connue
avec la meilleure précision est celle de I'oxygéne avec 1,46111 eV [NEUS85].

2.4 Une structure plus simple

La grande différence entre les atomes et les ions négatifs tient donc
principalement a la portée du potentiel liant I'€lectron.

Le potentiel coulombien de 'atome ionisé est inversement proportion-
nel a la distance 7 entre le cceur chargé et 1'électron. Ce potentiel étend son
action loin du cceur ; il est dit a longue portée. Ceci implique qu'il existe une
infinité d'états li€s possibles. La densité d'états, nombre d'états par unité
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d'intervalle énergétique, augmente au fur et & mesure qu'on s'approche du
seuil d'ionisation. Prés du seuil, cette densité est trés importante ; ces états
forment ce qu'on appelle les états de Rydberg. Ils sont caractérisés par un
nombre quantique principal grand ; les fonctions d'onde correspondantes ont
un grand nombre de nceuds. Les images d'interférence par ionisation d'ato-
mes auront donc beaucoup d'anneaux, ce qui, comme nous l'avons vu précé-
demment, nous interdit de pouvoir les discerner.

Pour l'ion négatif, il n'y a pas réellement, comme on 1'a vu précé-
demment, de potentiel de liaison. Toutefois, on peut modéliser, en premiére
approximation, I'édifice comme le résultat du piégeage d'un électron dans un
puits de potentiel carré sphérique dont la largeur est égale au rayon de I'ion.
Ce type de potentiel ne donne, dans le cas de 1'ion, qu'un seul niveau lié dis-
cret dii a une configuration €lectronique ; ce niveau peut éventuellement pos-
séder une structure fine ou hyperfine. L'exception pourrait étre 1ion lanthane
négatif, La’, qui aurait plusieurs niveaux liés issus de configurations électro-
niques différentes. Hormis peut-étre pour ce dernier ion, les seules transi-
tions électroniques possibles sont celles entre les états 1iés de l'ion et ceux du
continuum de détachement, au-dessus de 1a limite de détachement. Comme il
n'existe pas de série de Rydberg, le détachement se fait vers des états dont le
nombre quantique principal reste petit ; c'est pourquoi la fonction d'onde a
peu de neeuds.

A cause de la courte portée du potentiel, 'électron éjecté ne voit plus,
lors d'un détachement, le coeur que comme une perturbation trés locale. Les
états du continuum peuvent donc en outre étre considérés comme des états
d'€lectrons libres. Cette approximation, dite de 1'électron libre, est le fonde-
ment de la loi de seuil de Wigner pour le photodétachement.

2.5 La loi de seuil de Wigner

E. P. Wigner a montré [WIG48] que lorsqu'une particule effectue une
transition vers un continuum d'états libres, la section efficace partielle, pour
la formation d'états finals de moment cinétique orbital # bien déterminé, peut
s'écrire en fonction de 1'énergie sous la forme : -

£+l
O,0< &
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ou € représente I'énergie de la particule. Cette description peut s'appliquer au
photodétachement. Elle est valide jusqu'a des énergies € de I'ordre de 107 eV
[HOTS8S, CAL96]. Au-dela, des termes de correction dus a la polarisation du
cceur apparaissent.

L'expression de la loi de Wigner montre que la section efficace de
détachement est nulle au seuil. De plus, la loi de puissance en #41/2 favorise,
juste au-dessus du seuil, le détachement d'électrons avec le plus petit mo-
ment cinétique que les régles de sélection permettent. Par exemple, si 1'ion et
l'atome correspondant ont des parités opposées et que 'électron part d'un état
p de l'ion, I'€lectron est éjecté avec un moment angulaire égal a O (onde s) ou
2 (onde d). Les sections efficaces correspondantes croissent respectivement
comme "% et 2. Les pentes respectives en € =0 (infinie pour les électrons
s, nulle pour 1'électron d) montrent que, juste au-dessus du seuil, oy est trés
grande par rapport a ¢,. L'électron est ainsi éjecté a prés de 100% en une
onde s. Cette brusque augmentation de la section efficace au seuil est trés fa-
vorable pour la mesure de l'affinité. Cette propriété a été utilisée par Neu-
mark et al. [NEU85] pour la mesure précise de l'affinité électronique de
l'oxygene (figure 2.4 ci-dessous).

2¢00

T T T T
5 6
|
- ; b
«n
. |
b=
s
o 100C -
F
& 3\
= 2
%] 1 \
qQ | | | L
11530.0 118630.0 117%0.0 118500 11950.0 120500

FREQUENCY(cm™ )

figure 2.4 : Section efficace de photodétachement de l'oxygéne en fonction de l'énergie d'excitation
laser [NEUSS). Les nombres désignent chaque seuil de photodétachement de °O". La variation
brutale de la section efficace au passage de chaque seuil est nettement visible.

2.6 Application d'un champ électrique
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2.6.1 Abaissement du seuil de détachement

En champ €lectrique, I'électron est soumis, dans notre modéle, 4 la
somme du potentiel a courte portée et de celui dont dérive le champ exté-
rieur. La figure 2.5 en donne une représentation.

En présence de champ électrique extérieur, le seuil de détachement est
abaissé, comme dans le cas d'un atome. Pour un puits de potentiel de largeur
de l'ordre de 0,2 nm et un champ électrique d'une intensité de 400 V.m™, le
seuil est abaissé de 8.10° eV, soit environ 6.10* cm™. Cet abaissement peut
etre considéré comme négligeable dans notre expérience ; cela ne serait pas
le cas dans les atomes neutres Puisque l'abaissement de seuil dans le méme
champ est, on I'a vu, de 12 cm™. Ainsi, une mesure de l'affinité électronique
en champ électrique peut donner, avec une précision limitée a 10 cm?,
directement une mesure de l'affinité en champ nul.

N

\\

figure 2.5 : représentation schématique du modéle de potentiel décrivant la liaison dwn électron
dans un ion négatif sans et en champ électrique. Le champ abaisse le seuil de détachement comme
dans l'atome. Toutefois le seuil reste trés proche du ceeur atomique et est moins abaissé.

2.6.2 Changement dans la loi de seuil de Wigner

Le champ €lectrique a aussi un effet sur le profil de la section efficace
de détachement au voisinage du seuil. Outre l'abaissement du seuil, le déta-
chement peut se produire en dessous du seuil par effet tunnel (figure 2.5).
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Par voie de conséquence, la section efficace, pour une onde s, démarre moins
abruptement qu'en champ nul.

Le champ électrique fait en outre apparaitre une structure oscillante
dans le profil spectral de la section efficace. La premiére mise en évidence
de ce phénomene a été faite par Bryant et al. [BRY87] sur I'hydrogéne néga-
tif (onde p). Cependant en 1978, une expérience de section efficace de pho-
todétachement sur le rubidium [FRB78] montrait clairement le phénoméne
pour les ondes s, mais il fallut attendre 1988 pour en avoir l'interprétation
correcte [GRES8]. Les premieres mesures de section efficace en champ sur
des ondes s ont été menées par Baruch et al. [BAR92] avec CI et S'. La fi-
gure (2.6) représente l'allure de la section efficace en fonction de 1'énergie.
Des études plus précises sur les sections efficaces ont été€ entreprises par la
suite [GIB93a,b] mais aucune étude quantitative de la dépendance spatiale
du phénomeéne n'avait été entreprise avant nous.

"
1
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figure 2.6 [BAR92] : Le graphe donne la section efficace en fonction de l'énergie d'excitation laser

pour un détachement de l'électron en onde s a partir de CI. La section efficace ne démarre plus

abruptement au seuil a cause de la possibilité de détachement sous le seuil par effet tunnel et oscille

pour des énergies supérieures au seuil (voir figure 2.6 pour le comportement de la section efficace

dans le cas d'une onde p)

La structure des oscillations est particuliére : la pente de la section ef-
ficace passe successivement par des minima nuls et par des maxima. Cette
structure des oscillations s'explique par le phénomeéne d'interférence décrit
plus haut. Le profil de la section efficace en onde s est donné [BAR92] par :

2m)e

22 (VP (F )2/3 (2.2)

0y ()= DE,(eF)'"* [ Ai* (~x)dx avec u=
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ot D est une constante ne dépendant ni de E,, ni de F ni de € ; E, représente
I'énergie du photon excitateur, F' désigne l'intensité du champ électrique.
Cette formule étend la formulation de la loi de Wigner en champ électrique.
La modulation est une conséquence, comme on le verra au chapitre suivant,
de la structure spatiale de la densité de courant qu'on se propose d'observer.

Avant de terminer ce chapitre, nous allons montrer dans quelles
conditions il est possible de voir cette structure spatiale de la densité de cou-
rant.

2.7 Diagramme de faisabilité

Bien que la nature du phénomene laisse a priori prévoir qu'il existe
dans toutes les expériences de photoionisation ou de photodétachement en
champ €lectrique, l'observation de la figure d'interférence correspondante est,
de fagon paradoxale, soumise & des conditions trés strictes.

En effet pour que la structure spatiale en anneaux de la figure d'inter-
férence soit effectivement observable, il faut :

a) que l'image ait "plus d'un anneau", c'est a dire au moins une frange
noire visible ; ceci implique la condition suivante’:
heF Y/?
£ = @B ) % (2.3).
2mY
b) que l'interfrange soit plus grand que la résolution spatiale attendue
du détecteur. Cette résolution limite est notée imin. L'énergie doit se confor-
mer a ]'inégalité suivante :

g< T eF2 (2.4).
I, V 2m

¢) que la résolution énergétique du systéme d'excitation soit suffi-
sante. L'image est en effet la superposition incohérente de plusieurs images
correspondant aux différentes énergies comprises dans la bande spectrale
d'excitation et subit un brouillage d'autant plus fort que la largeur énergéti-

que Ae en question est grande. En choisissant comme critére que la phase ne

" Nous utilisons ici les expressions du nombre d'anneaux sombres et de l'interfrange qui seront
établies rigoureusement dans le chapitre suivant. Le tableau 3.2 résume ces formules.
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doit pas varier de plus de 2 quand € varie de A¢ (ce choix simplifie la for-
mule ci-apres), nous trouvons l'inégalité a laquelle doivent satisfaire e et F :

€ s%% 2.5)
mAE

Ces trois relations exprimant une limite en énergie en fonction d'une
puissance de F, elles peuvent commodément étre représentées dans un dia-
gramme log-log de € en fonction du champ électrique F. La figure 2.7 repré-
sente les trois conditions sur un tel diagramme pour i, = 100 pm et A" Ag =
900 MHz. La droite donnant la limite inférieure du nombre d'anneaux est
notée (a) (trait en tiretés larges). Celle donnant la limite supérieure en inter-
frange est notée (b) (trait en tiretés moyens). Enfin, la limite de résolution en
énergie correspond a la droite (c) en tiretés court. Les zones grisées sont
celles oil 'observation est compromise.

Le domaine accessible expérimentalement est compris entre les trois
droites en tiretés. Le point B correspond aux plus petites valeurs expérimen-
tales que peuvent prendre le champ et 1'énergie telles qu'on puisse voir en-
core un anneau noir (droite a) a la limite de résolution en énergie (droite c).
Les coordonnées du point B sont: F = 80 V.m™ et £=0,14 cm™.

Les valeurs maximales du champ et de 1'énergie sont données par le
point H non représenté sur la figure, intersection entre la limite ol un anneau
noir est visible et la limite de résolution de 1'interfrange de la tache d'interfé-
rence (droite b) : F =7,2.10° V.m™ et £ = 200 cm™.

Enfin, le point pour lequel la figure d'interférence a le plus grand
nombre d'anneaux possibles est M. Il est a l'intersection de la limite de réso-
lution de l'interfrange et de la limite de résolution énergétique. Ses coordon-
nées sont : F-=284V.m" et e=1,78 cm™.

Le nombre d'anneaux noirs visibles se situe alors entre 12 et 13. Le
domaine expérimental utilisable sans qu'on soit rapidement géné par les li-
mites de résolution s'étend de 200 & 500 V.m™ en champ électrique et de 0,3
42 cm’ en énergie. Les expériences effectuées l'ont été principalement avec
un champ de 423 V.m". Des champs de 536 V.m™, 350 V., 225 V.m’,
150 V.m™, 121 V.m™ et 101 V.m™ ont été aussi utilisés.
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— - = (V.m™)
100 150 200 300 R00 700 1000
figure 2.7 : diagramme log-log de l'énergie cinétique € de 'électron en Jonction du champ

électrique F. Les zones ne permettant pas l'observation aisée des anneaux d'interférence sont en
grisé. Les droites en trait plein représentent les cas d'obtention d'un nombre N entier d'anneau.
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Chapitre 3

Description quantitative de la microsco-
pie de fonction d’onde

3.1 Conditions de 'étude.

On considére un ion négatif initialement dans un état 1ié €,<0. L'éner-
gie du seuil de détachement de I'ion en champ nul sert d'origine des énergies
de 1'électron, &=0.

Une excitation laser d'énergie E; détache de l'ion un électron qui se
trouve initialement dans un état p vers un état du continuum d'énergie £>0.
L'électron est détaché, compte tenu des régles de sélection, sous la forme
d'une onde s ou d'une onde d. L'électron éjecté posséde une énergie cinétique
égale a € = E +¢,,. Nous négligeons ici toute interaction entre 1'électron dans
I'état final et le coeur atomique restant. Nous restons donc dans l'approxima-
tion de I'¢lectron libre. La loi de Wigner assure que I'électron est éjecté prin-
cipalement en une onde s. Nous ne considérerons ici qu'une onde s pure.

On suppose l'ion initialement placé 4 l'origine O du repére (Oxyz)
dans le référentiel du laboratoire en présence d'un champ électrique uniforme
orienté selon l'axe Oz et d'intensité F (voir figure 3.1).

L'ion est donc une source isotrope (onde s) d'électron d'énergie cinéti-
que & L'¢lectron éjecté posséde un vecteur vitesse de module vo=(2¢/ m)".
Pour I'é¢tude classique ce vecteur fait avec I'axe Oz un angle « et sa projec-
tion sur le plan Oxy fait un angle B avec I'axe Ox. L'expression du courant
de photodétachement sera calculée dans un plan paralléle & Oxy situé A la
coordonnée z=-7,.
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Figure 3.1 : définition des coordonnées, du repére d'étude et des angles d'éjection de 'électron.

3.2 Etude classique

3.2.1 Mouvement de 1'électron

3.2.1.1 Equations du mouvement et trajectoires

L'électron €jecté avec une vitesse V, et une énergie cinétique
€ =mvy’/2 ne subit que l'effet du champ électrique uniforme. Il est par consé-
quent soumis a une force électrostatique égale & —eFZ . L'origine des temps
pour chaque trajectoire est prise au moment de 'é€jection. Les lois horaires du
mouvement sont alors données, par symétrie de révolution autour de Oz,

par :
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p =V,sina t
eF ot ¢ €[0,7] (3.1).
Z=——1t"+V,cosat
2m
Le mouvement de cet électron est analogue a la chute libre ; il suffit
pour passer du mouvement de I'€lectron a celui d'une masse m dans le champ
de pesanteur de remplacer -eF7 par —mgZ . Pour un angle d'éjection « et
une €nergie cinétique £ donnés, la trajectoire est une parabole d'équation :

4e | sina

Pour o €gal a O ou m, la trajectoire est restreinte a I'axe Oz.

2
Zz_eF[ p ] + pcotga poura#0Ooum (3.2).

L'équation (3.2) montre que la coordonnée z est une fonction quadra-
tique du temps. Cette fonction est passe par un maximum a ¢ = mvq cos¢/(eF)
et vaut z=€ cost?/(eF). Ceci permet de dire qu'aucune trajectoire ne peut dé-
passer la cote :

E
Zmax = a =; (3.3)

Cette distance est I'altitude dont peut remonter un électron éjecté vers les z>0
avant que le travail de la force électrostatique ne compense exactement son
énergie cinétique initiale.

3.2.1.2 Caractéristiques des trajectoires

Si nous considérons un point M(x, y, -zo), les valeurs que doit prendre
l'angle o pour l'atteindre sont données par la résolution de I'équation du se-
cond degré en cotg ¢ tirée de (3.2):

2 2

—p—cotha +pcotga—(£——zo) =0 (3.4).
4a 4a

Cette équation posséde des racines réelles si son discriminant est positif ou
nul ; cela méne a la condition suivante :

p? <4a’ +4daz, (3.5)

Ainsi, tout point de l'espace situé a l'intérieur du paraboloide de révolution
autour de Oz, d'équation 4a z + p* = 4a”, est atteint par deux trajectoires dif-
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férentes qui se confondent sur ce paraboloide. En balistique, le paraboloide
est appel€ '"paraboloide de sécurité" ; aucun électron classique ne peut sortir
de cette zone. En coordonnées paraboliques, la condition (3.5) s'écrit :

E<2q (3.5 bis)

Pour une cote fixée z, la région de 'espace classiquement accessible pour les
€lectrons est limitée par le rayon maximum :

P (2) =24a* —az (3.6)

Pour atteindre un point situé sur le plan de détection en z=-z,, les
solutions de l'équation (3.4) sont, avec k =0 ou 1,

(pour p =0, o, =km
2a k
pour p #0, cotga, =—[1+(—1) u(p)]
p
J 2 3.7
avec u(p)=\/1+ﬁ—[£j 3D
a 2a
pourp:pmax(_zo)’ tga: ]+Z_0:_p—
L a 2a

Chaque point est atteint par deux trajectoires : 1'une est montante, k=0,
et l'autre descendante, k=1. Les temps respectifs de parcours de ces trajectoi-
res sont donnés par :

pour p =0, tk(O):%(1’1+—ZQ+(—1)kJ
Vo a

2
{ pour p #0, rk(p>=§J2+ﬁ+2(—1)"\/1+z—°—(£) (3.8)
\Y a a 2

0 a

pourp:pmax(_zo)’ tk(pmax):z\/zv_o 1+_Zi
a 2a

Dans une expérience typique, 1'énergie cinétique initiale € est d'envi-
ron 1 cm™, le champ électrique F de l'ordre de 400 V.m™ et la hauteur z, en-
tre la source et le détecteur est égale 4 0,51 m. Nous avons la relation sui-
vante zo>>Pmax>>a (2o = 0,51 m, Ppax= 1 mm et @ = 1 pm). Les formules ci-
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dessus peuvent alors étre simplifiées par développement des expressions
(3.6), (3.7) et (3.8) & T'ordre 1 en [(a/z0)(1- pH 0 max)]™? :

(3.6) = P (2) = 24Jaz, (3.6 bis)

. p T
sin¢, = avec 0<q, <E,OC2 =T -,

GB7) = B max (3.7 bis)
p:pmax’ Sinak:lz> ak:E

2
2 2

3.8)= b (p)= [ 14 (1) | L -2 (3.8 bis)
eF Z0 pmax

Dorénavant, les formules seront données dans cette approximation. Les ex-
pressions exactes sont regroupées en annexe.

3.2.2 Densité de courant

3.2.2.1 Définition

Nous allons maintenant nous intéresser a l'expression de la densité de
courant sur le détecteur. Lors d'une expérience réelle, le nombre moyen
d'€lectrons détectés par unité de surface dans un temps donné est proportion-
nel a cette densité de courant.

Les €lectrons arrivant sur le plan de détection ne peuvent dépasser le
rayon maximum P, défini en (3.6 bis). La densité de courant classique n'est
donc pas définie au-dela de ce rayon.

Afin d'établir I'expression de la densité de courant 2 travers le plan de
détection, nous y définissons un élément de surface &s (voir figure 3.2). Nous
entourons en outre la source d'une surface sphérique S dont le rayon tend
vers z€ro. Les €lectrons traversant la surface ds du détecteur ont deux origi-
nes :

o les €lectrons émis selon des trajectoires montantes et ayant traversé un
élément d'angle solide €2
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« ceux émis en trajectoires descendantes et ayant traversé 8€2;.

Comme il n'y a pas de pertes d'électrons entre la source et le plan, l'intensité
Ol passant dans l'angle solide d€2 traverse également ds. En posant j la den-
sit€ angulaire de courant définie au voisinage de la source et j, ;0,1 la densité
surfacique de courant définie sur le détecteur pour les trajectoires montantes,
0, et descendantes, 1, nous pouvons écrire pour chacun des deux types de
trajectoire :
81, = joL2, = 2,008 oI, = jos2, = J.105.

Les quantités 0£2; et ds représentent des éléments d'angle solide et d'aire :
ils sont donc positifs. Nous relions leur expression aux variations infinitési-
males des coordonnées par :

8Q,, =sina,, |doc1’2’ |do| ds = p|dp||de|
ol les €léments 6£2; > et &s sont décrits respectivement en coordonnées sphé-

riques et en coordonnées polaires.

On note I l'intensité, supposée constante, de la source. La densité de
courant classique totale, o, est égale a la somme des densités partielles :

e sin o, da1|+sina2|da2|
p ldo|  p |dp|

- (3.9).
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figure 3.2 : représentation des éléments d'angle solide 80y et &2 et de I'élément de surface 8s
intervenant dans la définition des densités de courant classiques. Définition des coordonnées
sphériques et polaires.

3.2.2.2 Modele de la sphére projetée

On montre, en prenant I'expression de la formule (3.8 bis) & 'ordre zé-
ro en (a/zo)", que loin du détecteur, en premiére approximation, tout se
passe comme si les €lectrons arrivaient tous en méme temps sur le détecteur,
au temps ¢ = (2mzo/eF)"?. Cette approximation correspond a la situation sui-
vante. Imaginons que la charge électrique est éjectée a =0 uniformément
dans toutes les directions a la fois. En éliminant l'angle dans les équations
(3.1), on montre que cette charge se répartit uniformément, 3 l'instant >0,
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sur une sphére de rayon p = vo ¢t dont le centre est animé d'un mouvement
rectiligne uniformément accéléré d'équation z, = - eF #/(2m). Le module de
la vitesse d'expansion du rayon, v;, et celui de la vitesse de chute du centre,
V¢, sont égaux a :

f2 f2 / f
v, =V, VC=£tz ﬁz Ll Z—0=V0 Zo (3.10)
m m my a a

Comme gz, est grand devant g, la vitesse de chute de la sphére sur le détecteur
est beaucoup plus grande que la vitesse d'expansion de son rayon ; pour des
valeurs expérimentales typiques (voir p.33), v.= 2.10% v,. Ainsi, la répartition
de charge sur le plan de détection peut étre vue comme le résultat de la
projection d'une sphére uniformément chargée de rayon fixé égal a p,,,, sur
le plan. Le rayon p, en tout point du détecteur, est donné en fonction de
l'angle d'éjection par les relations (3.7 bis).

L'expression de la densité de courant classique dans 1'approximation
de la sphere projetée se déduit de l'expression (3.9) en y injectant les déri-
vées des angles d'éjection :

.clas. __ 1 1

= 3.11).
=T (3.11)

Romx

~Rrmu ] R

figure 3.3 : représentation de la densité de courant en fonction du rayon (& gauche) et simulation de
'image calculée (a droite). Les cercles concentrigques sont des lignes de niveau d'intensité.

36



3.3 Etude semi-classique

3.3.1 Description qualitative de 1'effet

La source n'est pas une source d'électrons qui auraient, chacun, un
vecteur vitesse bien déterminé au départ mais d'électrons émis chacun dans
une onde qui alimente de fagcon cohérente toutes les trajectoires. L'existence
de plusieurs trajectoires menant & un méme point, dans l'espace balayé par
cette onde, produit un phénomeéne d'interférence.

L'interférence est toujours constructive pour les points situés sur le
"paraboloide de sécurité" ; les deux trajectoires étant alors dégénérées, les
temps de parcours sont identiques et la différence de phase entre les deux
ondes se réduit a zéro. Dans tous les autres cas, selon la différence de phase
acquise, l'interférence sera destructive si la différence de phase entre les deux
ondes arrivant en un méme point du détecteur est un multiple impair de 7
constructive pour une différence multiple de 27, intermédiaire entre ces deux
états pour toute autre valeur.

Nous nous attendons a voir sur le détecteur une figure ayant comme
enveloppe la densité de courant classique mais dont l'intensité est modulée
par l'effet d'interférence.

En utilisant les expressions du temps de parcours des trajectoires (3.8
bis), on montre que la différence de temps entre deux trajectoires arrivant en
un point du détecteur est, dans l'approximation du détecteur éloigné :

440 =g 2
eF zO

La plus grande différence de temps de parcours apparait pour p = 0, clest-a-
dire entre les trajectoires parall¢les au champ (correspondant respectivement
aux angles d'éjection O et m). La différence de phase est alors également
maximale. La différence de temps croit avec I'énergie cinétique de 1'électron
€ et décroit a champ électrique croissant. Comme on va le voir, il en est de
méme pour la différence de phase.

3.3.2 Calcul semi-classique de la densité de courant
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3.3.2.1 Action, action réduite

Le mouvement classique d'une particule peut étre décrit au moyen de
son lagrangien, £(q, ¢ ), fonction implicite du temps, dans laquelle g désigne
les coordonnées de position. L'action le long d'une trajectoire est définie
comme l'intégrale sur le temps du lagrangien. A partir de la définition JC =
p ¢ -£ du hamiltonien qui représente 1'énergie totale du systéme, avec p égal a
la dérivée du lagrangien par rapport & ¢, le lagrangien se réécrit £ = pg — (.
L'action s'exprime donc également :

S= | fdr= [pgar- | di= [pdg- [ ocat
trajet trajet trajet trajet trajet
La circulation de p est égale a l'action réduite A. Dans le probléme de 1'élec-
tron soumis au champ électrique, 1'énergie totale de 1'électron est une cons-
tante et est égale a sa valeur a =0, qui est, si 'on prend 1'énergie potentielle
nulle au point source, 1'énergie cinétique initiale &. Pour un trajet commen-
cant a t=t, et finissant a t=1,, l'action réduite s'exprime finalement par :

Azj Ht)dt+ € (ty — 1) = S+€ (t, — 1,). (3.12)

Iq

3.3.2.2 Description semi-classique de 1'électron

Pour aller de la source en un point du détecteur, I'onde électronique
emprunte simultanément deux trajectoires. La fonction d'onde y corres-
pondant au mouvement est alors la somme des deux termes ¥ :

] .
1
W=y, avec ¥, =9, eXp(-S, ) (3.13)

k=0

ou le module ¢ est une fonction lentement variable et ol S; représente 1'ac-
tion le long de la trajectoire k [FEY65].

Considérons une source rayonnant une onde exp(-i€ t,/#). Chaque
terme ¥ le long de la trajectoire k est alors :

i i
oc ——€t )exp(—S,.).
W, o< exp( 7 2) P(h k)

En écrivant Sy = Ax— € (#-1,), on peut encore exprimer ces termes :

38



] ]
Wy o< eXP(—ge ty) eXP(% A)

avec Ay l'action réduite le long de la trajectoire k, définie en (3.12). Ainsi,
I'état relatif des ondes partielles, & instant d'observation 2, fixé, dépend de
l'action réduite et non de l'action totale. On réécrit les fonctions d'ondes par-
tielles, en €liminant le terme de phase globale exp(-i € ty/h), comme :

]
Vi o< @y exP(% AL)

A partir de la fonction d'onde, la densité de courant i travers la sur-

face de détection placée en -z est donnée par la relation suivante :
) « h dy
ey 222

im dz
2

En introduisant l'expression de la fonction d'onde (3.13) et en faisant
l'approximation que les dérivées des ¢y par rapport 4 z sont négligeables par

dA ~
rapport 2‘1%—6{—" , on déduit I'expression de la densité de courant :
Z
, —e| ,dA, 2 dA, d(A, +A4) Ay — A
L, =— —+p, —+ COs| - 3.14
J-z o ((Po iz 0, &z 0o, &z 7 5 ( )

Le phénomene d'interférence est contenu dans le terme en cosinus de
(3.14). Cette interférence est une modulation d'un terme non-oscillant repré-

¢ o 2 WAoo dA
sente par @, p +Q, iz

et sa phase est donnée par la différence entre les

actions réduites calculées le long des deux trajectoires.

Le lagrangien du systéme peut s'écrire a partir de sa définition, grice a
la conservation de I'énergie totale, £t)=¢c —2eF z(t). L'action réduite Ar a
pour expression exacte (¢f. annexe A) :

%
Akz——_”’"‘;F g \/1+§—°+<—1)"u(p)[2+Z—°—(—1>"u(p)} (3.15)
a a

3.3.2.3 Densité de courant

Pour trouver l'expression de la densité de courant, nous injectons les
expressions des actions réduites (3.15) dans la relation (3.14). Seules les
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fonctions ¢, sont encore inconnues ; leur valeur est définie par identification
de la partie non-oscillante de la densité de courant avec la densité classique.
Ceci donne l'expression exacte de la densité de courant semi-classique trou-
vée en 1980 par I. I. Fabrikant [FABS8O]. Cette formule est donnée dans l'an-
nexe. On trouve son expression dans l'approximation du détecteur éloigné en
développant le terme classique et le facteur d'amplitude du cosinus a l'ordre 1
en (a/zO)(l—pz/ pzmax) et en développant a l'ordre 3/2 la différence des actions
réduites (voir les détails du calcul en annexe). La densité de courant dans
l'approximation du détecteur éloigné est alors :

3
I 42me? [1_ p? }2

1+cos| — 5 (3.16).

.]—ZQ (p,8)= pz 3 heF 2
2 0 1";2— :

La phase du cosinus est maximum pour p = 0, le centre de l'image.
Elle y est proportionnelle a la puissance 3/2 de 1'énergie et inversement pro-
portionnelle au champ électrique. Comme la différence des temps de par-
cours, cette phase est une fonction croissante de 1'énergie et décroissante du
champ électrique.

3.4 Description quantique du phénomene

Nous nous sommes basé€s jusqu'ici sur une description classique du
mouvement des électrons qui permet de montrer l'existence du phénomeéne
d'interférence et d'en connaitre les caractéristiques générales. Ce point de vue
n'est pourtant pas une représentation compléte du processus réel qui ne peut
étre appréhendé que dans le cadre de la mécanique quantique. Les électrons
sont émis sous la forme d'une onde sphérique cohérente et isotrope, l'onde s
que nous avons introduite au paragraphe 3.1.

L'étude quantique peut étre faite en étudiant le mouvement de 1'€lec-
tron dans le référentiel de l'ion (ce mouvement est alors un mouvement libre)
puis en réalisant un changement de référentiel accéléré (l'ion est accéléré par
le champ électrique) pour connaitre ce mouvement dans le référentiel du la-
boratoire. Cette théorie de la description quantique par changement de réfé-
rentiel accéléré est développée par S. Reynaud et M.T. Jaekel [JAE99]. Cette
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théorie est une théorie relativiste. Pour décrire le mouvement dans une expé-
rience de microscopie de photodétachement, la limite classique de cette théo-
rie suffit et doit étre équivalente & la description quantique habituelle du
mouvement de I'électron dans le champ électrique que nous présentons ici.

L'équation de Schrédinger indépendante du temps décrivant la fonc-
tion d'onde de I'€lectron éjecté avec 1'énergie cinétique € et soumis au champ
électrique F = F7 est:

2
[—h—A—e+er]1/f=O (3.17)
2m

3.4.1 Coordonnées paraboliques

Le probléme que nous avons a traiter présente une symétrie de révo-
lution autour de 1'axe défini par le champ électrique ; il est ici confondu avec
Oz. Les coordonnées cartésiennes (x,y,z) ne sont pas les plus adaptées. Il est
préférable d'utiliser le systeme de coordonnées paraboliques (E,1,¢p) défini
dans le chapitre 2. On peut exprimer les coordonnées cartésiennes comme
fonctions des coordonnées paraboliques de la fagon suivante :

x=+Encosg, y=\Ensing, z=(E-1n)>2 (3.18)

Les surfaces de niveau sont des paraboloides de révolution d'axe Oz dont le
foyer est O (voir figure 2.6).

: .
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figure 3.4 : surfaces de niveau des coordonnées paraboliques. Les surfaces & = constante sont
représentées en tireté, celles pour 11 = constante sont en trait continu. La concavité des surfaces
iso-& est tournée vers les z<0 tandis que celle des surfaces iso-1 est orientée vers les 7>0.
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On écrit l'expression du vecteur déplacement I , en utilisant l'expression de
ce vecteur en coordonnées cartésiennes et en y injectant les expressions des
dérivées totales des coordonnées cartésiennes prises comme fonctions des
coordonnées paraboliques selon (3.18).

dfz% f%d§ﬁ§+% 55N 4y 7, + B do i,
n

De cette relation, on tire I'expression du gradient et du laplacien en coordon-
nées paraboliques :

[ E ¥ af- 1
\Y =2 = Y ==
[T 3™ g an ™ Teroe
=i_ of |, 4 of o) 109°f
.l 5[5 fg}’g n["an] £11 99

n N K -
cosQ i, + sing i, + i,
n E+n 7 \VE+n

8

u§=

Lﬁ“r‘
urp
mﬁ

+ +
avec u cosQ i, + 3 sing u, — 1
" TE+y " \E+n P NE+
U, =—singu, +cosQii,.

ou u,,u, etu, sont respectivement les vecteurs directeurs des axes Ox, Oy
et Oz.

En posant A =1n*(2meF)™* on A représente une longueur d'onde ca-
ractéristique du mouvement comme nous le verrons plus loin et a = £/(eF),
nous écrivons I'équation de Schrodinger comme suit [WAL92]:

T N

3.4.2 Résolution en coordonnées paraboliques
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La solution exacte de 1'équation de Schrédinger (3.19) a été donnée
par Bracher ez al. [BRA9S8]. Elle est exprimée au moyen de la forme expli-
cite de la fonction de Green retardée du systéme. Clest cette solution que
nous présentons ici.

L'étude par les fonctions de Green permet de montrer que la fonction
d'onde v solution de 1'équation (3.19) s'écrit sous la forme :

v = i[ﬂ )Y (e, )-Xe )Y (@, )Je""‘“’ (3.20)
E+n

do._ da,

ou ¢_ et a, sont définis par rapport aux coordonnées paraboliques comme
a.=-(2a-E5)/2A, et a, =—(2a+n)/24,, od m correspond au nombre
quantique magnétique et & est un facteur de normalisation. Comme nous
avons fait I'hypothése d'une source isotrope (ce qui correspond a une onde
€lectronique de type s), m est égal a 0. En reportant l'expression (3.20) dans
I'équation (3.19), on montre que les fonctions X et Y doivent vérifier la rela-
tion suivante :

{d X @) -a X )J[i N @)+, >} -

da’ 24, da,
d*y n dX
[ o (a»—aﬂ(m)}[ 20 doi. (a-)+X(a_)}

Les fonctions X et Y dépendent respectivement uniquement de Eetn.
Ceci implique qu'elles vérifient finalement les deux équations suivantes :
2 2
Gl (a@)—a_X(a_)=0 et oY
oa’ da’
Les deux fonctions sont toutes deux solutions de 1'équation définissant la
fonction d'Airy, f'-xf=0. Nous identifions alors X(c_) 4 Ai(a_ ), solution ré-
guliére stationnaire de cette équation, et Y(e,) a Ci(a,), o Ci= Ai + i Bi
avec Bi solution irréguliere de 'équation différentielle ; Ci donne a la fonc-
tion d'onde en 7 les propriétés d'une onde progressive. La fonction d'onde
solution du probléme est donc :

& . ) . i
V=t [Ai'(e )Ci(er, )- Aile. )i, )] (3.21)

(a,)—aY(x,)=0.
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Un détecteur placé loin de la source d'électron peut étre considéré
comme un €lément de surface m=constante. C'est toujours le cas dans les
conditions expérimentales usuelles ol zo=0,51 m, £ =1 cm'l, F=400V.m" et
a~3.10"7 m : Ppax est alors de l'ordre de 80 pm et 1) est ainsi pratiquement
€gal 4 2zo. La densité de courant traversant la surface de détection est alors
donnée par :

: n « hooy
=— R _— 3.22
Jy = e Ein e[uf - 877] (3.22)

3.4.3 Expression de la densité de courant

Les fonctions Ai et Bi sont oscillantes uniquement lorsque leur argu-
ment est négatif. Au contraire lorsqu'il est positif, Ai décroit rapidement vers
0 tandis que Bi diverge (voir figure 3.5).

M =

figure 3.5 : Représentation de la fonction d'Airy régulicre, Ai(x) en trait plein, et de la fonction
irréguliere, Bi(x) en tireté.

Le domaine classiquement accessible correspond a la partie de I'espace qui
rend les arguments des fonctions négatifs.

Examinons quel est le domaine de variation des différents paramétres
impliqués dans la description quantique pour un champ électrique F variant
entre 100 et 400 V.m" et une énergie cinétique des électrons couvrant la
plage 0,4 —2 cm™. Les domaines de variation des parametres sont récapitulés
dans le tableau suivant :
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Parameétres Expression Domaine de variation

a gfeF 0,12-2,5pm
Ao (h2/2meF)§ 45 — 72 nm
Prmaz 2\Ja(a+ z,) = 2,Jaz, 0,5-2,2 mm

n ,/p2+zg+zozzzo 1m
2

0-2

3 '\/p2+Z§—Zozp ¢

Pzn
= ECR 7,1.10° - 1,1.107
2% 4
o _2a-& 0-10°

24,

Tableau 3.1 : expressions exactes et approchées des différents paramétres décrivant le mouvement
quantzque dans le cas du détecteur éloigné. Intervalles de variation pour un champ F variant de 100

V. a 400 V. et une énergie cinétique € couvrant le domaine 0,4-2 cm’

L'argument ¢, des fonctions Ci et Ci' est toujours inférieur ou égal & — aly'
donc négatif. Dans nos conditions expenmentales 2=10"m, a~3.10" m et
n=1 m, l'argument o, est de 'ordre de 10’. Le développement asymptotique
est alors représentatif du mouvement selon la coordonnée 1. Ce développe-
ment de Ci' et Ci' est, a l'ordre le plus bas :

e—i[%(—ot,r /2—%}
(" o, )%L '\/;

@ )=(a )/’e

Cila, )=

On peut alors écrire la fonction d'onde i sous la forme :

# Cet intervalle correspond au domaine que nous avons réellement étudié au cours des différentes
expériences compte tenu des limites de résolution du dispositif. Si nous étions capables de voir les
anneaux d'une figure correspondant 4 une énergie cinétique de 2 cm™ pour un champ de 100 V.m"
o._ atteindrait une valeur maximum de 35.
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|
@ (A )* -"E(—‘h 'z-ﬂ . N2 s
y=— |2 ¢ Ao )—i |22 Ai(er) (3.23).

Appliquons la définition de la densité de courant selon 77 et nous trouvons :
R . .
J,=—e —@;2 AP (0 )+ 22 Ai2 (o) (3.24).
mm A, 2, Ao

Dans le domaine de variation de «_, les fonctions Ai et Ai' ont des valeurs
proches l'une de l'autre mais comme zg >> Ao, le terme en Ai’ dans la densité
de courant est prépondérant sur celui en Ai” que nous pouvons alors négli-
ger. La densité de courant, qui dépend de la position et de 1'énergie cinétique
initiale de 1'électron, peut alors s'écrire sous la forme :

S oo 2a-E) . Ll 1(p?
~ ,E)= A2 — = A2 | —— 3.25
Jn = oy (0.8)= 1[ TN ] Jo 1[%[4% aﬂ (3.25)

ou jy a la dimension d'une densité de courant.

Ceci établit, qu'en champ proche, la distribution de courant suivant la
direction 1 constitue une image directe du carré du module de la fonction
d'onde en &. Cette coordonnée mélange, par définition, les composantes ra-
diale et angulaire ; nous visualisons donc une fonction d'onde radiale. Ceci
n'a jamais été observé auparavant.

0 Rrnax -Rmax 0 Rmax

figure 3.6 : représentation de la densité de courant quantique en fonction du rayon (4 gauche) et
simulation de I' image calculée (a droite).
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3.4.4 Relation avec 1a loi de Wigner

Cette structure oscillante rappelle celle que nous avons trouvée dans
l'analyse semi-classique. En général, les développements asymptotiques des
expressions quantiques sont équivalentes aux expressions semi-classiques.
Méme si l'argument de la fonction au centre n'est pas trés grand par rapport a
1, nous allons tout de méme écrire le développement pour les grands argu-
ments de la fonction d'Airy :

2
sin2|:2a3’2+£ sin 2 2a ;- pz T
3 - 4 )«0 32‘0 pmax 4
~ ~ |2 (3.28).

Ait[-a_]=
,_a a 2
i B T ,I—Lz~
pmax

Ceci permet d'écrire la densité de courant sous la forme :

; E\/ZHISS[I_ p* ]2 o
3 2

h‘ eF p If']}.l X

1+co

Jogy <E

2

2z prflax _L_

P max

Le terme en cosinus est équivalent a la densité de courant semi-classique
(3.16). Le déphasage supplémentaire vient du fait que I'analyse semi-
classique a ét€ menée sur la zone classiquement autorisée sans tenir compte
de la réflexion de l'onde au point tournant £=24. Mais l'analyse quantique
mtroduit un terme e en plus par rapport au calcul semi-classique. Ce terme
est la signature de la loi de Wigner dans la densité de courant. Ainsi, la
fonction d'Airy décrit entiérement la loi de Wigner et contient donc toute la
dépendance en énergie. Le terme jj de (3.25) est indépendant de I'énergie.

3.4.5 Relation avec la section efficace totale

Comme nous l'avons annoncé au chapitre 2, la structure de la densité
de courant suffit & expliquer les variations de la section efficace totale en
fonction de I'énergie : c'est ce que nous allons établir ici. L'intégrale sur toute
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la surface ou est définie la densité de courant est égale au produit de la sec-
tion efficace totale de photodétachement par l'intensité I de la source ayant
produit la densité de courant. Cette intégrale s'exprime comme :

. Tl 1 p?
ol = ! JopydS = o J Al{z_(f—"-aﬂzxpdp

0 <0
1 p* a ¥ : .
Enposant ¢ =—| a— et u =—, on réécrit I'équation comme suit :
Ao 4z, 0
_Jo [ as2
o==24r 2, 2, AP (~a_)da_ (3.26)

L'équation est de la forme de la formule (2.2). Dans les deux expressions, le
facteur devant l'intégrale est constant par rapport a 'énergie. Les oscillations
de la section efficace sont donc liées au phénomeéne d'interférence qui en-
gendre une modulation spatiale de la densité de courant. Pour mieux le met-
tre en évidence, calculons la dérivée de la section efficace par rapport a
I'énergie :

49 . A () soit a9 j. (0,e).

de de °
Lorsque l'interférence est destructive au centre, la densité de courant passe
par un minimum nul (voir figure 2.6 du paragraphe 2.6.2) qui se traduit par
une dérivée nulle de la section efficace. Au contraire, une interférence cons-
tructive au centre rend maximale la densité de courant et donc la dérivée de

la section efficace.

On calcule la constante j, de (3.25) en identifiant I'expression (3.26) a
celle trouvée par Baruch et al. [BAR92] et exprimée dans la formule (2.2) du
chapitre précédent. On peut donc finalement écrire la densité de courant sous
la forme :

1/3 2/3 )
j_ZO(p,e)=—I—D(2m) Eyp(er) Ai{i[’o——aﬂ (3.27)

4 p2? Z A, | 4z,

ou D est la constante de normalisation de (2.2), E, est I'énergie du photon
d'excitation et / représente l'intensité de la source.

3.4.6 Parameétres caractéristiques des taches d'interférence
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Les images de photoélectron vont ainsi montrer une structure oscil-
lante en intensité entre le centre de la figure, p=0, et le rayon pour lequel
l'argument de la fonction d'Airy s'annule, soit p = Py Au-deld, lintensité
décroit exponentiellement vers zéro ; cette région correspond a la zone clas-
siquement interdite aux électrons. Ainsi, on peut encore utiliser le rayon
classique pour définir la taille de l'image d'interférence.

La correspondance entre les approches semi-classique et quantique
nous autorise a donner a la fonction de la densité de courant en champ élec-
trique une phase, A¢, qui sera égale a la puissance 3/2 de la valeur absolue de
l'argument de la fonction d'Airy multipliée par un facteur 4/3. Cette phase
n'est rien d'autre que la différence de phase semi-classique entre les deux on-
des interférentes.

Le nombre de franges sombres dans le motif d'interférence est égal 4
la phase maximum divisée par 27. L'interfrange moyen entre deux franges
sombres est €gal au rapport entre le rayon maximum et le nombre d'an-
neaux ; cet interfrange est inversement proportionnel a la racine carrée du
champ €lectrique. Le tableau ci-aprés donne l'expression des paramétres les
plus importants ainsi que leur ordre de grandeur (F=400 V.m™, =1 cm™)

Paramétre Expression Ordre de grandeur

Phase maximum 4 o Y 4+2me? 24 rad
AQpax 3 Z 3 heF

Rayon maximum 2.\ja z, 5 \/E 787 pm
Pras eF

Nombre de frangesnoires | 2 (4, Y ° | 2 +/2me? 3,8

N 3 Z 3 heF

Interfrange moyen 3.z A3 3nh yz eF 210 pm
i a V2m €

Tableau 3.2 : Expression exacte et ordre de grandeur des paramétres caractéristiques des figures
d'interférences (F = 400 V.m™, e = 1 cm™). Les expressions sont données d'une part en fonction de
a, Ag et 29 et d'autre part en fonction de €, F et z,.
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Chapitre 4

Réalisation expérimentale

4.1 Introduction

: m T/ NS L O i
Figure 4.1 : photographie de l'expérience. Au premier plan, la cage en plexiglas contient la source
a laquelle est appliquée la haute tension. Les trois chambres sont désignées par trois fléches. Les
alimentations sont disposées sur un rack au-dessus de l'expérience.
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Les expériences de microscopie de photodétachement ont été réalisées
avec le dispositif représenté dans la figure 4.1. Il est décrit dans les trois arti-
cles suivants [BLO96, BLO99, VAL99]. Le premier présente les motifs
d’interférences obtenus pour la premiére fois par photodétachement d’ions
négatifs de brome tandis que les deux suivants ont pour objet 1’analyse
quantitative des images obtenues avec des ions négatifs d’oxygene. Le choix
de ’oxygeéne comme test de validation du principe de fonctionnement du
microscope sera exposé dans le paragraphe 4.2.

Le microscope de photodétachement se compose de trois enceintes,
ou “chambres” successives en acier inoxydable séparées par des vannes ma-
nuelles. La premiére, dite “chambre source” contient le module source qui
crée les ions et les premiers éléments électrostatiques servant a créer le jet
afin de les amener vers leur zone d’utilisation. Le vide est entretenu par une
pompe turbomoléculaire BALZERS TPH 510, & axe horizontal sur roule-
ments A billes et atteint 5.10” Torr au repos (1 Torr = 133 Pa). Cette cham-
bre est munie d’un vase a azote contenu dans son chapeau (la fléche nommée
chambre 1 dans la figure 4.1 pointe sur ce demier). Ce vase est rempli pour
toute expérience d'azote bouillant & 77 K. L’azote abaisse la température des
parois de I’enceinte et évite la désorption des molécules piégées sur elles. La
pression, avant fonctionnement de la source, atteint environ 107 Torr.

La seconde enceinte contient le virage qui permet de diriger le jet vers
la troisiéme chambre. Cette zone de transition sert aussi de tampon entre la
pression de la chambre source et celle de la troisiéme enceinte (bien meil-
leure comme on_le verra par la suite) ; la pression y est donc intermédiaire,
9.10® Torr au repos. Une pompe turbomoléculaire BALZERS TMH 520
d’axe vertical maintenu par un palier a roulement et par un palier magnétique
assure le maintien de cette pression. Les détails de la préparation du jet se-
ront exposés au paragraphe 4.3.

La troisiéme zone est 1’élément principal du microscope ; c’est la
“chambre d’interaction”, dans laquelle se situent la colonne de champ uni-
forme et la zone d'interaction ou le jet croise le faisceau laser excitateur. Les
paragraphes 4.4 et 4.5 exposeront les caractéristiques du montage laser et de
la zone d’interaction. Cette derniére enceinte abrite aussi le détecteur
d’électrons sensible en position qui constitue le premier étage de la chaine
automatique d’acquisition décrite dans le paragraphe 4.6. Une pompe BAL-
ZERS TPH 520 M entiérement a paliers magnétiques assure le maintien de
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la pression a 8.10° Torr au repos. Cette chambre comporte aussi un vase i
azote liquide qui permet de faire descendre la pression a 2.10° Torr

4.2 L’oxygene et le fluor comme ions sources tests

Comme nous 1’avons vu dans le chapitre 2, les ions négatifs se révé-
lent étre les meilleurs candidats pour observer le phénoméne d’interférence
prévu par la théorie. L’absence d’interaction de Coulomb entre 1’électron
éjecté et I’atome restant et leur structure simple permettent d’avoir des va-
leurs d’interfranges compatibles avec la résolution des détecteurs actuelle-
ment disponibles.

4.2.1 L’oxygene

L’oxygene est le premier élément du groupe VI de la classification
périodique (les autres éléments étant par ordre croissant de numéro atomique
soufre, sélénium, tellure, polonium). L’atome d’oxygéne posséde 8 électrons
dans la configuration de plus basse énergie (ls)2(23)2(2p)4. Son terme fon-
damental est un triplet 3P2,1,o. L’ion négatif O™ posséde 9 électrons et son
terme fondamental est un doublet 2P3/2 12 (la structure est représentée en fi-
gure 4.2). L’ion et I’'atome ont donc une structure fine dans leur niveau fon-
damental.

Dans le processus de photodétachement, 1’électron part d’un état p de
I’ion et peut avoir alors un moment cinétique Zégal 4 0 (onde s) ou a 2 (onde
d) dans l'état final. La loi de Wigner nous assure que, prés du seuil de déta-
chement, la voie de détachement en onde s sera prépondérante par rapport a
la voie de détachement en onde d. L’ion oxygéne négatif est donc une source
d’électron s, isotrope.
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figure 4.2 : Structure des niveaux électroniques de l'ion et de l'atome d'oxygéne. Les différents
seuils de détachement de l'ion négatif sont représentés et désignés par les lettres de A a F. L'éner-
gie du seuil C constitue l'affinité électronique.

L’intérét astrophysique de O et son utilisation comme étalon de
longueur d’onde dans les expériences de spectroscopie de photoélectrons des
ions négatifs ont été a l’origine de la détermination précise de 1’affinité
électronique de cet élément. Elle correspond a la différence des énergies des
niveaux fondamentaux de 1’ion et de 1’atome (seuil C sur la figure 4.2), *Psy
pour lion et *P, pour l'atome. La mesure la plus précise a été obtenue en
1985 par Neumark et al dans une expérience de photodétachement au seuil
de l'isotope le plus abondant 50 [NEUS8S5]. Initialement évaluée a EA('60) =
11784,645(6) cm™, elle fut, par la suite, corrigée a 11784,648(6) cm’
[BLO95]. La différence de structure fine entre les états 2P3/2 et 2P1/2 de O a,
en méme temps, ét€ mesurée a 177,08(5) cm’ [HOTS85]. La capacité a
reproduire ces résultats par notre dispositif est un bon test de sa fiabilité en
tant qu’appareil de mesure. Cette valeur de I’affinité correspond, en outre, a
une longueur d’onde (A,ue = 848561,62 pm) compatible avec celles
accessibles par le laser saphir-titane. Il délivre, pour ces longueurs d’onde,
une puissance laser continue de I’ordre du watt.

Il existe cinq autres seuils apparents de photodétachement dus a la
structure fine. Les écarts de structure fine de 1’atome sont connus précisé-
ment [DEN93] : 158,26874 cm™ pour la transition ( °P, — P ) et 68,71649
cm’ pour la transition ( 3P1 - 3PO ). Les seuils les plus rapprochés sont B et
C et leur séparation est de ’ordre de 19 cm’, de sorte que les figures d'inter-
férences ne peuvent se mélanger. En effet le diagramme de faisabilité pré-
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senté au chapitre 2 (figure 2.7) montre bien que, pour des champs électriques
de 1'ordre de 500 V.m'l, les figures d’interférences, au-dela de 2 cm’ au-
dessus du seuil, se fondent en une distribution classique, a peu prés uni-
forme. Ainsi lors d'un détachement au-dessus du seuil C, la figure
d’interférence a comme fond la densité de courant classique due au seuil B
(et celle du seuil A situé beaucoup plus loin), qu'on peut considérer comme
un fond continu.

Enfin, oxygene est présent a 1’état naturel sous forme de trois isoto-
pes: °0O, VO et 0. Leur abondance naturelle vaut respectivement :
99,757(16), 0,038(1) et 0,205(14)% (source : http://www.webelements.comy/
webelements/elements/text/isot/O.html). Les isotopes pairs 16 et 18 sont in-
téressants a comparer, car la structure de leurs niveaux d’énergie est identi-
que dans l'ion et l'atome mais les écarts entre niveaux changent par effet de
masse du noyau. Le dispositif devrait déceler un écart isotopique entre les af-
finités des isotopes 16 et 18. L’isotope 17 posséde un spin nucléaire 5/2
(nombre de masse impair) et donc une structure hyperfine, trop étroite pour
pouvoir étre résolue. Mais sa faible abondance nous permettra tout de méme
de mesurer la sensibilité du dispositif.

4.2.2 Le fluor

2
Pin
19F

Es F=2
*Papy F=1

19F ISO
figure 4.3 : structure des niveaux de l'ion et de l'atome pour le fluor. Le fluor négatif ne posséde
qu'un seul niveau non dégénéré. Le niveau *Ps, de I'atome a une structure hyperfine & deux
composantes dont 'écart est de 0,134 em” [FUL76]. La fléche représente le seuil de détachement
fondamental de l'ion.
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Le fluor est le premier élément de la colonne des halogénes. Avec un
nombre de charge égal a 9, il vient juste aprés I’oxygene dans la classifica-
tion périodique des éléments. L’atome de fluor posséde 9 €lectrons, comme
I’ion négatif de ’oxygéne ; la structure électronique de I'état fondamental est
donc (ls)z(2s)2(2p)5 2P3/2,1/2. Le seul isotope naturel du fluor a un nombre de
masse égal a 19. Le fluor posséde donc un spin nucléaire qui est €gal a 1/2.
Ceci engendre un découplage du niveau J=3/2 en deux niveaux hyperfins
F=1 et F=2 (voir figure 4.3). Cet écart hyperfin a été¢ mesuré a 4020,01 MHz,
soit 0,134 em” [FUL76] . L’ion négatif F posséde 6 électrons sur la couche
2p. Sa structure électronique est donc celle un gaz rare soit 'Sp. Le niveau
fondamental de F est non dégénéré.

L’ affinité électronique de 1’élément a été mesurée par Blondel er al.
[BLOS9] par une technique de spectroscopie de photodétachement au seuil a
27432,440(25) em™, soit 364531,92(34) pm. Nous pouvons atteindre cette
longueur d’onde a partir du laser saphir-titane par doublage de fréquence. La
mesure de 'affinité électronique du fluor servira, elle aussi, de test.

4.3 Le jet d’ions

4.3.1 La source

Les ions négatifs des éléments précédents sont produits par une source
a décharge a cathode chaude. Dans le plasma, le précurseur de I'1on peut, en
se recombinant aux électrons libres, donner 1’ion négatif recherché qui est
ensuite extrait par un champ électrique. Ce type de source est couramment
utilisé pour les ions stables, comme ceux de I’oxygene et du fluor.

Les précurseurs des ions O et F~ que nous utilisons sont respective-
ment le protoxyde d’azote, N,O [NEUS8S5], et le tétrafluorométhane, CF,4. Ces
deux composés se présentent sous forme gazeuse. Ces gaz ne sont pas injec-
tés directement dans la source, mais mélangés au préalable a de I’argon qui
sert de gaz tampon. L’argon initie la décharge et permet de réguler la forma-
tion des ions. Le mélange est réalisé griace au dispositif schématisé en figure
4.4.
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Figure 4.4 : dispositif de préparation des gaz d'alimentation de la source. Suivant l'ion désiré, on
injecte un mélange de N,O-Ar ou CF -Ar.

Pour les expériences avec 1’oxygene, nous utilisons un mélange a 1/5
de N,O. Pour cela, nous remplissons la bouteille de dosage a une pression de
2 bars de protoxyde d'azote puis nous la mettons en communication avec la
bouteille de mélange. Nous portons la pression dans cette bouteille a 1,2 bar
en rajoutant de ’argon. Cette composition a peu varié au cours des différen-
tes expériences.

Pour le fluor, la procédure est modifiée en ce sens que nous
n’utilisons pas la bouteille de dosage mais seulement le volume des tuyaux.
Nous les remplissons a 2 bars de CF,, puis nous mettons le volume en com-
munication avec la bouteille de mélange. Nous répétons cette étape sept au-
tres fois. Nous complétons la bouteille de mélange & une pression de 2 bars
par de I’argon. Nous obtenons finalement un mélange a 1% de tétrafluoro-
méthane.

Le mélange est injecté dans la source. Le contrdle de cette injection
est décrit plus loin. La source est représentée schématiquement dans la figure
4.5 ci-dessous.

57



-1200 V

B

__Injection du
mélange

SRR, RS

20-80 V
S——

figure 4.5 : Schéma de la source d’ions. Le cylindre en acier inoxydable (en grisé sur la figure)
composant le corps de la source fait 4 cm de long et 3 cm de diamétre. Le filament et ses deux
Supports sont représentés en noir. Les supports sont isolés du corps de la source par des
céramiques. L’ anode extractrice reliée d la masse est hachurée. Les schémas de polarisation des
différents éléments sont également indiqués.

La source est composée d'un corps cylindrique creux (voir figure 4.5)
porté a une tension de -1200 V par rapport a la masse ; une des faces est per-
cée d’un trou de 0,5 mm de diamétre. Le cylindre abrite un filament de tung-
sténe de forme triangulaire dont la taille est ajustée pour que la distance entre
la pointe du filament et le trou soit de 1 & 2 mm. On applique entre le corps
et le filament de tungsténe, parcouru par un courant d’environ 10 A, une dif-
férence de potentiel négative de quelques dizaines de volts. Le filament,
chauffé par effet Joule, produit une émission thermoélectrique d'électrons
créant une décharge électrique entre la pointe du filament et le trou. Sous
l'effet du chauffage et de la décharge, le gaz injecté forme, au niveau du trou,
un plasma dans lequel les ions négatifs sont créés par différents processus
(excitation, attachement, dissociation, recombinaison).

Une bague, mise a la masse, est placée quelques millimetres apres le
trou. La différence de potentiel entre le corps de la source et la bague crée un
champ électrique. Ce champ pénétre dans le volume de la cellule a décharge
par le trou et attire les ions formés dans le plasma qui sont éjectés de la
source en un jet.

Caractéristiques de fonctionnement
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L’intensité du jet dépend en majeure partie de la pression de gaz dans
la cellule a décharge. L’injection de gaz se fait grice a une vanne piézoélec-
trique. Le contrdle de son ouverture par un asservissement permet de réguler
la pression dans la source. Nous nous basons sur la pression de la chambre 1
pour régler celle de la source car nous ne possédons pas de capteur implanta-
ble directement dans la source. La chambre est équipée d’une jauge de type
Bayard-Alpert reli€e a un coffret de mesure qui fournit la valeur de la pres-
sion au module d’asservissement de la vanne. Ce dernier va régler
I’ouverture de la vanne de fagon a ce que la pression dans la chambre source
soit égale a la valeur de consigne que nous avons préalablement fixée. Ces
pressions de consigne sont comprises entre 3.10° et 9.10° Torr. Les jets les
plus intenses sont obtenus avec les pressions les plus fortes. Mais afin d'ob-
tenir un jet bien focalis€ dans la zone d'interaction, qui ne crée alors que peu
d'électrons parasites, il est préférable de maintenir des pressions basses.

La décharge est aussi un parameétre essentiel du jet. Elle doit étre lo-
calisée preés du trou de sortie afin que le plasma puisse subir I’influence du
champ €lectrique extracteur. Pour cela, le filament a une forme triangu-
laire et le trou est percé a 'extrémité d'un cone orienté vers l'intérieur de la
source (voir figure 4.3) ; ceci permet de garantir que la décharge se fait pré-
férentiellement entre la pointe et les bords du trou a condition de veiller lors
du pliage du fil de tungsténe a avoir pour la pointe le plus faible rayon de
courbure possible et & approcher, le plus possible, la pointe du trou. Les dif-
férents remplacements de filament ont montré qu'une distance trou-pointe de
1 4 2 mm donne souvent de bons résultats. Il n’est pas absolument nécessaire
que la pointe soit juste au centre du trou ; il semble méme qu’un 1éger déca-
lage donne des jets plus intenses et stables.

On amorce la décharge en fixant d’abord la différence de potentiel
corps-filament entre -30V et -50V puis en appliquant un fort courant. Lors-
que le filament est neuf, un courant de 12 & 13 A est nécessaire afin que la
température a la surface du filament soit suffisante pour amorcer la décharge
par émission thermo-électronique. Ceci entraine la vaporisation dans la
source d'une partie du tungsténe a la surface du filament et le maigrissement
du filament. Cette perte fait que le filament & courant constant s'échauffe de
plus en plus, ce qui provoque une augmentation de l'intensité de la décharge
et finit par stopper la formation des ions négatifs. Nous devons donc baisser
réguliérement l'intensité du courant parcourant le filament pour maintenir
une température et donc une décharge convenable. En régle générale, le cou-
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rant de décharge convenable est situé entre 20 et 60 mA. L'amaigrissement
entraine finalement la rupture du filament. Cela se produit généralement
lorsque l'intensité du courant parcourant le filament est tombée aux environ
de 2 A.

Suivant qu'on utilise I'oxygéne ou le fluor, le temps mis par un fila-
ment neuf pour se rompre différe. Avec l'oxygene, il faut quelques 16 a 18
heures d'utilisation continue pour détruire un filament. Cela correspond a 2
jours de prise de données. L'utilisation du fluor fait qu'on peut garder un
méme filament pendant environ 100 heures. Ceci tient au fait que la présence
d'halogénes dans le milieu permet une 'régénération” du filament et donc
une augmentation de la durée de vie de ce dernier. Afin de remédier au pro-
bléme de destruction rapide du filament dans l'oxygeéne, nous avons essayé
de rajouter dans le gaz Ar-N,O de 1'iode pour reproduire cet effet de régéné-
ration. Ceci permet effectivement de rallonger la durée de vie du filament
mais entraine aussi des problémes de dérive dans la conduite du jet d'ions
vers la zone d'interaction. Nous avons abandonné cette solution.

4.3.2 Le traitement du faisceau

A la sortie de la source, le jet est un mélange d’ions divers. Le but va
donc étre de sélectionner les ions qui nous intéressent et de les amener jus-
que dans la zone d’interaction pour y former un jet a la fois monocinétique et
bien focalisé. Cette fonction est assurée par I’ensemble des éléments €lec-
trostatiques contenus dans la chambre source, la chambre 2 et une partie de
la chambre d’interaction. Leur agencement est schématisé ci-dessous :

60



o iich

::'w.'
.__*sh-,'.‘.,‘.a
\

p— R TT A
W

figure 4.6 : ensemble des éléments électrostatiques pour la fabrication du jet. 1 Doublet de lentilles
simple ("einzellens”) ; 2,5,9,10 Plagues déflectrices ; 3,6,8 : Lentille simple ; 4 Filtre de Wien; 7
Virage quadrupolaire ; 11 Quadrupéle de focalisation ; 12 Ralentisseur ; 13 zone d'interaction

4.3.2.1 Description

Immédiatement aprés la sortie de la source, les ions subissent
Pinfluence d'un doublet de lentilles simples ou "einzellens" ; la premiére
électrode de la premiére lentille sert d’anode extractrice a la source. Le but
est de ramener la direction de propagation des ions paralléle a I’axe afin que
la plupart des ions formés participe au jet. Le doublet se compose de 5 ba-
gues percées d’un trou, la bague centrale servant de bague de sortie a la pre-
miére lentille et de bague d'entrée a la seconde ; les deuxiéme et quatrieéme
bagues sont portées a des potentiels de ’ordre de —400 V. La position du
doublet peut étre ajustée dans les trois directions de 1’espace. Le jet, alors
collimaté, est recentré sur I’axe grace a deux paires de plaques déflectrices
qui agissent selon deux axes perpendiculaires. A la sortie des plaques, on fo-
calise le jet grace a une lentille simple.

Ce pré-traitement autorise la sélection des ions. Nous utilisons un fil-
tre de Wien qui permet une sélection en vitesse par l'effet combiné d’un
champ électrique E ajustable en intensité et d’un champ magnétique fixé 5 .
Les champs sont tels que I’ion subit une force de Coulomb F = —eE et une
force de Lorentz L = —e¥ A B opposées. Elles sont exactement opposées pour
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force de Lorentz L =—¢v A B opposées. Elles sont exactement opposées pour
une seule classe de vitesse, pour laquelle 1’ion n’est pas dévié. Comme tous
les ions ont été accélérés sous la méme tension, leur vitesse est inversement
proportionnelle a la racine carrée de leur masse ; le filtre fonctionne comme
un spectromeétre de masse. A la sortie, nous avons un jet mono-ionique car le
filtre est capable de séparer les isotopes 16, 17, 18 de I’oxygéne et de sélec-
tionner I’isotope 19 du fluor.

Des écorceurs, diaphragmes, un iris et une fente réglables ne laissent
ensuite passer que la partie centrale du jet dans laquelle les ions ont une tra-
jectoire quasi paralléle a ’axe. Tout au long du parcours, une partie des ions
subit des collisions qui neutralisent I'ion négatif.

L’élimination des atomes neutres du faisceau est réalisée en faisant
prendre aux ions du jet un virage a 90° grice a un dispositif appelé "virage
quadrupolaire". 1l est constitué de quatre électrodes principales qui créent un
potentiel électrostatique quadrupolaire. En principe, deux électrodes oppo-
sées sont au méme potentiel, tandis que deux électrodes voisines ont des po-
tentiels opposés et ajustés de fagon a ce que les lignes de champ permettent
un virage 4 90° des ions négatifs. Les neutres qui ne subissent pas l'influence
du champ continuent leur trajet rectilignement. Les effets de bord sont com-
pensés par huit couteaux disposés par paires aux quatre sorties du virage. Les
deux membres de chaque paire ont des polarisations opposées.

Une derniere série de lentilles et de plaques déflectrices permet de
guider au mieux les ions vers la zone d’interaction. Juste avant cette der-
ni¢re, une "lentille quadrupolaire" et une série de plaques électrostatiques
permettent de focaliser le jet au centre de la zone d’interaction et de ralentir
les ions. Le ralentisseur est composé de onze électrodes équidistantes, dont
le potentiel décroit exponentiellement de 0 a —V,, potentiel de ralentissement.
Ceci permet de décélérer fortement les ions rapides puis, au fur et 3 mesure
que la vitesse décroit, de diminuer la décélération. Cette configuration mini-
mise les effets de divergence dus aux champs électriques transversaux. Nous
devons ralentir les ions-sources pour limiter la dérive des électrons éjectés.
En effet, les ions sont accélérés sous 1200 eV ce qui correspond a une vi-
tesse d'environ 120 km.s™'. Les électrons éjectés possedent cette vitesse d'en-
trainement. Avec un champ de 400 V.m™, le temps mis pour atteindre le dé-
tecteur est de l'ordre de 0,12 ps; les électrons dérivent alors d'environ 14
mm dans le sens du jet. On limite cette dérive cinématique en décélérant les
ions avec, en général, un potentiel d'au moins 700 V ; leur vitesse est alors
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d'environ 77 km.s" dans la zone d'interaction. Le dérive des électrons n'est
alors plus que d'environ 9 mm. Cette dérive augmente lorsque le champ
électrique diminue.

La mesure de l’intensité du courant d’ions peut étre effectuée par
deux coupes de Faraday reliées a un picoamperemetre. La premicre se trouve
dans I’axe de la source a 1’arriére du virage (coupe 1) et sert au réglage du jet
dans la premicre partie du dispositif, réglage pour lequel le virage est hors
fonction. La seconde se situe en fin de course du jet aprés la colonne de
champ électrique (coupe 2).

4.3.2.2 Réglage du jet

Une vingtaine de réglages de tension est nécessaire au bon fonction-
nement du jet. Nous avons mis au point le protocole suivant qui permet
d’obtenir le plus souvent un jet qui ne produit que peu de bruit de fond sur le
détecteur. Ce protocole est appliqué apres un changement de filament.

Les tensions appliquées aux déflectrices et aux lentilles sont mises a
z€éro. On fixe une tension de décélération et la colonne est polarisée conve-
nablement pour fournir le champ électrique voulu. L’iris est ouvert. Les deux
premiéres lentilles sont polarisées avec des tensions d’environ —400V. La
tension sur le filtre de Wien est réglée pour laisser passer les ions voulus,
soit, avec un courant de 3 A pour créer le champ magnétique, 110 V pour
obtenir '°0 et 100 V pour F. La source est mise en fonctionnement.

Le réglage comporte deux étapes distinctes. On régle d'abord le jet
dans l'axe de la source pour s'assurer qu'il pénétre comme il faut dans le vi-
rage. Pour cela, le virage est neutralisé. La détection d'un maximum de cou-
rant d'ions par la coupe 1 assure que le réglage est bon. Ceci fait, le virage
est remis en fonctionnement et on ajuste les tensions des éléments électros-
tatiques de fagon a avoir a la fois un courant d'ions maximal et un bruit mi-
nimal sur le détecteur.

Dans les deux phases de réglages, le réglage des tensions est effectué
de la méme facon. On ajuste les tensions sur le doublet pour avoir sur les
coupes le courant d'ions maximum (en tenant compte du bruit sur le détec-
teur pour le deuxiéme réglage). Nous ajustons ensuite les potentiels des dé-
flectrices en partant des plus proches de la source et en allant vers la zone
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d'interaction. Enfin, nous réglons les lentilles électrostatiques (autres que le
doublet) dans le méme ordre que les déflectrices.

L'iris est ensuite fermé petit a petit et les différents potentiels sont ré-
ajustés, jusqu'a la fermeture maximale de l'iris. Cette étape permet de réali-
gner convenablement le jet dans 1'axe mais sans risque de perdre le jet déja
acquis. La "lentille quadrupolaire" est finalement mise en service et permet
de réduire considérablement le bruit de fond sur le détecteur.

Typiquement, les différences de potentiels appliqués sur les déflectri-
ces ne dépassent pas 10 V. Les tensions sur les lentilles sont entre —400 V et
—600V.

Les courants de jet couramment utilisés sont de 300 a 400 pA. 1l est
possible d’avoir plus d'intensité, mais on constate que les images de déta-
chement deviennent moins contrastées, les anneaux d’interférence plus lar-
ges et surtout le bruit de fond plus important. Ces détériorations semblent
étre dues a une plus forte densité d’ions. Nous limitons donc le courant en
baissant la pression de gaz et le courant de décharge dans la source.

L’iris, la fente réglable et la "lentille quadrupolaire” ont une trés
grande influence sur la qualit¢ du jet dans la zone d’interaction. Si nous
n'utilisons pas ces dispositifs, l'impact d'une partie du jet sur les électrodes
voisines de la zone d'interaction produit des électrons parasites 4 un taux de
10° impacts par seconde. L'iris et la fente, en éliminant les ions hors de l'axe
du jet, et la lentille, en focalisant le jet, permettent de réduire trés facilement
Je bruit de fond qui passe de 10° 4 10° impacts par seconde

4.4 1 e faisceau laser

4.4.1 Obtention

Le laser que nous avons utilisé au cours des différentes expériences
est un laser continu en anneau, Coherent 899-21, dont le milieu amplificateur
est un cristal de saphir dopé au titane. Son pompage est assuré par un laser a
argon ionisé. En fonctionnement normal, la puissance fournie par ce laser est
fixée entre 15 et 17 W.
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La sélection d’un mode dans le laser saphir-titane se fait grace a 3 fil-
tres de largeur spectrale décroissante : un filtre de Lyot, un étalon Fabry-
Perot mince et un étalon Fabry-Perot épais. Le "jitter' résiduel est de 'ordre
du MHz.

Le faisceau sortant du laser, polarisé rectilignement, est un faisceau
gaussien TEMq, dont le waist situé sur le miroir de sortie a pour rayon wy =
0,32 mm et dont la longueur de Rayleigh est Zz = 0,375 m.

4.4.1.1 Faisceau pour I’oxygeéne

Le laser saphir-titane est capable de couvrir la plage de longueur
d’onde 700-1100 nm gréce a trois jeux de miroirs. L’oxygéne a, comme nous
I’avons vu au paragraphe 4.2, une longueur d'onde seuil proche de 848,5
nm située au milieu de la plage couverte par le jeu intermédiaire de miroirs.
Dans ces conditions, le faisceau laser de sortie a une puissance comprise en-
tre 0,8 et 1,1 W, suivant la qualité des réglages.

4.4.1.2 Faisceau pour le fluor

Les longueurs d’onde utilisées pour le photodétachement du fluor
sont de I’ordre de 365 nm. Pour les atteindre, nous devons, a partir du fais-
ceau rouge du saphir-titane, faire du doublage de fréquence. Afin d’avoir la
plus grande puissance possible, nous avons utilisé un doubleur extra-cavité
L.A.S. Wavetrain qui permet d’obtenir un faisceau de 30 a 50 mW. Contrai-
rement a la situation précédente, la section du faisceau est elliptique avec un
grand axe trois fois plus grand que le petit.

4.4.2 Mesure de la longueur d’onde

La longueur d’onde du laser est contr6lée en permanence par un
lambdameétre. C'est un interférométre de Michelson dans lequel la variation
de la longueur des bras est assurée par deux coins de cube mobiles (voir fi-
gure 4.7). On injecte dans 1’interférométre deux rayonnements : celui de ré-
férence dont la longueur d’onde A; est précisément connue et celui dont on
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veut mesurer la longueur d’onde A,. Chaque faisceau crée a la sortie un sys-
téme d’anneaux dont le défilement est enregistré par une photodiode. Lors de
la translation des coins de cube, le nombre d’anneaux varie de N; pour le
systéme créé par la référence et de N, pour 1’autre. Les différences de mar-
che pour les deux couleurs ayant varié¢ de la méme longueur, le rapport des
nombres N; et N, est égal au rapport des longueurs d’onde. Comme nous
opérons dans 1’air, nous devons tenir compte de son indice pour les deux
longueurs d’onde utilisées. Ainsi, la valeur de longueur d’onde dans le vide
Az est donnée par :

= & Pair ()"2 )A,

_Nz nair(}ll) I e

2

oll ng(A) représente 'indice de 1’air pour la longueur d’onde A pour des
conditions normales de température et de pression.

Vers 1'électronique d'analyse
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figure 4.7 : Schéma de principe du lambdamétre (échelles non respectées). Les deux faisceaux (en
trait fin gris et trait épais noir) sont séparés en deux par une lame séparatrice L, chaque partie
étant envoyée dans un bras de l'interférométre. Un jeu de miroir M, (M) et un double coin de cube
renvoient chaque faisceau incident parallélement & lui méme. Les faisceaux des deux bras
interféerent & la sortie en donnant des anneaux d'interférences. lls sont enregistrés par des
photodiodes qui envoient les données recueillies vers l'électronique.
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La longueur d’onde de référence est celle d'un laser hélium-néon as-
servi sur une raie d’absorption saturée de la molécule 1271,. Parmi les quatre
raies compatibles avec la courbe de gain du laser, nous utilisons la compo-
sante g de la transition R(127) [QUI94] dont la fréquence est bien connue et
la longueur d'onde dans le vide égale a 632991,230 pm. La longueur d'onde
de référence est fournie a I'€lectronique du lambdameétre. Or cette derniére
ne fait que multiplier la longueur d'onde de référence par le rapport N,/N..
Afin d'obtenir directement la longueur d’onde dans le vide, nous utilisons
comme référence la valeur de la longueur d'onde A; multipliée par le rapport
Nair(A2)/nai(A1) des indices de 1’air pour les longueurs d'onde A, et A,. Le ta-
bleau ci-apres répertorie ces valeurs de références pour les longueurs d’onde
des 6 seuils de détachement de 1’oxygeéne [DEW69] :

Seuil Longueur d’onde | Indice de I’air Référence
A de 'O 861 273,9 pm 1,00027469 632 990,069 pm
B 849 686,1 pm 1,00027475 632 990,107 pm
C 848 328,4 pm 1,00027476 632 990,116 pm
D 844 752,1 pm 1,00027478 632 990,126 pm
E 837 084,0 pm 1,00027482 632 990,152 pm
F 832 295,0 pm 1,00027484 632 990,164 pm

nair(He-Ne) : 1,00027652

La longueur d'onde mesurée est transformée ensuite en nombre d'onde
grice 2 la relation :

0 -
o=10"/1 avec Aen pmet gencm’
Correction en température et en pression

Les références ci-dessus sont établies pour des conditions normales de
pression (1013 hPa ou 760 mmHg) et de température (15°C). Mais les mesu-
res de longueur d'onde sont réalisées avec la pression et la température de la
salle d'expérience qui ne sont pas forcément celles des conditions standards.
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La variation de (n,;-1) en fonction de la pression et de la température
est donnée par [DEW69] :

1+ p(1,049-0,0157)10¢ |
720,8826(1 +0,003661z)

ol p désigne la pression en mmHg et ¢ 1a température en °C. Pour des condi-
tions normales de température et de pression, le facteur correctif est égal a 1.

(n'corrigé - 1) = (fl - 1) 4

Le laboratoire se trouve a 150 m au-dessus du niveau de la mer et la
pression y est 2% inférieure en moyenne par rapport a celle du niveau de la
mer, soit 745 mmHg. Si on considére que la température du lambdametre en
fonctionnement est de 25 °C, le facteur correctif est égal a 0,947. Cette dimi-
nution de (n-1) de 5 a 6% entraine que tous les nombres d'onde mesurés
doivent étre diminués de 1,2.107 cm™.

4.5 L.a zone d’interaction

La chambre d’interaction est la partie essentielle du dispositif car c'est
1a qu'est créé le champ électrique uniforme. Nous présenterons d’abord la
colonne de champ uniforme puis nous détaillerons I’'interaction entre le fais-
ceau laser et le jet.

4.5.1 La colonne

4.5.1.1 Description générale

Comme I'état d'interférence attendu dans l'image photoélectronique
dépend de facon sensible de l'amplitude du champ €lectrique appliqué, I'uni-
formité de ce champ est un paramétre important de l'expérience. Une varia-
tion du champ risque en effet de brouiller I'image que nous cherchons a en-
registrer. Nous devons donc veiller a 1'uniformité du champ au niveau de la
source ol se crée principalement le déphasage, mais aussi tout le long de la
colonne. Une non-uniformité risquerait de créer un systeme de lentille €lec-
trostatique qui pourrait légérement changer la taille de la tache ; ceci pertur-
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berait, voire fausserait, la détermination de 1’énergie des électrons. Ces deux
conditions ont mené a la conception suivante de la colonne. La figure 4.6 la
montre dans sa totalité et la figure 4.8 ci-dessous en représente deux électro-
des.

figure 4.8 : deux plaques de la colonne : (a) représente une électrode normale de la colonne, (b) la
plaque support du détecteur. Le trait tireté représente l'axe de symétrie de l'électrode; c'est aussi
l'axe de la colonne. Le trait fléché représente la direction du jet d'ions.

La colonne de champ uniforme est composée de 28 plaques parallgles
en acier inoxydable. Dans I’ensemble, leur géométrie est identique a la re-
présentation donnée par la figure 4.8. Les plaques, d'un diamétre extérieur de
12 cm, possédent un trou central de 27 mm de diamétre pour laisser passer
les photoélectrons. Le centre de 1'électrode est d'épaisseur décroissante de
I’extérieur vers le bord du trou central. L'électrode atteint alors une épais-
seur de 0,5 mm. Ceci assure que les perturbations du champ dans le trou
central dues aux effets de bord sont faibles. Les hauts rebords extérieurs
évitent la pénétration des champs extérieurs dans la zone de champ uni-
forme.

Les €lectrodes sont réparties de la maniére suivante :

» au bas de la colonne, les 4 premiéres électrodes sont es-
pacées de 14 mm. La zone d’interaction proprement dite, volume d’intersec-
tion entre le jet et le laser, se trouve a mi-distance des troisiéme et quatriéme
électrodes.

o les 23 plaques suivantes sont espacées de 21 mm. C’est
la dix-huitiéme qui est reproduite ci-dessus en 4.8a.

» Les plaques 27 et 28 sont espacées de 14 mm. La der-
nicre sert aussi de support au détecteur décrit dans le paragraphe suivant.
Cette €lectrode, représentée figure 4.8b, évite les fuites de potentiel entre le
détecteur et les éléments de la colonne. Dans cette derniére plaque, 1'axe du
trou est décalé de 9 mm dans le sens de propagation du jet par rapport & celui
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de la colonne afin de tenir compte du décalage cinématique des €lectrons
(voir paragraphe 4.3.2.1). Dans cette configuration, le détecteur est capable
de recueillir des photoélectrons dont 1’énergie cinétique est comprise entre
100 et 500 eV.

La hauteur 4 de la colonne entre la premiére et la derni€re plaque est
de 539 mm. La zone d’interaction est située a zp = 514 mm du détecteur.
L’ensemble de la colonne est protégé des champs magnétiques parasites par
une double chemise en p-métal. Nous y avons effectué des mesures de
champ. Sans colonne de champ uniforme, le champ magnétique a une com-
posante verticale de 0,3 puT et une composante perpendiculaire de 3 pT.
Avec la colonne, seule une composante verticale du champ de 4 pT a pu Etre
mesurée. Ainsi, nous réduisons I'intensité du champ magnétique terrestre
d’un facteur 15 a I’intérieur de la chemise. Cette enveloppe protége aussi du
champ créé par la pompe turbomoléculaire & paliers magnétiques placée en
dessous. Le constructeur a mesuré un champ de 50 pT au contact de la
pompe, mais la zone d’interaction se trouve a pres de 50 cm au-dessus.

Afin de pouvoir faire passer le faisceau laser verticalement (1’axe de
propagation du laser fait un angle de trois degrés avec la verticale ; les dé-
tails seront donnés au paragraphe 4.5.2 ), nous avons percé les plaques d’un
trou de 10 mm de diamétre ; ce trou est positionné plus ou moins loin du
centre suivant sa hauteur dans la colonne. A l'origine les plaques avaient
toutes un trou circulaire au centre (comme pour la plaque (a) de la figure
4.8). Mais la vitesse d'entralnement des ions est telle que les €lectrons déta-
chés passaient trop prés du bord de ces ouvertures lorsqu'ils atteignaient le
haut de la colonne. Pour certaines images, le bord empéchait méme le pas-
sage d'une partie des électrons. Une échancrure supplémentaire, de profon-
deur progressive, a donc été usinée dans les plaques les plus €levées.

4.5.1.2 Polarisation de la colonne

Pour créer le champ électrique, on applique aux électrodes extrémes
des tensions négatives, respectivement nommées Vpas €t Viaur, dont la diffé-
rence correspond A la tension Veuam, voulue. Les potentiels des plaques in-
termédiaires sont fixés par un pont diviseur de tension constitu¢ de résistan-
ces de précision (3 0,1%) placées entre les électrodes directement a
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I'intérieur de ’enceinte. Pour des plaques distantes de 14 mm, la résistance
est de 100 k€ ; pour 21 mm d'écartement, les résistances font 150 kQ.

Les chemises de p-métal sont mises au méme potentiel V, que la der-
ni€re €lectrode du ralentisseur. Pour ne pas perturber le trajet du jet, nous de-
vons nous assurer que la zone d’interaction est a un potentiel identique. C'est
en fixant les valeurs de Viau: et Vias que nous obtenons le bon potentiel dans
la zone d'interaction. La valeur de ces potentiels est obtenue grace aux rela-
tions déterminées a partir des propriétés du pont diviseur de tension :

R
Vba.r = V _—IV

r cham
R P

R
et Vhaut = Vr + _2V
R

champ

avec R, : la résistance placée entre le bas et le centre de la zone d’interaction,

R, : la résistance placée entre le centre de la zone d’interaction et le
haut,

R =R; + R, : larésistance totale de la colonne.

4.5.2 L’interaction jet-laser

La source d'¢lectron est créée par le croisement du faisceau laser et du
jet. Cette intersection définit un volume d'interaction dans lequel le laser dé-
tache 1'€lectron de lion. Tout point de ce volume est susceptible d'étre la
source d'une figure d'interférence, ce qui, par accumulation des images, pro-
duit un brouillage de la figure d'interférence. Si la dimension de la source est
plus grande que l'interfrange de la figure d'interférence, le brouillage sera
total et aucun anneau ne sera visible.

Pour que I’interférence soit visible, il faut que la plus grande dimen-
sion transverse de la source, c’est-a-dire dans un plan paralléle au plan de
détection, soit inférieure a I’interfrange de la figure.

4.5.2.1 Types d'expérience

Simple passage axial
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photoélectrons

Electrodes de champ /

électrique uniforme

Figure 4.9 :représentation schématique du dispositif de focalisation du laser sur le jet. Les échelles
réelles ne sont pas respectées. Le faisceau laser L sortant du laser passe par une premiére lentille
L, (non représentée) de fagon a focaliser, avec la lentille Ly, le faisceau sur le jet d'ion I avec un
waist de 25 um. Un miroir M placé sous la colonne renvoit le faisceau presque verticalement (un
angle de 3° par rapport i la verticale est nécessaire pour éviter le détecteur D)

La dénomination "axiale" s’applique aux expériences ol la direction
de propagation du laser est paralléle 4 I’axe de symétrie de la colonne ou a
peu prés. Cette configuration est la plus logique ; la dimension transverse de
la source est alors uniquement déterminée par la section du faisceau. Plus
nous réduirons cette section, plus nous nous approcherons d’une source
ponctuelle. 11 suffit de focaliser le laser au milieu du jet d'ion.

Le faisceau doit faire un léger écart avec 1’axe vertical pour éviter
d'illuminer directement le détecteur d’électrons ce qui pourrait
I’endommager. En conséquence, la fréquence laser vue par les ions du jet est
décalée par effet Doppler par rapport a la fréquence mesurée dans le référen-
tiel du laboratoire. Pour satisfaire a la premiére condition tout en minimisant
ce décalage, on aligne le faisceau laser suivant un angle de 3° avec la verti-

cale.

Le faisceau sortant du laser est agrandi par une premiere lentille L; de
focale 0,2 m de facon a ce que la seconde lentille L, fasse converger le fais-
ceau 30 cm aprés elle avec un waist de 25 pm. Ces lentilles se trouvent a
l'extérieur de la chambre d'interaction.
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Le faisceau émergeant de la seconde lentille entre dans la chambre
d'interaction par un hublot et est renvoyé vers le jet grace a un miroir placé
sous la colonne (voir figure 4.9) ; la distance totale L,-miroir-jet est d'envi-
ron 30 cm. Le réglage expérimental du waist sur le jet est assuré par la len-
tille L, qui est installée sur une platine a trois axes de translation. La transla-
tion de la lentille selon la direction transverse x permet le réglage de la posi-
tion verticale du waist. On en optimise le positionnement dans le jet en ré-
glant la lentille a différentes positions et en acquérant I’image de la figure
d’interférence correspondante. La figure la mieux définie correspond 4 un
waist positionné a mi hauteur dans le jet.

Le principal défaut du montage est que nous connaissons mal 1’angle
entre le laser et la verticale ; il y a une incertitude de plusieurs degrés. Ceci
implique que le décalage Doppler, donc I’énergie d’excitation vue par les
ions, sont mal connus. Or la détermination de 1’affinité repose aussi sur la
connaissance de cette dernieére. Comme nous le verrons au chapitre 7, ce
montage ne permet donc pas une bonne détermination de 1’affinité électroni-
que.

Double passage axial

Afin de résoudre le probléme, nous nous sommes inspirés du montage
de double passage décrit dans la référence [BLLO89]: un coin de cube ren-
voie le faisceau laser parallélement a lui méme. Les décalages Doppler sont
alors, au premier ordre en v/c, exactement opposés ; une simple moyenne des
seuils de détachement aller et retour donne acceés a la mesure précise de
I’affinité. L’exacte réplique de cette expérience n’est pas possible ici car le
coin de cube ne refocaliserait pas le faisceau laser et I'image photoélectroni-
que produite par ce faisceau retour serait complétement floue.

Une image de retour aussi bien définie que l'image aller peut néan-
moins étre obtenue au moyen d'un miroir concave dont le rdle est de refoca-
liser le faisceau laser sur le jet (voir figure 4.10) ; son rayon de courbure R
doit étre choisi assez grand pour permettre le positionnement du miroir a
l'extérieur de l'enceinte a vide. Cependant les deux parties du faisceau
n’interceptent pas le jet sous le méme angle et les décalages Doppler ne sont
donc pas d'égale valeur absolue. On montrera au chapitre 7 qu’il est possible

d’exprimer I’affinit€ électronique en fonction de la fréquence du laser, de
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I’écart entre les figures d’interférence et du rayon de courbure, quantités
connues précisément.
Nous avons appliqué cette configuration a I’€tude de 1’oxygene et du
fluor.
Miroir de renvoi :

Jet d’ions

figure 4.10 : représentation de la configuration en double passage axial. L’ ensemble des électrodes
de champ uniforme a été omis, ainsi que le miroir de renvoi vertical.

Double passage transverse

Dans cette configuration, le faisceau laser et le jet sont dans un plan
paralléle au détecteur. Le retour est 13 encore assuré par un miroir sphérique.
Historiquement, nous avons commencé nos expériences de photodétache-
ment en double passage avec ce dispositif ; cela tient au fait que le seul mi-
roir que nous possédions avait un rayon de courbure de 20 cm, donc beau-
coup trop court pour des expériences de type axial. Ces expériences consti-
tuaient ainsi un test de faisabilité pour la détermination de 1'affinité par dou-
ble passage.
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L’inconvénient de cette configuration tient a la dimension de la sec-
tion transverse du volume source. Selon I’axe de propagation du jet, la di-
mension de la source correspond au diameétre du faisceau laser ; pour la di-
rection perpendiculaire dans le plan d’interaction, elle correspond 4 la taille
du jet. Le diamétre du jet d’ions est de l'ordre de 600 pm et est donc beau-
coup plus grand que I’interfrange. Nous nous attendons donc a obtenir non
des anneaux d’interférence mais des franges par superposition de toutes les
figures annulaires créées par les sources (voir figure 4.11). Le maintien de la
visibilité des franges selon 1’axe de propagation du jet doit nous permettre de
mesurer 1’énergie cinétique des électrons.

Nous avons utilisé cette configuration avec 1’oxygéne.

figure 4.11 : représentation de la configuration en double passage transversal. L’ensemble des
électrodes de champ uniforme a été omis. Le faisceau laser est focalisé avec le méme jeu de lentilles
L; et L, que pour les expériences axiales.

4.6 L’acquisition

La seconde fonction essentielle de 1’expérience, aprés la production
du champ uniforme, est la détection des électrons. Il faut détecter 1a position
d’arrivée de 1’électron avec une résolution suffisante pour détecter un inter-
frange de 100 pm.
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Pour assurer cette fonction, nous utilisons un détecteur d'électrons de
Quantar Technology [QUA] a galettes de microcanaux couplées a une anode
résistive en surface. Le dispositif est équipé de 5 galettes qui amplifient le
signal électrique engendré par un électron incident tout en conservant intacte
I'information de position de cet électron. Les galettes sont disposées de la
facon suivante : un groupe de deux galettes en configuration “V” suivi d’un
groupe de trois disposées en “Z”. Les dénominations viennent du fait que le
dessin formé par les canaux, qui ne sont pas perpendiculaires a la surface
mais légérement obliques, des deux premiéres galettes est un V, un Z pour
les trois suivantes (voir figure 4.12). La différence de potentiel entre la pre-
miére et la derniére galette de microcanaux est de 'ordre de 3400 V. La ré-
partition de la différence de potentiel sur chaque galette est ajustable et
conditionne la qualité de la détection. L’amplification est de 1’ordre de 5.10”.
A la sortie de la cinquiéme galette, nous avons donc un nuage électronique
centré sur le point d’impact initial de 1’électron incident.

—
——

X

figure 4.12 : le détecteur. Les 5 galettes de microcanaux sont réparties en deux groupes de 2 (V) et
3 galettes (Z). Un électron pénétre dans la premiére galette et entraine, a la sortie de la cinquiéme
plaque, la formation d'un paquet de 10° électrons (surface en pointillés). Ce paquet produit sur la
surface conductrice un courant qui s'échappe aux quatre coins. Cette représentation ne respecte
pas les échelles réelles.

L'anode résistive a une surface active de 25 mm de diamétre. Lorsque
le nuage rencontre 1’anode résistive, il produit a la surface de celle-ci un cou-
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rant qui va se répartir vers les quatre bornes de sortie. Cette répartition des
charges est proportionnelle 4 la position du centre de gravité du nuage élec-
tronique incident. Les courants recueillis sont amplifiés puis envoyés au mo-
dule d'analyse qui détermine les coordonnées X, et ¥, du centre de gravité du
nuage. Clest lors de cette numérisation des coordonnées qu'a lieu le décou-
page en pixels effectifs du détecteur.

L’abscisse et I’ordonnée de la position sont alors envoyées dans la
carte d’acquisition du PC qui est lue toutes les secondes par le programme de
pilotage de la carte. Ainsi, nous pouvons suivre “en temps réel” la formation
d’une figure d’interférence.
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Chapitre 5

Images de photodétachement

5.1 Un exemple d'image axiale

La figure 5.1 représente une image obtenue sur le détecteur lors d'une
expérience de photodétachement de 1'ion négatif d'oxygene. Le jet est dirigé
parallelement a l'axe des abscisses, figuré par une droite orange. Le sens de
parcours du jet est de la droite vers la gauche. L'axe des ordonnées corres-
pond a la direction expérimentale transverse, orthogonale a la direction du
champ électrique et a l'axe des abscisses. L'image peut étre considérée
comme une vue de dessus du détecteur. La courbe inférieure représente
I'histogramme du nombre de coups sur chaque pixel appartenant a 'axe hori-
zontal. Le champ électrique uniforme appliqué est de 423 V.m™ ; le faisceau
laser de détachement a une longueur d'onde dans le vide de 832485,2 pm,
soit un nombre d'onde de 12012,226 cm™. Le jet d'ion a une énergie cinéti-
que de 500 eV ce qui correspond 2 une vitesse d'environ 77 km.s™. Le temps
nécessaire pour obtenir une telle image est de 10 a 20 mn, suivant la qualité
souhaitée.

Comme nous l'avons vu au chapitre 4.2.1 (figure 4.2), il existe six
voies de détachement possibles de 1'électron. Avec le rayonnement utilisé
d'énergie supérieure a celle du seuil F qui est le plus élevé, toutes les voies
sont ouvertes avec des énergies d'éjection € différentes pour chacun des six
seuils.
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Le détachement au-dessus du seuil F donne les électrons les moins
énergétiques (énergie cinétique de l'ordre de 0,6 cm™). La tache d'interfé-
rence attendue est visible au centre de I'image. Nous y distinguons bien 'an-
neau intérieur qui est la signature de la nature quantique du mouvement de
I'€lectron.

Cing autres anneaux beaucoup plus grands sont également visibles. Ils
appartiennent aux taches produites par les électrons détachés dans I'une des
cinq autres voies, dont I'énergie cinétique est plus grande. En allant de Ia ta-
che centrale (seuil F) vers le bord du détecteur, le premier anneau rencontré
correspond aux électrons détachés selon la voie E, le second selon la voie D
et ainsi de suite jusqu'a l'anneau situé au bord du détecteur et qui correspond
au seuil A. Aucune de ces taches ne présente d'anneaux intérieurs parce que
I'énergie cinétique des électrons est trés supérieure a 1'énergie limite pour la
visibilité, de 1'ordre de 2 em™ pour 423 V.m™ [voir figure 2.7]. Le tableau ci-
dessous donne les énergies cinétiques des électrons produisant chaque an-
neau. Les anneaux A, B, C, D et E correspondent aux images de la densité
de courant classique. Cela est particuliérement visible sur la section de la
distribution de courant. Le rayon de chaque anneau est proportionnel a la vi-
tesse d'éjection des ions ; 1'échelle en pixel de l'image 1'est donc aussi.

Seuils A B C D E F
€(cm™) 0,6 69,3 177,7 227.,6 246,4 404,7
g(meV) | 0,075 8,6 22 28 30,5 50,5

v(kmsh)| 5,1 55 88 100 104 133

Tableau 5.1 : énergie cinétique (en cm™ et meV) des électrons produisant les anneaux visibles sur la
figure 5.1. La vitesse d'éjection correspondante est également donnée

La partie sombre de 'image n'apparait que partiellement dans l'enco-
che — de 10 mm de large — usinée dans les dernic¢res plaques de fagon a lais-
ser venir au détecteur les électrons détachés, méme en cas de forte dérive (cf
paragraphe 4.3.2.1).
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figure 5.1 : L'image du haut correspond au photodétachement d'un électron de 50" au-dessus du
seuil F. L'échelle de couleur est l'échelle typique utlisée dans toutes les représentations qui suivent.
Elle donne le nombre absolu d'électrons regus par pixel. Le trait orange représente la direction et le
sens de propagation des ions. Il définit aussi la zone servant a construire l'histogramme des coups
selon l'axe horizontal représenté dessous. Chaque tache est désignée par une lettre selon la voie de
détachement qui lui correspond. Le second axe sur I'histogramme des coups correspond a la vitesse
d'éjection des électrons. L'axe des abscisses est gradué en unité de pixel ; chaque pixel a une
dimension de 26 um.
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5.2 Variation de 1'énergie cinétique

La figure 5.2 représente les différentes taches obtenues lorsque, a
champ électrique fixé, 1'énergie cinétique des électrons éjectés varie. Cet en-
semble constitue une "série d'images a champ fixé". Ces images sont obte-
nues par découpage du motif central d'interférence des images telles que
celles de la figure 5.1. Chaque image est un carré de 111 pixels de c6té, soit
2,89 mm.

Le détachement est effectué juste au-dessus du seuil C. Le champ
électrique a une intensité de 423 V.m™. La premiére image qui correspond a
I'énergie cinétique la plus petite a été obtenue pour la longueur d'onde
848566,3 pm. A partir de la troisiéme image, la longueur d'onde du laser ex-
citateur est diminuée en moyenne de 3,2 pm a chaque image, soit une énergie
augmentant par pas de 0,045 cm™.

Les lois d'échelle établies au chapitre 3 donnent une variation du dia-
métre des anneaux en £, du nombre de ces anneaux en £ et de l'inter-
frange en €.

Effectivement quand 1'énergie cinétique augmente, le diamétre de la
tache croit et sa vitesse de croissance diminue. Le diamétre de la quatriéme
image est 1,5 fois plus grand que celui de la seconde mais ce diamétre ne fait
que doubler entre la quatriéme et la vingt-neuviéme.

L'augmentation de 1'énergie s'accompagne aussi d'une augmentation
du nombre d'anneaux dans les taches : la derniére image posséde 7 anneaux
brillants. Les anneaux supplémentaires alternativement sombres (interféren-
ces destructives) et brillants (interférences constructives) s'introduisent suc-
cessivement par le centre de I'image et plus rapidement a haute qu'a basse
énergie. La vitesse d'apparition des anneaux croit donc avec 1'énergie.

Ces deux propriétés font que l'interfrange diminue au fur et 4 mesure
que I'énergie cinétique des électrons grandit. Elle semble méme proche de
l'interfrange limite dans la derni¢re image car nous commencons i ne plus
clairement discerner les anneaux situés au bord de la figure d'interférence.

Toutefois quelques points de divergence avec la théorie apparaissent.
Tout d'abord, ces taches sont légérement ovales. Le grand axe est dirigé se-
lon la direction du jet (représenté en orange sur la premiére image).
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Figure 5.2 (cette page et la suivante) : série d'image de photodétachement par variation de l'énergie
. s e . . oy -1 .
cinétique des électrons pour un champ électrique fixé a 423 V.m™. Le pas entre deux images est en

moyenne de 0,045 cm™’.
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En outre, la résolution spatiale n'est pas uniforme sur l'ensemble de la
tache. Les anneaux sont moins bien définis le long du grand axe de l'ellipse
que le long du petit. Ceci se vérifie sur la distribution de l'intensité de I'an-
neau extérieur : les maxima d'intensité (points blancs sur les images) sont ré-
partis sur le haut et le bas de 1'anneau. Une des explications de cette aniso-
tropie peut venir du fait que le laser ne traverse pas perpendiculairement le
jet de sorte que les dimensions transverses de la source sont plus grandes le
long de l'axe du jet que sur un axe perpendiculaire (figure 5.3).

/ laser

: )
T .
déplacement des ions ﬂ 600 pm
z
y
S

Figure 5.3 : intersection laser- jet d'ions. Le dessin du haut est une vue transverse (dans le plan
contenant le champ électrique et l'axe de propagation du jet) ; celui du bas une vue axiale (plan
paralléle au détecteur). Toutes les dimensions sont exprimées en pm.

Enfin, ces images présentent des défauts bien localisés (perte d'intensité, '"ra-
botage" de l'anneau extérieur) visibles notamment sur les images corres-
pondant aux longueurs d'onde suivantes : 848537,7 pm, 848514,1 pm. Ceci
est dii & une détérioration locale du détecteur sur les zones les plus utilisées
pour la détection et qui sont en quelque sorte des 'zones de fatigue" des ga-
lettes de microcanaux.
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5.3 Modification du champ électrique.

La figure 5.4 représente trois séries d'images enregistrées avec des
valeurs de champ électrique différentes. A 325 V.m’, la série se trouve dans
le diagramme de faisabilité (figure 2.7) juste au-dela du point M, la série a
225 V.m" juste en dessous. Enfin 4 121 V.m™, la série se trouve dans la par-
tie du diagramme ou la limite de résolution en énergie est vite atteinte. Nous
distinguons 2 peine trois anneaux intérieurs au maximum dans cette dernicre
série, alors que nous pouvons discerner 4 et 5 anneaux pour les deux premi¢-
res séries.

On remarque en premier lieu l'augmentation de l'ellipticité de la tache
au fur et a mesure que le champ décroit. Cette déformation est particuliére-
ment visible sur les taches enregistrées a 121 V.m™’. Elle pourrait provenir de
la non uniformité du champ ou de l'imperfection du blindage. Des mesures
de distance directement sur les images semblent montrer que les images se
contractent selon le petit axe de 1'ellipse.

Si on considére seulement le grand axe des ellipses, il semble que la
variation de sa longueur soit compatible avec la loi de variation du rayon des

taches en F*'** (voir paragraphe 3.5.5 tableau 3.2) : cette longueur augmente
bien quand F diminue.
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5.4 Les expériences en double passage

La figure 5.5 représente deux jeux de taches de photodétachement
dans deux expériences en configuration double passage caractérisées par la
méme valeur du champ é€lectrique. Celle du haut correspond a une configu-
ration transverse tandis que celle du bas est en configuration axiale. Les
énergies cinétiques sont pratiquement égales dans les deux expériences.
Comme dans les images des paragraphes précédents, le jet est selon 1'axe des
abscisses et se dirige de la droite vers la gauche.

La dimension du domaine d'interaction apparait comme un paramétre
extrémement important. Dans 1'image du haut, une des dimensions (la di-
mension perpendiculaire au jet ou dimension transverse) est bien plus grande
que l'interfrange ce qui brouille totalement les franges le long de cette direc-
tion. Cette image apparait comme une superposition incohérente de taches
identiques a celle du bas. Ces images confirment la nécessité d'une bonne fo-
calisation du faisceau laser.

La granularité de ces images, c'est-a-dire la fluctuation visible du
nombre d'électrons recus d'un pixel au pixel voisin, illustre ce que peut étre
la construction d'une figure d'interférence par accumulation d'impacts élec-
troniques individuels. L'image obtenue n'est qu'une réalisation statistique de
la distribution de densité de probabilité de présence sur le détecteur.
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figure 5.5 : images obtenues lors de deux expériences de photodétachement en configuration double
passage. En haut, nous sommes en type transverse, en bas en type axial. Les énergies cinétiques

sont sensiblement identiques dans les deux cas. L'échelle des deux cadres est de 104x154 pixels, soit
2,7x4,0 mm
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5.5 Photodétachement de 30, 70 et de °F

L'oxygéne 16 n'est pas le seul isotope utilisable. Nous avons enregis-
tré quelques images avec l'oxygeéne 17 et l'oxygéne 18 (représentées dans la
figure 5.6). Or le mélange naturel est constitué de 99,757 % d'oxygeéne 16,
de 0,038 % d'oxygene 17 et de 0,205% d'oxygéne 18. La possibilité d'enre-
gistrer des images sur des isotopes de trés faible abondance naturelle illustre
la trés grande sensibilité du microscope de photodétachement.

L'oxygeéne 18 posséde la méme structure de niveaux que l'oxygéne 16,
et de fait, nous obtenons des images sensiblement identiques. Les images
relatives 2 'O sont moins contrastées car cet isotope posséde un spin nu-
cléaire non nul I = 5/2, donc les niveaux fondamentaux de 1'ion et de l'atome
posseédent une structure hyperfine. Le brouillage partiel des images résulte
d'une superposition incohérente de taches d'énergies légérement différentes.

La derniére image a été obtenue avec "F~. Seul le niveau fonda-
mental de l'atome posséde une structure hyperfine. L'image est la superposi-
tion de deux images d'énergies peu différentes. Les anneaux devraient étre
plus visibles que dans le cas de 0. Cependant, les expériences sur le fluor
sont réalisées avec un laser UV ne fournissant que 30 mW et les images, de
ce fait, patissent d'un taux de comptage moins élevé.
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- 7 - oy o ~ r
figure 5.6 : en haut : photodétachement de "0 ; au milieu - "*O". L'échelle du cadre est de 9x7 mm
dans les deux cas. Comme dans le cas de l'oxygéne 16, des anneaux classiques dus aux autres seuils
. . . 9
apparaissent. En bas : interférences avec F (cadre 2,3x3,7 mm).
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5.6 Défauts du dispositif de détection

La figure 5.7, obtenue par bombardement €lectronique uniforme du
détecteur, permet de bien appréhender les problémes posés par le dispositif
de détection. L'utilisation intensive d'une méme zone a pour effet d'y dimi-
nuer l'amplification des électrons ; cette zone apparait moins lumineuse
qu'une zone non abimée. La fatigue locale des galettes de microcanaux est
visible dans les taches noires prés de I'encoche, zones ot les motifs d'interfé-
rence sont d'habitude détectés. On voit aussi une série de cercles noirs qui
constituent la marque des cercles brillants des taches dues aux autres seuils
de détection. De plus, le signal de détection moyen diminue au fur et & me-
sure de la fatigue. Cette diminution entraine une détérioration progressive de
la qualité des images (images floues, d'intensité non homogeéne).

Pour rétablir une amplification correcte, il faut réajuster la différence
de potentiel entre les galettes de microcanaux extrémes. Cette opération ef-
fectuée avant chaque nouvelle acquisition d'image permet de retrouver un si-
gnal de détection moyen correct, celui qui donne une résolution maximale au
détecteur. Pour rétablir une plus grande uniformité de la réponse du détec-
teur, on peut réajuster le partage des tensions appliquées sur chaque galette.
Nous l'avons fait une fois (cette image date d'avant le réglage) et nous avons
alors constaté que le signal de réponse a une illumination uniforme du dé-
tecteur redevient uniforme. Une autre solution est de faire pivoter le détec-
teur de temps a autre pour ne pas exposer toujours le méme endroit et donc
pour fatiguer uniformément le détecteur. Nous avons également fait une fois
cette opération.
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figure 5.7 : probléme de fatigue du détecteur. Cette image est obtenue en illuminant de facon
uniforme le détecteur. Nous constatons des "trous” de détection a certains endroit du détecteur
(zones noires pres de l'encoche et cercles concentrigues sombres au milieu du détecteur). Ces
"zones de fatigue" amplifient moins les impacts électroniques.

93



94



Chapitre 6

Analyse des 1images

6.1 Introduction.

L'expérience, décrite aux chapitres précédents, nous fournit des ima-
ges expérimentales de taches d’interférences €lectroniques axiales ou trans-
versales et nous connaissons 1’expression analytique théorique de la densité
de courant idéale dans ces images. Comme nous ’avons signalé précédem-
ment, une mesure précise de 1’énergie cinétique des €lectrons est obtenue par
une mesure de la phase de la figure d’interférence. Il nous suffit donc de re-
produire cette figure d'interférence grace a I’expression théorique pour avoir
alors acces a cette énergie cinétique.

Mais cette description théorique repose sur des hypotheses telles que
ponctualité de la source, uniformité du champ électrique et résolution infinie
du détecteur. Dans la réalité, ces conditions ne sont jamais absolument satis-
faites. Pour tenir compte de ces imperfections, il faut introduire dans l'ex-
pression théorique un ensemble de parameétres qui, par ajustement, permet-
tent de reproduire plus fidélement les données expérimentales.

L'ajustement, effectué par une méthode de moindres carrés, est décrit
dans ce chapitre. Dans un premier temps, j’exposerai quel mode d'ajustement
doit étre utilisé selon le type de taches expérimentales. Chaque mode est lié a
une fonction particuliére que nous déterminons au paragraphe 3. Le paragra-
phe 4 détaille les particularités de l'algorithme et les solutions numériques
retenues pour sa programmation sont décrites au demier paragraphe.
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6.2 Choix de la stratégie d’ajustement.

L'étude du mouvement d'un électron (ou d'une particule chargée) dans
un champ électrique s'appuie sur la symétrie de révolution autour de 1'axe du
champ. La densité de courant, bien que répartie dans un plan, ne dépend que
d'une variable : la distance a l'axe.

Les images expérimentales sont définies sur un plan. Nous avons
donc le choix entre deux stratégies : soit ajuster directement la densité de
courant mesurée dans le plan (ajustement bidimensionnel), soit réduire les
données en une représentation ne dépendant plus que d'une variable d'espace
qui sera comparée a la densité théorique (ajustement unidimensionnel).

6.2.1 Taches issues d'une configuration axiale

Dans ce schéma expérimental, nous devrions observer des anneaux
d’interférence circulaires. A priori, nous pourrions facilement réduire cette
image a une description unidimensionnelle en calculant I'histogramme du
nombre d'impacts d'€lectrons en fonction de la distance au centre de 1'image,
qui constitue I'histogramme radial des impacts.

Malheureusement, on a vu au chapitre 5 que les figures d’interférence
sont 1égérement ovales (figure 5.3 et 5.4). Si, par traitement d’image pur, il
est aisé de réduire une tache ronde en un histogramme radial, il est en revan-
che plus compliqué de déduire un histogramme radial exact d’une image
ovale. Il n’existe, en effet, qu’une facon de décrire théoriquement une tache
circulaire mais une infinité pour décrire une tache ovale. L'incertitude de la
forme fait donc qu’il est facile de créer des erreurs dans la distribution ra-
diale de courant. Pour réduire ce type d'erreur, le seul moyen est de faire un
ajustement bidimensionnel de la figure d’interférence qui estime, entre au-
tres, la géométrie la plus conforme aux données initiales. Cette estimation de
la forme constitue '"l'ajustement géométrique" de la figure d'interférence.

En outre, les images présentent des différences de résolutions spatia-
les suivant deux axes perpendiculaires. Si nous transformions 1’image en un
histogramme radial, nous perdrions cette caractéristique et dégraderions par
conséquent l'information enregistrée.
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Toutes les taches axiales ont donc fait l'objet d'un ajustement bidi-
mensionnel.

6.2.2 Taches transversales

Les anneaux d’interférence se transforment dans cette configuration
en franges d'interférences dont l'axe est paralléle a la direction de propaga-
tion du laser (voir figure 5.5).

Nous pourrions comme précédemment faire un ajustement bidimen-
sionnel de ces images. Mais 1’information cruciale est le motif interférentiel ;
rien ne sert de traiter une partie de 1’image qui ne le contient plus. On peut
donc, sans perte supplémentaire d'information, effectuer une sommation du
contenu des pixels suivant ’axe de brouillage. Il en résulte un histogramme
selon I’axe perpendiculaire, nommé Ox. L'ajustement effectué est unidimen-
sionnel.

6.3 Obtention des fonctions d’ajustement

Le but de ce paragraphe est de présenter la modélisation du maximum
de phénoménes perturbateurs possibles et de donner une expression de la
fonction théorique la plus proche de la réalité expérimentale. Nous distingue-
rons 4 cette fin les deux types d’expériences qui nécessitent chacun un trai-
tement différent.

6.3.1 Expériences axiales

On rappelle la forme théorique de la densité de courant électronique
dans un champ électrique uniforme de module F a travers une surface située
a une distance zp du point source en fonction de la distance au centre de
I'image p :
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. o 1 p?* € o 1 p?
£,p)=j, Al*| —| E———=—||= j, A% —| E——4g 6.1
R R ol 7o | 42, .1

ou € représente 1’énergie cinétique de 1’électron éjecté, A est une constante
de normalisation (voir formule 3.25) et Ay est donné par :

/S E
Ag= avec m désignant la masse de 1'€lectron.
2meF ‘

Les trois systtmes de coordonnées cartésiennes que nous utilisons
sont (voir figure 6.1) :

e Je repere li€ au détecteur (O,x,y)

e le repere des sources (O’,x’,y’,z’ ) est défini comme suit :

O’ est au centre de la zone d’interaction définie par 1’intersec-
tion entre le jet d’ion et le laser

O’x’ possede le sens et la direction du jet d’ions
0’7’ est parallele au champ électrique et de direction opposée
O’y est tel que le triedre (O'x',0'y',0'7") est direct.

e le repére li€ a l'ellipse (O",x",y"). L'axe O"x" est parall¢le au grand

1y,

axe de cette ellipse et O'"y" au petit axe

0o -~ lF—:

" n

01=""
Y / \ P

-

e

jet dion

b

X

figure 6.1 : les différents repéres utilisés pour le calcul de la fonction d’ ajustement. Les lettres non
primées représentent le repére lié au détecteur. Les lettres primées désignent celui lié au jet. Enfin,
les lettres doublement primées appartiennent au repére lié a l'ellipse.
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6.3.1.1 Obtention de la géométrie de la figure

Pour tenir compte de l'ellipticité des taches, ellipticité dont les axes
principaux sont selon les directions x" et y", on définit un rayon effectif p par
la relation p* =C,x"* + C,y"?, avec C; et C; strictement positifs.

Dans le repére li€ au détecteur (O,x,y), le centre de la tache est défini
par les coordonnées (x.,y.) (figure 6.2) et x” et y” s’écrivent :

x” = (x-x.) cosd - (y-y.) sinq
¥’ = (x-x.) sinc + (y-yc) cosa

? Yy
..;.
= yc
0
-
X Xc

figure 6.2 : Dans le repére (Oxyz) du détecteur, définition des coordonnées (x., y.) du centre de
l'ellipse et de l'angle d'inclinaison a du grand axe de l'ellipse par rapport a l'axe Ox du détecteur.
Le repére propre de l'ellipse est aussi représenté.

Dans le repére du détecteur, la distance entre un point de 1’image et le
centre de la figure est une fonction des coordonnées du centre et des coor-
données (x,y) donnée par :

P> (%3, %, ¥.) = C[(x— x, Jeosa ~ (y— y.)sinaf +

(6.2)
C, [(x— X, )sinoc +(y— yc)cosoc]Z

6.3.1.2 Influence de I’étendue de la source
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Nous avons montré au chapitre 4.5.2 que la dimension de la zone d'in-
teraction va induire un brouillage de I'image par superposition incohérente de
figures d'interférence issues des divers points sources. La densité de courant

totale J¢,  sur le détecteur placé en z=-zy est donc égale 4 la somme sur le

volume d'interaction des densités de courant produites par chaque ion-source
pondérée par la distribution de ces ions dans le volume d'interaction, soit :

T @i)= [ @550 + 3,30 +¥) F Y, )y d2' (6.3)

volume
de croisement

ou f représente la distribution d'ions-sources, (xc,Yc) correspond aux coor-
données du centre de la figure d'interférence (dans le repére du détecteur)
produite par un ion placé en O' et (x',y',z") désigne les coordonnées d'un ion-
source dans le repere des sources (voir figure 6.3).

Le détachement laser n'est pas saturé. La distribution des ions-sources
est donc proportionnelle au produit de la distribution d'intensité lumineuse $
par la distribution des ions dans le jet D.

Si on fait I'hnypothése que les ions ont une distribution gaussienne de
largeur a 1/e égale a R; selon une section droite du jet et que cette distribu-
tion ne varie pas le long du jet, cette distribution s'écrit :

’2 72
D(x',y',z") =< exp[ ——y—-l;é—]
Rl

Le faisceau laser que nous utilisons pour le détachement, de 'oxygéne
d'une part et du fluor d'autre part, est gaussien. II est focalisé sur le jet avec
un waist d'environ 25 pm, ce qui correspond & une longueur de Rayleigh
d'environ 2,3 mm pour I'oxygéne et 5,4 mm pour le fluor. En général, le
rayon R; du jet est de l'ordre de 300 pm. Ainsi entre les cotes z; (figure 6.3)
ou le jet et le laser commencent a se croiser et —z; ou ils achévent ce croise-
ment, la section ne varie que de 8 % pour l'oxygene et de 1,5 % pour le fluor.
Nous pouvons alors simplifier la description en supposant, ce qui constitue
une trés bonne approximation, que la section et par conséquent l'intensité
lumineuse ne varient pas pendant la traversée du jet d'ions. En outre, I'angle
de 3° que fait le laser avec la verticale est suffisamment faible pour qu'on
puisse traiter le faisceau comme s'il était vertical. La distribution d'intensité

lumineuse s'écrit alors :
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72 ’2
+
S(x’,y’,7") < exp =gt
Wo
La distribution d'ions sources fest égale a :
’ 2x"? y'2 z'? 1 2 i
fx,y'z =Nexp| - + + aveC — =——+
y
C o Veg
X < \ i /
Reg /10

A
"\ J

Jet d'ions

W Yz

figure 6.3: représentation schématique de ’intersection du laser et du jet d’ions. L'axe de propaga-
tion du laser, 7';, est incliné de 3° par rapport a la verticale ; 7'y et -7') sont les cotes respectives de
U'intersection du laser et du jet
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La relation (6.4) se réécrit :

2 2 2
Z
X' yl 1,1 _[_ y_ 4=

r =nf f Jel

X1 =Y~

j_ZOH, (&,x,y,x,y)dx'dy'd?  (6.4)

Les coordonnées x;, y;, z; correspondent aux limites de la zone d'interaction.
Comme z; = 300 pm << 29, nous pouvons négliger la variation de la hauteur
de chute dans la densité de courant, zp-z' = zp. Ainsi, l'intégration selon la
coordonnée z' ne donne qu'une constante. Les intégrands étant des gaussien-
nes, nous pouvons étendre les bornes d'intégration & tout l'espace. Le chan-
gement de variable x* = x-x’ et y* = y-y’ permet de simplifier la relation
(6.4) :

J o (€%, y) o<

RO T (02" )
”e IR S VT . 47 == —q ||dx"dy*
—co 0 0

(6.5)

Le brouillage spatial dfi a I’étendue de la source prend la forme d'une
convolution de la fonction densité de courant par une gaussienne bidimen-
sionnelle.

6.3.1.3 Autres causes de perte de résolution spatiale

La résolution finie du détecteur participe également & la dégradation
de la résolution spatiale. En effet, comme nous 1’avons vu dans le chapitre 4,
la fonction de réponse du détecteur a l'arrivée parfaitement localisée d’un
€lectron est une gaussienne de largeur 4 mi-hauteur 62,5 pm.

La colonne de champ électrique uniforme peut aussi étre une cause de
brouillage du motif interférentiel. Un calcul du champ électrique dans la co-
lonne montre qu’il est uniforme dans une zone proche de ’axe de la colonne,
mais qu'il fluctue légérement hors de cet axe. Suivant la position de l'ion né-
gatif, le champ impliqué dans la création du motif change et joue a la fois sur
la taille de la figure et sur le nombre d’anneaux. Pour des raisons de simpli-
cité, nous considérons que cet effet induit un brouillage purement spatial que
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nous modélisons par une convolution de la fonction obtenue au paragraphe
précédent par une fonction gaussienne spatiale bidimensionnelle.

On modélise l'ensemble des deux effets en convoluant la fonction
(6.5) par une gaussienne dont les axes principaux ne sont pas les axes de ré-
férence du détecteur. L'axe principal X fait avec l'axe Ox du détecteur un an-
gle {; lalargeur a 1/e de la gaussienne selon cet axe est notée Rx. Le second
axe, Y, est perpendiculaire au premier et la largeur est notée Ry. La fonction
de flou est ainsi égale a :

1 xY (v Y X =xcos{ + ysing
f(x,y)=——exp—||— | +| — | |avec i d
7Ry Ry R, R, Y =—xsin{ + ycos{

La densité de courant résultante est déterminée par :

Fo(exy)= [ ! —xy" = y)1 (e,x" 3" jaxtdy”.
A

X ,yﬂ

En injectant l’expression (6.5), on fait apparaitre deux intégrations
n’impliquant pas la fonction d’Airy :

2 fA_ 852

)

Ly
E F1

2 2
(xﬁ—x)cnsr:ﬂyﬂ—y)sin & ] +[—[.rﬂ—,r}:;ing"+(yﬂ—y)cos{: . 2(xﬂ—x")

{[ Ry Ry we
JIe
Ayl

Clest la convolution de deux gaussiennes. On calcule facilement que la
fonction résultante est une exponentielle dont 1'argument peut se mettre sous
la forme :

[(x—xﬂ)cos5+(y-yﬂ)sin5f [—(x—xﬂ in6+(y—yﬂ os6]2
- R? E RZ '
b d

dx®dy”

Le terme entre crochets est une quadrique représentant une ellipse dont les
axes principaux sont susceptibles d'étre différents des axes de référence du
détecteur ; I’axe principal de I’ellipse fait avec 1’axe Ox un angle &.

La fonction densité de courant s’écrit aprés un changement de varia-
ble approprié :
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Ao | 4z,

—00

v (12452
Fexy)=C| [e [b - ]Ai{i[i—aﬂ db dd 6.6)

avec u=p2(x—bRb cosd +dR, sind,y—bR, sind —dR, cos6,xcg,ycg)

L'ensemble des pertes de résolution spatiale peut donc étre modélisé par une
convolution spatiale par une gaussienne bidimensionnelle.

6.3.1.4 Résolution en énergie

La dispersion €nergétique est une cause supplémentaire de brouillage
du motif interférentiel, dont I'effet n’est pas identique au brouillage spatial.
Supposons que les €lectrons émis du point source possédent toute énergie ci-
nétique € comprise dans D’intervalle [g)-Ae/ 2,e,+Ae/ 2]. L’image résultante
est la somme d'images obtenues avec tous les rayons et tous les nombres
d'anneaux correspondants. Comme le rayon maximum varie en £ et le
nombre d’anneaux en & ’2, la variation relative du nombre d’anneaux est trois
fois plus rapide que celle du rayon maximum et 1’effet prépondérant est un
brouillage par modification de la phase.

La dispersion d’énergie dans l'expérience est due a 1’effet Doppler.
Les faisceaux laser et d’ions ne se croisent pas a angle droit. L.’énergie du
photon vue par I’ion en mouvement est par décalage Doppler égale, au pre-
mier ordre en v/c, a :

EpoPPer = EL(I—XCOSQJ
c
ou Ej, représente 1'énergie nominale du laser, 8 est 1’angle Doppler défini
dans la figure 6.4 et v le module du vecteur vitesse des ions. Le faisceau
laser est gaussien. Il a donc une ouverture angulaire autour de sa direction de
propagation que nous notons A8y (voir figure 6.4 ci-dessous).
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i |
figure 6.4 : définition des angles dans la zone d’interaction (les angles ont été grandement exagérés
pour des raisons de clarté) ; 0 est ’angle Doppler entre le vecteur vitesse des ions V et le vecteur
d'onde du faisceau k, Y représente I'angle entre la direction de propagation du laser et la verticale
et 0, désigne l'angle entre la direction de propagation du faisceau et le vecteur d'onde k .

L’énergic cinétique € de I’électron détaché est la différence entre
I’énergie vue par 1’ion en mouvement et 1’affinité de ’ion et peut donc
s'écrire :

c

8=EL(1—XCOSG)—EA avec Gz%—y+9k (6.7).

Si 0 varie de A8, € varie de Ae = |E;(v/c)AB,|. Dans le cas de l'oxygéene, la
longueur d'onde nominale de détachement est d'environ 848,5 nm, 1'ouver-

ture est de 'ordre de 1,2° et la vitesse des ions de 77 km.s”. La dispersion en
énergie est alors de 0,064 cm’.

Pour tenir compte de cette dispersion d'énergie, la fonction (6.6) est
convoluée par une gaussienne énergétique de demi-largeur a 1/e égale a de.
La fonction d’ajustement est ainsi aprés changement de variable
d’intégration en énergie :
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voo b2 4d24c2
fxial(g,x,y)zcj‘ '[ e [ ]Alz{i—(pz o s +;58 ]j' da db dc (68)
e

ou p2 = C1[(x-xcg-bRp cOSS+dR 4 SINS)cOS QU+ (y-Yeq -bRp SInS-dR 4 cOsS)sin o] *+
Col-(x-Xeg-bRy cO8S+dR 4 sind)sinau+ (y-yeg-bRy sind-dRy cos5)cosoc]2

—o0

Pour tenir compte des électrons parasites provenant de collisions entre
ions dans la zone d'interaction et des électrons participant a d'autres anneaux
(voir figure 5.1), il faut rajouter dans la densité de courant définie par (6.8)
un fond continu. Cette densité de courant finale s'écrit :

jal
Jﬁnal(x;yxg) = jo-l-fxm (x;y,ls) (6'9)
ou % représente la densité€ de courant continue

6.3.2 Expériences transverses

Les figures d'interférence sont ici des franges et conformément au pa-
ragraphe 6.2.2, leur ajustement sera unidimensionnel. Pour établir la fonction
correspondante, nous supposons que la figure d'interférence de base est el-
liptique avec des axes principaux selon les axes de référence du détecteur et
donc décrite par la formule suivante, basée sur la formule (6.1) :

Joz (&%) = o Aiz{%[cl (il M 21 S —aJ} (6.10)

0 4z,

L'effet de brouillage spatial par la taille de la source, 1'inhomogénéité
de champ et la résolution finie du détecteur est modélisé de la méme facon
que pour la formule axiale (6.6), c'est-a-dire par une convolution de la fonc-
tion (6.10) par une gaussienne spatiale bidimensionnelle dont l'argument est
une quadrique représentant une ellipse d'axes principaux non nécessaire-
ment paralléles aux axes du détecteur. Le grand axe de l'ellipse fait avec 1'axe
Ox du détecteur un angle 6. La densité de courant obtenue s'écrit alors :
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R

0 4z,

avec X = (x-x") cosd +(y-y') sind et Y =-(x-x") sind +(y-y") cosd

Nous devons maintenant sommer selon Oy. La variable y n’étant pré-
sente que dans 'exponentielle, le calcul revient a intégrer une fonction gaus-
sienne en y. La densité de courant devient :

$ ., (Ex)= C.[Te_[’;_x] Ai? {L{CI ()" +Cy (=Y )” —a}}dy'dx'

Ao 4z,
En effectuant les changements de variables suivants :

G,

X’=x-nRx et u= (y ’ 'ch),

0Z0

nous obtenons :

o . _ _ 2
j(&‘,x)=c J'e— n {J‘Aiz {u2 +%{C1 (x x4¢-.g I’le) —a”du}dn
e e <o

0

Nous tenons compte du brouillage énergétique par une gaussienne
énergétique comme dans la formule (6.8).

La fonction d’ajustement finale dans les expériences de type transver-
sal est, en tenant compte de la densité de courant continue :

T tnai(€,%)=F+C

* % B C (x—x., —nR,)*
J‘J‘e-(n + )J'Ai2{u2 _,_%I: ! c8 x) —8+;8£:|}du dndc (6.11)
S Lo 0

4z, e

On déduit la densité de courant finale en sommant selon l'axe Oy, axe des
franges, une figure d'interférence bidimensionnelle et en convoluant ensuite
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le résultat par deux gaussiennes, spatiale (selon I'axe perpendiculaire 3 l'axe
des franges) et énergétique.

6.4 La méthode d’ajustement

La forme obtenue pour la fonction d'ajustement permet de reproduire
de fagon réaliste les données expérimentales. Pour cela, nous avons a notre
disposition des paramétres dont nous pouvons a notre guise faire varier la
valeur. Ce sont toutes les variables introduites dans les formules (6.8), (6.9)
et (6.11) dont la valeur n’est pas précisément connue dans 1’expérience. Il en
va amsi de la valeur de €; I’énergie apportée par le laser est trés précisément
connue mais 1’angle Doppler est, lui, trés mal défini. Les résolutions spatia-
les globales et la résolution €nergétique varient suffisamment d’une image a
’autre pour qu'on ne puisse leur attribuer une valeur fixe. Pour reproduire le
plus exactement possible les images, ces paramétres doivent étre ajustés.

6.4.1 Critére d'exactitude d’un ajustement [BEV69]

Chaque image obtenue par photodétachement fournit, comme ensem-
ble de points de données, l'intensité .9 de chaque pixel de l'image repéré par
son vecteur de coordonnée x;=(x;y;). Chaque image posséde N pixels. Lin-
tensité J; de chaque pixel correspond au nombre d'électrons que le pixel a re-
¢us. Ce comptage d'électrons en chaque pixel est soumis & une loi de distri-
bution poissonnienne. Si le nombre d'électrons est grand, cette loi est équi-
valente a une loi gaussienne. Ainsi, la probabilité que l'intensité sur chaque
pixel soit .4 est de la forme :

2

1 11%-9

P(9)= expy——| - avec 0;=4/9,
o2 . 2{ (o} J

I
Nous voulons reproduire 'intensité des pixels par une fonction de la
forme J = f{x,a) ol a représente l'ensemble des paramétres qu'on ajuste pour
reproduire I'image. En supposant que la probabilité, pour un vecteur de pa-
rameétres a donné, d'avoir l'intensité .% soit une gaussienne de demi largeur a
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1/e'?, o, centrée autour de .9 alors la probabilité de reproduire I'image en
entier est :

P(a) = ﬁ# exp _}ii(i_—f(xl—,a)]

i1 0.2 O;

i I

Le meilleur vecteur de parametres a est celui qui donne la probabilité maxi-
mum. De facon équivalente, le vecteur de parametres a qui permet de décrire
le mieux I'image est celui qui rend minimum la quantité

. :Z(fi—f(x,-m]g_

i 0;

i

Ce type d'ajustement est un ajustement aux moindres carrés.

6.4.2 L.’algorithme d’ajustement

Il faut donc trouver le minimum de y?, fonction des paramétres a. Si f{x,a)
est une fonction affine de a, on calcule ce minimum en annulant chaque

dérivée partielle de y° par rapport i chacun des paramétres, aaj x*=0.La
solution dans ce cas est analytique.

Mais dans notre cas, f est une fonction non linéaire des parameétres a.
L’obtention d’une expression analytique pour le minimum de ¥’ est en géné-
ral impossible de sorte qu'une méthode numérique de recherche de minima
est nécessaire. Il faut en outre garder a 1’esprit que )(2 est une fonction multi-
dimensionnelle des J paramétres ag; et donc qu’elle peut posséder une multi-
tude de minima locaux en plus du minimum global. La méthode doit étre ité-
rative et basée sur le schéma suivant : on donne a chaque g; une valeur qu’on
estime peu éloignée de la valeur réelle (le minimum global aura une chance
plus grande de se trouver dans le voisinage) ; cela détermine la valeur de dé-
part, y ; :)(z(a ) ; on calcule un déplacement da de a tel que xz( a+da )<)(2( a);
a+6a définit alors un nouveau jeu de valeur pour les paramétres et on re-
commence jusqu’a ce que la variation de X2 soit petite.

11 existe plusieurs méthodes pour déterminer da.
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6.4.2.1 Méthode par développement de Taylor (type I)
[MARG63], [NUMS89a], [BEV69]

soit

_i[y,- ~ f(xia+60)f

Pour a fixé, nous cherchons un da tel que y°* = 3
o

i
minimal. Pour cela nous développons fen série de Taylor au second ordre en

oa :
af(x17a) a f(xl’a)
o= 0+ 8 L0, 1SS TS0 5,

klll

Le déplacement devant nous mener au point ot ¥ est minimal, la dérivée de
4 par rapport 4 chaque da; doit s'annuler. En négligeant les termes d’ordre 2
ou supérieur en da; et les dérivées secondes de f par rapport aux dérivées
premieres (quand on se trouve prés du minimum), la condition d'annulation
des dérivées du )(2 mene a la relation suivante :

. J . Ny, —f(x,,a)df (x,,a) Y1 of(x,.a)of (x,,a)
Vi, B=Ya,s S ACTOL ACTO N , ,
is By ;aﬂ( a ouf ; o daj o A= ,21:0,2 da, oaj

ou encore en écrivant la relation sous forme matricielle

B = Aba avec (B)=P; et (A)p=a (6.14)
On obtient le déplacement da en calculant les matrices B et A, en inversant A
et enfin en effectuant le produit A™ B.

L'itération de cette méthode converge bien prés d’un minimum.
Comme nous avons négligé des termes dans le développement de f, il faut
bien estimer les valeurs de départ de a de fagon a ce que 2 soit, dés le début
de l'itération, proche de son minimum. Sinon la méthode diverge.

6.4.2.2 Méthode "de plus grande pente" (type II)
[MARS59], [NUM&9a], [BEV69]

Elle consiste a donner a da, vu comme un vecteur dans 1’espace des
parametres, la direction et le sens opposé au gradient de )(2 (le gradient
donne en un point donné de I’espace la direction de plus grande pente). Cette
méthode converge méme si les valeurs initiales des paramétres ne sont pas
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proches des valeurs réelles. En revanche, la convergence est treés lente au
voisinage d’un minimum. Cette méthode est donc utile pour la recherche ra-
pide d'un minimum.

6.4.2.3 Algorithme de “Levenberg-Marquardt”

Parce que les images a ajuster ont un grand nombre de pixels, il nous
faut une méthode d'ajustement qui converge vite vers le minimum de y? afin
de limiter le temps de calcul. Pour cela, il faut une méthode qui combine les
avantages des deux méthodes précédentes : elle doit converger vite a la fois
hors du point minimum et prés de celui-ci. C’est le principe de la méthode
que nous avons adoptée dite de “Levenberg-Marquardt” [MAR63]. Elle est
basée sur la démonstration mathématique faite par D.W. Marquardt en 1963
[MARG63], démonstration dont le principe était déja apparu dans un article de
K. Levenberg en 1944.

L'algorithme s’appuie sur une version transformée de 1’équation
(6.14). Le déplacement da est défini par I'équation suivante :

B* =@ +AD)da (6.15)
B;

o )
avec ()= \/7 \/7\/61_“_ (a)J\/—va,

Les éléments non diagonaux de A" sont inférieurs a 1, les éléments diago-
naux sont égaux a 1.

(A ) k=

Le parameétre A introduit est le pivot de cette méthode. Si A est trés
petit devant 1, on peut le négliger devant les éléments diagonaux de A” et
I'€quation (6.15) est équivalente a (6.14). L'algorithme est équivalent 4 un al-
gorithme basé sur le développement de Taylor. Si au contraire A est trés
grand devant 1, les termes diagonaux deviennent prépondérants et 1’équation
peut alors se mettre sous la forme Bi= 4 a;; 6a; qui correspond a une méthode
de type “plus grande pente”.

Le principe de l'algorithme est donc de diminuer ou d'augmenter A
suivant que, aprés une détermination de da, le ¥? a diminué ou augmenté. Si
¥* augmente, on s'éloigne du minimum et il faut reprendre une méthode de
type "plus grande pente" et donc augmenter A. Si ¥? diminue, il faut aller
vers une méthode de Taylor et donc diminuer A. Pour une rapide conver-
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gence de l'algorithme, Marquardt préconise le schéma de déroulement sui-
vant :

1) On donne des valeurs initiales aux paramétres d'ajustement
aj et on calcule le ¥°(a) correspondant.

2) On initialise le paramétre A 4 10™
3) On calcule éa selon (6.15) et )(Z(a+6a)

4) Si )f(a+5a)< ¥(a), on divise A par 10 puis on reprend au
point 1) avec le nouveau jeu de paramétres a+da.

Si Y’(a+6a)> ¥’ (a), multiplier A par 10 puis reprendre au 1)
en gardant le méme jeu de paramétres a.

5) On continue jusqu’a ce que ¥ soit suffisamment petit.

6.5 Le programme d’ajustement

Les fonctions d’ajustement et la méthode étant fixées, il faut écrire un
programme qui mettra en ceuvre 1’algorithme. Nous ne nous sommes pas
orientés vers un programme commercial d’ajustement car, 1’expérience ser-
vant de test de validation de la théorie, nous voulions pouvoir contréler tou-
tes les étapes de 1’ajustement.

Dans I'implémentation de 1’algorithme d’ajustement, le principal pro-
bléme vient de I’évaluation de la fonction d’ajustement et de sa dérivée qui
contiennent des fonctions non standard, du point de vue d’un compilateur
classique. Nous exposerons dans un premier temps les choix retenus pour
I’évaluation - des fonctions. Nous exposerons ensuite le protocole
d’ajustement qui découle des différentes contraintes imposées par la méthode
d’évaluation.

6.5.1 Evaluation des différentes fonctions

La fonction d’ajustement n’ayant pas d’expression analytique, nous
sommes contraints a chaque évaluation de recourir & un algorithme de calcul.
Nous devons choisir celui-ci avec soin pour qu'il n'introduise pas de trop
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grandes erreurs dans 1’évaluation de la fonction (particuliérement les erreurs
d’arrondi) et qu'il converge rapidement afin de pas allonger le temps de cal-
cul.

6.5.1.1 Les fonctions Ai(x) et TAiz(u2+x) du

La fonction d’Airy Ai(x) est la solution de 1’équation différentielle du
second ordre y”- xy=0. Pour connaitre sa valeur en un point x donné, il faut
résoudre numériquement 1’équation précédente. Cette méthode ne peut étre
envisagée ici car I'évaluation de cette fonction prend trop de temps. Elle est
d’autant moins intéressante que la fonction d’Airy fait partie des fonctions
de base de la plupart des programmes de calcul numérique qui la donnent
avec une grande précision.

Nous avons donc décidé de tabuler les deux fonctions Ai(x) et

inZ (u2 + x)du par Mathematica®. L’échantillonnage de 1’argument x a été

choisi en fonction des valeurs que l'argument - _ peut prendre (voir tableau
3.1) et correspond au découpage de I’intervalle [-20,10] par pas de 0,01. La
valeur de la fonction pour un argument x, non tabulé sera déduite par
interpolation linéaire (voir figure 6.6).

A

Yo
7Y PO ———— .

Yu

I
I
I
i
|
I
.
|
I
I
I
I

= X

X1 Xnt X2

figure 6.6 : Interpolation de la valeur de y.=Ai(x.) ; (Xy:) est un point tabulé.
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L’erreur commise dans 1’évaluation de la fonction (figure 6.7) a deux
caractéristiques principales :

N .. . 2
e clle est extrémale aux minima et maxima de Ai*(x)

e la fonction oscillant d’autant plus vite que 1’argument est négatif, I’erreur
aux extrema de Ai’ croit quand 1’argument décroit.

Cette erreur reste trés faible : 2,5.10” au maximum pour une figure a 7 an-
neaux.
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figure 6.7 : le graphe en trait plein représente la fonction Ai’(x); les points représentent pour x
donné la différence entre la valeur interpolée et la valeur réelle (échelle x2000),

6.5.1.2 Les dérivées

La procédure d’ajustement s’appuie sur le calcul des dérivées de la
fonction d’ajustement par rapport aux paramétres. Ces paramétres intervien-
nent dans (6.8), (6.9) et (6.11) principalement dans l'intégrand des convolu-
tions.

Comme ces paramétres ne dépendent pas des variables d'intégration et
en supposant qu'il n'y a pas de probléme de convergence uniforme, nous
considérons que les dérivées des intégrales définies en (6.8), (6.9) et (6.11)
par rapport aux parametres sont égales aux intégrales des dérivées de 1'inté-
grand par rapport a ces paramétres. En reprenant les expressions (6.8) et
(6.11), nous pouvons écrire :
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AipJAib Hadbde  (6.16)

ajaxial (S,X, y) _ J.+ooe-[b2+d2+c2] 3

da; e gj
avecv = %(ﬁ _ :;58 ]
O et _ T Ie-(mc%iTAi(ﬁ + s +sMu dnde  (6.17)
da i da; 3,

1|:
avec § = —

0

Cl(x—xcg _nRX)2 8+C6€
4z, eF

Il suffit donc pour calculer les dérivées d’écrire une a une dans le programme
les dérivées de v ou s par rapport aux paramétres, de tabuler les deux
fonctions Ai(x)Ai’(x) et '[du Ai(u®+x)Ai’'(u*+x) pour x variant dans I’interval-

le [-20,10] et de calculer les convolutions correspondantes.

6.5.1.3 Les convolutions

La précision de 1’évaluation des fonctions d’ajustement dépend encore
de la maniére dont nous calculons les convolutions. Les convolutions impli-
quées dans (6.8), (6.11), (6.16) et (6.17) sont toutes de la forme :

Te-” f(x,c,a)dc (6.18)

ol x correspond a la coordonnée du point ou se fait la convolution et a repré-
sente l'ensemble des parameétres introduits dans la fonction. On utilise pour
I’évaluation la méthode de la quadrature gaussienne [NUMS89b],.

La méthode utilise des polynémes orthogonaux vis a vis d'un produit
scalaire défini par :

oo

(he) = [ e h(»)g(y)dy

—0
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Les polyndmes orthogonaux associés a ce produit scalaire sont les
polyndémes d'Hermite Hy(y), ol n représente l'ordre du polyndme, définis sur
R. Ces polyndmes sont donnés par la relation de récurrence suivante :

H. () =0;Hyy) =1

Hyn(y) = 2y Hy(y) — 20 Hyy(y) pour n 1.
Le polynome H,(y) a exactement n racines réelles.

Il est possible de montrer & partir de ces polynémes que, pour toute
fonction réelle f{y) 2n-fois dérivable sur R, l'intégrale sur l'ensemble des ré-
els de e¥Ay) peut étre approchée par une série de n termes donnée par :

e

2
[e fdy =3 wfO)+R,
—0 i=1
ou les y;, appel€es "abscisses de l'intégration", sont les racines du polyndme
d'Hermite d'ordre n, Hy(y), ot w; représentent les "poids' de la série et R, est
le reste correspondant a la série de rang n. Ces deux derniéres quantités sont
égales a :

2" niNm (2n)
W, == G =—>—< ' 0 )
n*lH,.,(;)F 2" (2n)
La série est exactement égale a 1'intégrale pour tout polynéme réel d'ordre au
plus égal a 2n-1.

Nous avons maintenant une procédure pour calculer les intégrales de
la forme (6.16). Pour une coordonnée x fixée, un vecteur de parameétres a
donné et une précision m sur le calcul de l'intégrale déterminée, le principe
du calcul est le suivant :

1) On approche la valeur de l'intégrale par la série 4 deux termes,

2
SZ=Zij(x7ija)
J=1

i
2) Pour 23, on calcule 1a série a i termes, Si=2 w;f(x,y;,a)
j=1

3) Si ISi-Siyl est supérieur a la précision m recherchée, on
recommence a I’étape 2 avec un terme de plus.
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Pour l'implémentation de cette procédure, nous avons précalculé les
abscisses y; et les poids w; pour les séries allant de 2 4 90 termes par une
méthode numérique détaillée dans [NUMS89c].

6.5.2 Caractéristiques des convolutions

6.5.2.1 Effet sur le contraste des franges

La figure suivante montre 1’effet des convolutions spatiales et énergé-
tique par des gaussiennes sur la fonction (6.1) (ici représentée par un trait
continu noir). Ces convolutions sont respectivement de la forme :

oo _[ c—p ]2 1 2
J' e R ) Ai?l —| £~ € |l4c pour la convolution spatiale
Ao | 4z, e€F

2
w _|37€ 2

j e (R‘ ] AP L[S ds pour la convolution énergétique

Ao\ 4z, eF

ou R. et R, sont les largeurs de convolution et correspondent 4 la demi lar-
geur a 1/e de la gaussienne.

Les convolutions sont calculées pour des largeurs de convolution spa-
tiale et énergétique différentes et pour deux champs électriques différents.
Les énergies € ont été choisies de fagon a produire le méme nombre
d’anneaux pour les deux champs.

L’effet de ces convolutions est dans tous les cas une perte de contraste
du motif d’interférence. De plus, nous constatons que, pour la convolution
spatiale, la perte de résolution est plus forte sur le bord de la figure qu’en son
centre mais qu'elle est d’autant moins importante que le champ est faible. Au
contraire, pour les convolutions énergétiques, la perte de résolution se pro-
duit préférentiellement au centre de la figure d’autant plus fortement que le
champ est faible.

Cette différence d'effet sur la figure d'interférence permet d'affirmer
que les deux convolutions ne sont pas équivalentes. Il n'est donc pas possible
qu'une convolution puisse remplacer l'autre. Ceci nous conforte dans 1'idée
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que l'ajustement des largeurs de convolution spatiale et énergétique donnera
des valeurs réalistes de ces parameétres.

Convolution spatiale Convolution énergétique
F=423 V.m’
e=1cm’ f\J \
Ok = 0
0 0.0002 0.0004&11\)0.0006 0.0008 0.001 0.0002 0.0004 0.0006 0.0008 0.001
d p(m)
F=100 V.m"
=038 cm’
ok ]
0 0.0002 0.0004 0.0006 0.0008 0.001 0.0012 OE A ==
b (m) 0  0.0002 0.0004 0.0006 0.0008 0.001 0.0012
PICY)
Largeur de —: fonction non convoluée —: fonction non convoluée
convolution __. 95 ;. 50 pm, —: —: 10 mk, —: 20 mk, —: 30
75 pm, --: 100 um mk, --- : 40 mk

Figure 6.8 . Effet des convolutions spatiale et énergétique sur la figure d'inetrférence en fonction
des largeurs de convolutions

Les figures 5.2 et 5.3 du chapitre 5 montrent que les anneaux sont
toujours plus rapidement brouillés sur le bord de la figure d'interférence
qu'au milieu. L'effet des convolutions spatiales est ainsi plus important que
celui de la convolution énergétique. Les premiéres seront effectuées avant les
secondes.

6.5.2.2 Effet de dilatation des images

Le profil des anneaux n'est pas symétrique, notamment au centre de la
figure et sur le bord. La convolution spatiale n'agit alors pas de fagon équi-
valente sur l'ensemble du profil. Ceci fait que, aprés convolution, les an-
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neaux bougent par rapport & leur position initiale. Ainsi, 1'image globale se
contracte ou se dilate Iégérement (voir figure 6.9).

L . . Pz 3 T A s /PR LR O b A
0.00071 0.00072 0.00073 0.00074 0.0009 0.00091 0.00092 0.00093
o () b ()
(@) ()

figure 6.9 : agrandissement de la zone du maximum extérieur. Le graphe (a) correspond d un
champ de 423 V.m™" ; le graphe (b) est donné pour un champ de 100 V.m™. Le code de couleur des
courbes est celui donné dans la figure précédente.

6.5.3 Le protocole d'ajustement

A ce stade, nous avons mis en place tous les €léments constitutifs de
I’ajustement : fonctions, méthodes d’ajustement et d’évaluation des diffé-
rentes fonctions ainsi que leur schéma de programmation. Il ne reste plus
qu’a définir les parametres d'ajustement.

6.5.3.1 L'ajustement bidimensionnel

La fonction d'ajustement bidimensionnel est définie par les formules
(6.8) et (6.9). Les parametres susceptibles d'étre ajustés et qui interviennent
dans cette formule sont :
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Description du paramétre unité | Variable

Le fond continu K7 A[0]

La constante de normalisation C All]
L'énergie cinétique initiale e | em’ | A[2]

Le parametre d'ellipticité selon le grand axe C - A[3]
Le paramétre d'ellipticité selon le petit axe C; - Al4]
L'abscisse du centre de I'image X | pixel A[5]
L'ordonnée du centre Yeo | pixel Al6]

Angle entre le grand axe de l'ellipse et 1'axe Ox a rad Al7]

Résolution spatiale Ry pixel A[8]
Résolution spatiale R, pixel A[9]
Tension appliquée a la colonne Vchamp A" A[10]
Hauteur de la colonne h cm A[l1]
Hauteur de vol des électrons Zo cm A[12]
Dimension du pixel dpix cm Al13]
Facteur de dilatation géométrique Sair - Al14]
L'angle de flou o rad A[15]
Résolution énergétique o€ cm’ A[16]

Ces paramétres sont traités dans le programme d'ajustement comme
étant tous potentiellement ajustables. Pour des raisons de vitesse d'exécution
du programme, on ne peut les laisser tous s'ajuster en méme temps. Pour
éviter qu'un parametre ne soit ajusté, il suffit d'indiquer au programme que
ce parameétre est non-ajustable ou fixé en changeant 1'état de la variable
correspondante. Au contraire, pour permettre I'ajustement d'un paramétre, on
le désigne comme ajustable.

Certains de ces parametres restent toujours fixes. Ce sont ceux qui
correspondent a des caractéristiques fixes d'une expérience. Ainsi la tension
Venamp appliquée a la colonne de champ électrique, paramétre A[10], et la
hauteur % de la colonne, A[11], sont, pour une acquisition d'image donnée,
des constantes puisque le champ électrique ne varie en principe pas pendant
l'acquisition d'une image. De méme, la hauteur de chute z des électrons,
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A[12] et la dimension d,;; d'un pixel de 1image, A[13], sont fixés respecti-
vement aux valeurs 0,51 m et 26 pm.

A Topposé, trois parameétres sont toujours considérés comme ajusta-
bles. Le premier d'entre eux est bien slir 1'énergie cinétique initiale € de
'électron, A[2]. Le paramétre de fond continu %, A[0], et la constante C de
normalisation, A[1], sont également rendus toujours ajustables.

Les autres paramétres sont a la convenance ajustables ou fixés. Mais
ils ne peuvent pas étre ajustés tous en méme temps. Par exemple, puisque les
convolutions spatiales agissent aussi sur la géométrie des taches (voir para-
graphe 6.5.2.2), il parait risqué d'ajuster ensemble les paramétres décrivant la
forme de l'ellipse tels que les coefficients C; et C; et les parametres de réso-
lution spatiale R; et R.

L'ajustement se déroule donc en deux étapes. On réalise un premier
ajustement des images pour déterminer, outre les trois parameétres toujours
ajustables décrits précédemment, la forme géométrique (coefficient C;, A[3],
et C;, A[4], angle «, A[7]) et la position de la tache (coordonnées du centre
Xeg» A[S], €ty A[6]). En examinant une image synthétique réalisée grice a
la fonction théorique non convoluée (figure 3.6) et une image réelle (figure
5.2), nous constatons que, hormis le contraste des anneaux, ces images sont
semblables. Comme le calcul des convolutions est une procédure longue,
l'ajustement géométrique repose sur l'utilisation de la fonction idéale non
convoluée (6.1) avec une description du rayon p2 par la formule (6.2). Les
paramétres intervenant dans cette étape sont les coefficients de l'ellipse C; et
C3, les coordonnées x. et y, du centre de limage et l'angle a que fait le
grand axe de l'ellipse avec l'axe Ox. Le protocole pour l'ajustement de ces
paramétres est donné plus loin. A la fin de cet ajustement, ces parametres
géométriques sont déterminés et nous pouvons ajuster maintenant les résolu-
tions spatiales et énergétiques.

Comme nous l'avons vu au paragraphe 6.5.2.2, les convolutions indui-
sent une contraction ou une dilatation globale de la tache mais ne changent
pas la géométrie de cette tache ; par exemple, le centre de I'image est identi-
que qu'on utilise la fonction non convoluée ou la fonction convoluée. Nous
pouvons donc fixer les paramétres C; et C; de l'ellipse, les coordonnées du
centre et l'angle « aux valeurs trouvées précédemment et procéder a l'ajus-
tement tenant compte seulement des résolutions spatiales et énergétique. Les
fonctions utilisées sont (6.8) et (6.9). Les paramétres a déterminer sont les
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résolutions spatiales Rp, A[8] et Ry, A[9], l'angle 6, A[15] et la résolution
énergétique o€, A[16]. Pour tenir compte de l'effet de dilatation, nous rajou-
tons un parametre de dilatation géométrique fuu, A[14], en facteur de 1a partie
spatiale de l'argument de la fonction d'Airy. Il permet, en changeant a la fois
C; et C,, de réadapter la taille de l'image synthétique a la dimension de
l'image expérimentale. A la fin de cette étape, l'ajustement d'une image est
complet.

Protocole

Ajustement géométrique

Les images a ajuster ont les dimensions de celle de la figure 5.2. Leur
largeur en pixel est not€e Ximage €t leur hauteur Yimage. Le tableau suivant
donne les valeurs initiales et 1'état initial (fixé [g] ou ajustable [d]) des para-
metres intervenant dans 'ajustement géométrique :

Paramétre Valeur Etat | Parameétre Valeur Etat
K7 Indifférent d Veg Yiinraeg | 2 d
Indifférent d a 0 g
€ Suivant N d Vehamp Suivant expérience | g
Ci il d h 0,539 g
C; i d 20 0,514 g
g Ximage/ 2 d Apix 0,0026 g

Pour estimer 1'énergie cinétique initiale, nous déterminons le nombre
d'anneaux noirs sur la figure d'interférence et nous calculons I'énergie cinéti-
que correspondante grace a la formule donnée au tableau 3.2. Nous ajustons
lI'image sans faire varier 'angle «. Lorsque la valeur de 2 ne varie plus que
de 10%, l'angle est rendu ajustable. L'ajustement est poursuivi jusqu'a ce que
la valeur du y? varie de moins de 1%. Cette décomposition en deux étapes
permet la convergence rapide de 'ajustement. Les valeurs des coefficients C;
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et C,, les coordonnées du centre X, et yc, et 'angle o sont alors déterminés.
Nous avons également une premiére estimation de %, C et &.

Ajustement des résolutions

Les valeurs initiales des différents parametres sont données dans le
tableau suivant. Les valeurs de la tension de la colonne, Vchamp, de la hauteur
de la colonne, h, de la hauteur de chute, z, et de la dimension du pixel, dpix,
sont identiques a celles utilisées pour I'ajustement géométrique. Les parame-
tres géométriques sont fixés 4 la valeur déterminée précédemment. Aucun de
ces paramétres n'est représenté dans le tableau.

Parametre Valeur Etat | Paramétre Valeur Etat
K] Celle déterminée d Ry 2 d
C a la fin de l'ajuste- | d fair 1 d
£ -ment précédent d ) 0 g
Ry 2 d o€ 0,01 g

Nous commencons par ajuster les résolutions spatiales R, et Ry et le
facteur de dilatation. Quand le ¥2 ne varie plus que de 10%, 1'angle O est ren-
du lui aussi ajustable. L'ajustement se poursuit jusqu'a ce que y? varie de 5%
- la résolution énergétique S¢ est alors désignée comme ajustable. L'ajuste-
ment prend fin lorsque y2 varie de moins de 1%. Il convient de faire attention
a ce dernier paramétre. Nous avons vu au paragraphe 6.3.1.4 que le derm an-
gle d'ouverture induit une dispersion des énergies cinétique de 0,03 cm .La
valeur finale du paramétre 8¢ ne peut donc étre inférieure a 0,01 cm’. Des
valeurs inférieures doivent étre tenues comme irréalistes. Lorsqu'on en ob-
tient, on relance la derniére étape de l'ajustement en prenant une valeur de
départ pour o égale a 0,04 cm’. Si 8¢ ne converge toujours pas vers une
valeur réaliste (ce qui arrive dans environ 15% des cas), ce paramétre est fixé
40,01 cm™ et I'ajustement est achevé en gardant 8¢ fixe.

A 1la fin de l'ajustement, nous avons accés aux valeurs des différents
paramétres mais également a la dispersion normale de ces valeurs.
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6.5.3.2 'ajustement unidimensionnel

Cet ajustement est réalisé en utilisant la fonction (6.11) dans laquelle
nous choisissons comme parameétres :

Description du paramétre unité | Variable
Le fond continu S A[0]
La constante de normalisation C All]
L'énergie cinétique initiale € cm’” Al2]
L'abscisse du centre de 1'image Xcg pixel A[3]
Résolution spatiale Ry pixel Al4]
Résolution énergétique o€ cm’” A[S]
Tension appliquée a la colonne Vchamp v A[6]
Hauteur de la colonne h cm A[7]
Hauteur de vol des électrons Zo cm AJl8]
Dimension du pixel dpix cm Al9]
Facteur géométrique C - A[10]

Comme dans l'ajustement bidimensionnel tous ces paramétres sont
susceptibles d'étre ajustables. Comme précédemment, nous considérons que
les paramétres caractéristiques du montage expérimental sont connus préci-
sément ; ils sont donc fixés. Les paramétres concernés sont la différence de
potentiel appliqué a la colonne Vepmp, A[6], la hauteur de la colonne A, A[7],
la hauteur de vol des €lectrons zo, A[8] et enfin la dimension du pixel d,
A[9]. Les valeurs affectées a ces paramétres sont identiques a celles préconi-
sées pour l'ajustement bidimensionnel.

Les parameétres de fond continu %, A[0], de facteur de normalisation
C, A[1], et d*énergie cinétique initiale £, A[2] sont eux toujours ajustables.
Leur valeur initiale est déterminée comme pour les ajustements bidimen-
sionnels.
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L'ajustement se déroule de fagon presque identique a l'ajustement bi-
dimensionnel. L'histogramme expérimental des coups que nous ajustons a
une largeur Xpiso. L'initialisation des valeurs se fait comme suit :

Paramétre Valeur Etat | Parameétre Valeur Etat
K Indifférent d Venamp | Suivant expérience | g
C Indifférent d h 0,539 g
£ Suivant N d 20 0,514 g
Xcg Xhisto/ 2 d A 0,0026 g
Rx 1 g Ci 1 d
o€ 0,01 g

Nous déterminons d'abord les propriétés géométriques de la figure.
Celles-ci se résument a la coordonnée du centre de la figure et au parametre
C;. Cette étape s'arréte lorsque le 2 ne varie plus que de 1%. Nous fixons la
valeur du centre de limage et nous rendons ajustable la résolution spatiale
Ry. Lorsque ¥? varie de moins de 5%, nous ajustons €galement la résolution
énergétique Se. L'ajustement prend fin lorsque y? varie de moins de 1%.

125




126



Chapitre 7

Résultats

7.1 Photodétachement de '°O" dans une
configuration axiale a un passage.

Clest la premiére configuration utilisée. Elle fournit une situation ex-
périmentale proche des conditions théoriques qui ont permis 1'établissement
des expressions de la densité de courant (source d'électrons monocinétiques
unique de dimensions inférieure a l'interfrange de la figure d'interférence).
Par conséquent, elle constitue un bon test pour valider la description théori-
que. Elle permet en outre de connaitre les caractéristiques et les limites du
dispositif.

7.1.1 Ajustement d'une figure d'interférence

Pour ces premiers dépouillements de données, le programme d'ajus-
tement utilise les fonctions décrites par les formules (6.8) et (6.9) du para-
graphe précédent. Au lieu d'utiliser 1'énergie cinétique initiale £ comme pa-
ramétre d'ajustement, on peut, suivant la formule d'effet Doppler (6.7) qui
donne ¢, utiliser l'expression :

€= EL(l—Xsiny]—EA (7.1)
C

en considérant y (angle entre la normale au jet et 1'axe de propagation du la-
ser ; voir figure 6.3) comme le paramétre ajustable. L'affinité E, est fixée a
la meilleure valeur connue avant nos mesures 11784,648 cm”™.
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L'ajustement bidimensionnel de la formule théorique aux images four-
nit :
1 : T'angle 7y expérimental, c'est a dire I'énergie cinétique initiale € des
électrons
2 : la géométrie de la figure (coefficients C; et C, de I'ellipse)

3 : les résolutions spatiales et énergétique.

Ces valeurs réintroduites dans la fonction d'ajustement permettent
d'obtenir une représentation idéale de la densité de courant, une image syn-
thétique. C'est sous cette forme que la figure 7.1 donne le résultat d'un ajus-
tement d'une figure d'interférence.

La forme des taches semble bien elliptique. L'anisotropie de I'image
synthétique correspond a celle de 1'image expérimentale. Ainsi, les maxima
d'intensité sont localisés dans les images (a) et (b) sur le petit axe de l'ellipse.
Les anneaux sont également plus flous, le contraste est moindre le long du
grand axe que suivant le petit axe.

En connaissant la forme géométrique de la tache, nous pouvons cal-
culer I'histogramme des coups en fonction de la distance d'un point au centre
de I'image. On voit que la position des pics est trés bien reproduite ; I'ajuste-
ment semble donner la bonne énergie cinétique. Le pic extérieur est correc-
tement estimé a la fois en position et en intensité par contre il n'en est pas de
méme pour les maxima et les minima locaux. Leur intensité est sous estimée
par l'ajustement. Ceci est aussi visible dans 1image (c) qui représente, pixel
par pixel, la différence entre 'image expérimentale et synthétique. Il apparait
des anneaux concentriques de couleur identique alors qu'un ajustement dé-
crivant bien les intensités devrait montrer une distribution aléatoire de points
rouges et bleus. Cette mauvaise estimation de l'intensité peut venir, en partie,
des défauts du détecteur qui ne sont pas modélisables.
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5

thme 7.1 : résultat d'un ajustement d'une figure d'interférence. La longuem d'onde utilisée est
égale a 848503,36 pm, soit une énergie de détachement de 11785,457 cm’'. L'ajustement donne une
valeur de ['énergie cinétique initiale € de 0,865 cm’'. L'image expérimentale (a) peut étre
directement comparée a l'image synthétique (b). La a’zjfel ence entre les deux images (image (c)) et
I'histogramme radial des coups (d) permettent de juger des qualités et des défauts de l'ajustement.
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7.1.2 Validité du modele théorique

Nous avons vu précédemment que la position des pics était bien esti-
mée et nous avons conclu que 1'énergie cinétique semblait correcte. Ceci
suppose que nous faisions confiance a l'expression théorique de la phase du
motif d'interférence. Mais comment vérifier pratiquement que cette descrip-
tion théorique est valable?

Si la modélisation de la densité de courant par une fonction d'Airy est
correcte, 'énergie cinétique € doit se conformer a la formule (7.1). Pour un
champ électrique fixé, 1'énergie cinétique € est une fonction affine de 1'éner-
gie du laser E;. La pente P de cette droite est égale au facteur Doppler (1+8
sin) et son ordonnée a l'origine donne la valeur de l'affinité E,. Comme le
montre la figure 7.2 sur deux séries de taches a champ électrique fixé, l'en-
semble des énergies cinétiques d'une série s'aligne bien sur une droite.

L'ajustement de chaque tache fournit l'angle yet la dispersion normale
Oy sur ce paramétre. Nous déterminons, griace a la formule (7.1), I'nergie ci-
nétique et sa dispersion normale o,. Une régression linéaire permet de dé-
terminer 1'équation de la droite représentant € en fonction de I'énergie du la-
ser E;. Cette régression est faite en affectant aux énergies cinétiques & des
poids statistiques égaux a o, Elle donne accés a la pente P de la droite ainsi
qu'a la dispersion normale de sa valeur op, 4 I'ordonnée a I'origine E, et a
O, - Le rapport de l'ordonnée a l'origine et de la pente donne la valeur de
I'énergie Ei, vue dans le référentiel de 1'ion, qui donne un électron d'énergie
cinétique nulle, c'est a dire le seuil apparent E,™”, et la dispersion normale
correspondante.

Le tableau (7.1) donne les paramétres et les dispersions normales
correspondantes de la droite de régression linéaire pour cinq séries 4 champs
électriques différents :
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423 V.m! | 325 Vam? | 225 Vam? | 150 V.am? | 121 Vom!
P 0,994 0,988 0,985 0,987 0,959
Op 0,006 0,005 0,007 0,009 0,024
Ex (cm™) 11715 11641 11608 11634 11305
op, (cm™) 67 60 83 105 282
E,*P (cm™) | 11784,638 | 11784,590 | 11784,565 | 11784,541 | 11784,522
O o (cm™) | 0,006 0,006 0,006 0,005 0,011
v 3,36 1,60 0,344 1,43 0,65
7/ 0,(°) | 0,08/0,12|0,84/0,11 | 1,37/0,09 | 1,90/0,05 | 2,02/ 0,11
Données 10 10 7 6 5

Tableau 7.1 : Paramétres des droites de régression ajustées sur des couples (Ey,€) pour différents
champs. Chaque valeur est donnée avec la dispersion normale correspondante calculée a partir de

la regression. Figurent aussi : le )(2 de la régression, l'angle moyen pour chaque série et le nombre
de points de données impliqués dans la régression.

Le tableau montre que la pente P est bien proche de 1 mais aucune ne
correspond & un facteur Doppler (1+f siny) réel. De plus cette régression ne
permet pas d'avoir une précision suffisante sur la valeur de l'ordonnée a I'ori-
gine. Seule I'énergie de seuil apparente peut €tre estimée précisément. De
plus, cette énergie croit bien avec le champ €lectrique. Plus le champ est im-
portant, plus le jet est dévié et plus l'angle y diminue et donc également le
facteur Doppler. L'énergie de seuil, rapport entre 'ordonnée a l'origine et le
facteur Doppler augmente.

‘Toutefois l'ordre de grandeur des paramétres est correct : la pente des
droites est trés proche de la valeur 1 et le seuil apparent est réaliste a 1 cm’”
prés. Nous pouvons considérer que la formule théorique décrit assez bien le
photodétachement d'ions négatifs en champ électrique mais les mesures pré-
cises des affinités ne peuvent se faire dans la configuration axiale a un seul
passage.
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Figure 7.2 : variation linéaire de l'énergie cinétique déterminée par ajustement en fonction de
V'énergie du laser. Chaque graphe correspond a l'ajustement d'une série & champ électrique fixé.
Les points de données s'alignent bien sur une droite. Une régression linéaire sur ces points de
données montre que la pente de la droite, bien que proche de 1, ne correspond pas au facteur
Doppler (1+8 siny). L'ordonnée & l'origine de cette droite, l'opposé de I'affinité électronique, ne
peut étre calculée avec précision. L'énergie du laser nécessaire pour avoir un électron avec une
énergie cinétique nulle vue dans le référentiel de l'ion s'appelle l'énergie de seuil apparent. Cette
énergie correspond a l'intersection entre la droite et I'axe des abscisses. Cette énergie est croissante
avec le champ électrigue, comme prévu.
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7.1.3 Un champ parasite?

Nous avons modélisé la forme ovale des taches par une ellipse dont le
grand axe fait un angle o avec l'axe des abscisses (voir le paragraphe
6.3.1.1). Le programme d'ajustement nous donne acces aux coefficients C; et
C, ainsi qu'a l'angle a. Il faut pouvoir s'assurer que ces parametres sont
correctement estimés.

Pour chaque tache d'interférence, la forme géométrique elliptique est
donnée par C,; "+ C, y”2 = p’ax. Pour une série 4 champ électrique fixé,
seule 1'énergie cinétique des taches varie. L'ellipse décrivant la forme de la
tache voit son rayon augmenter lorsque € augmente mais les parameétres C; et
C, doivent étre identiques pour une méme série. La surface couverte par l'el-
lipse est égale a m(C1C> )-1/2p2max_ Pour les taches d'une méme série a champ
électrique fixé, le facteur (Ci1C» )'1/2 doit étre constant. Si la tache est circu-

laire, ce parametre vaut 1.

La figure (7.4) représente les coefficients C;, C, et (Cy C)™” en fonc-
tion de 1'énergie cinétique mesurée dans une série a 225 V.m'. Le tableau ci-
dessous donne pour tous les champs étudiés la valeur moyenne et la disper-
sion normale des mesures pour chacun des parameétres.

C C; (C:C)"?

moyenne |écart-type |moyenne |écart-type |moyenne |écart-type

423V.m" | 0,865 0,024 1,124 0,030 1,014 0,025

325V.m™ | 0,910 0,009 1,099 0,012 1,000 0,007

225V.m" | 0,873 0,010 1,215 0,006 0,971 0,005

150 V.m™ | 0,825 0,025 1,394 0,013 0,933 0,012

121 V.m™ | 0,857 0,004 1,708 0,014 0,827 0,004

Dans une méme série & champ électrique constant, les paramétres ne
varient pas beaucoup. Les fluctuations autour de la moyenne sont faibles. Le
facteur (C;C,)"* est également stable. Le programme d'ajustement semble
donc correctement estimer la forme de la tache.

La figure (7.5) montre la variation des parameétres C; et C; en fonction
du champ électrique. Tandis que le paramétre C) ne varie pratiquement pas,
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le paramétre C, lui croit fortement lorsque le champ électrique diminue
d'intensité. Autrement dit, plus le champ décroit, plus la figure d'interférence
s'aplatit le long du petit axe de l'ellipse. Ce comportement semble mettre en
évidence la présence d'un champ électrique parasite non uniforme dans la
colonne de champ uniforme.
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figure 7.4 : paramétres C;, C; et (C;Co)"""? en fonction de l'énergie cinétique pour une expérience
225 V.m™. Les droites en trait plein représentent la valeur moyenne des paramétres. Ce gra he est

P P y p grap
représentatif du comportement de C; et C, & d'autres valeurs du champ élecrique.
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Figure 7.5 : paramétres C, (barres d'erreur nues) et C, (carrés noirs) en fonction du champ
électrique. Chaque point correspond a la valeur moyenne des mesures faites sur chaque paramétre
a champ donné.
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7.2 Détermination des affinités électroniques.

L’utilisation d’une configuration a un passage ne permet pas de faire
une mesure précise de l'affinité électronique a cause d'une mauvaise
connaissance de l'angle d'intersection entre le laser et le jet. Pour nous af-
franchir de cette limite, nous avons fait des expériences dans des configura-
tions en double passage transverse ou axial.

7.2.1 Expression des énergies de seuil

7.2.1.1 Configuration transversale

Le laser se propage ici dans un plan paralléle au détecteur. Le miroir
de renvoi est un miroir sphérique de rayon de courbure R €gal a4 20 cm. La
figure 7.6 schématise cette configuration. Le faisceau incident détache les
électrons avec une énergie cinétique & ; le faisceau réfléchi crée des élec-
trons avec une énergie cinétique &. On note D la distance entre les centres
des images d'interférences créées qu'on suppose &tre aussi la distance de sé-
paration des centres des volumes d'interaction. Dans la figure (7.6), le fais-
ceau incident (i) passe en aval du faisceau réfléchi (r) par rapport au sens de
propagation des ions ; on nommera cet agencement des faisceaux lasers
"aval-amont". C'est pour cette configuration que les expressions suivantes
seront données.

L'ajustement des deux figures donne les énergies cinétiques initiales &
et &, dans le référentiel des ions. L'énergie de recul de 1'ion due a l'impulsion
du photon absorbé est de l'ordre de 10® cm™ ; elle est donc négligeable par
rapport & la précision que nous avons sur la mesure de l'affinit€ (voir plus
loin). De méme, 1'énergie de recul de 1'atome lors de 1'€jection de 1'électron,
dans le référentiel du centre de masse, peut aussi étre négligée car elle repré-
sente moins de 4.10” fois 'énergie cinétique de 1'électron. L'énergie cinéti-
que initiale de 1'électron correspond donc a I'excés d'énergie hv-Es, ou hv dé-
signe 1'énergie du photon excitateur et Eg I'énergie du seuil étudi€.
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Figure 7.6 : représentation d'une configuration transverse en double passage. Le faisceau laser I
traverse une premiere fois (faisceau incident i) le jet I en faisant avec lui un angle o puis est
refocalisé (faisceau réfléchi r) par le miroir sphérique M sur le jet ; l'angle entre le laser et le jet est
alors a'. La distance entre le centre du jet et le miroir est égal au rayon de courbure R du miroir.
La distance D entre les centres des deux figures d'interférence est supposée celle séparant les
centres des zones d'interaction laser-jet.

Les énergies cinétiques & et & s'expriment en fonction de la fréquence
v du laser, mesurée dans le référentiel du laboratoire, et des paramétres
B =vicet y=(1-B*™" par les expressions de décalage Doppler suivantes :

g =vhv(l—Bcosa)-E; g, =yhv(—-Bcosa’)-E; (7.2).

La moyenne des deux expressions de (7.2) permet d'écrire :

(7.3).

a+a’  o-da') & +e€
E.=vhv|1-[Bcos cos - L
s=7 ( B > 2 j >

En faisant l'approximation que la distance R est grande par rapport a la dis-
tance entre les zones d'interaction (R est égale 4 200 mm tandis que la dis-
tance D est de l'ordre du millimétre), on montre que les angles « et o' sont
tous les deux pratiquement égaux a (7w +D/R)/2. La formule (7.3) peut alors
se simplifier en :

g +e€,

4).
) (7.4)

D
E.=vhv|1+p—
s=Y [ ,Bsz
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Le décalage Doppler moyen est ici positif.

Pour un agencement "amont-aval", le décalage Doppler moyen est
négatif et 'énergie du seuil vaut :

E, =yhv(l—ﬁ2]—£"+€’ (7.5).

2R 2

Par les formules (7.4) et (7.5), il est possible de calculer Es sans avoir
de mesure précise des angles d'intersection du jet et du laser.

7.2.1.2 Configuration axiale

Dans la configuration axiale, la direction de propagation du laser est
selon l'axe de la colonne de champ électrique. Le miroir de rayon de cour-
bure égal a 0,85 m est placé en haut de la colonne de champ électrique. Le
montage expérimental est schématisé figure 7.7. Comme pour les expérien-
ces transversales, la distance D entre les centres des images d'interférence est
aussi celle séparant les deux sources. L'angle & entre les deux faisceaux laser
est petit par rapport a 1. L'agencement représenté est de type "aval-amont"

L'expression (7.3) qui donne 1'énergie du seuil étudi€ est aussi appli-
cable dans ce cas ci. Dans le cas axial, les angles « et ¢/, leur somme et leur
différence sont données par :

La formule (7.3) s'écrit alors :
E. +€&
Eg =yhv(l+ﬂsin%cos€]— ——,

2
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figure 7.7 : Représentation schématisée de la configuration en double passage axial. L'agencement
représenté est de type aval-amont. La hauteur L entre le miroir et le jet est, dans cette
configuration, beaucoup plus grande que la distance d. Les distances entre le miroir et les deux
zones d'intersection S; et S, ainsi que la hauteur L peuvent alors étre pris égaux au rayon de
courbure R du miroir. Comme pour la configuration transverse, le vecteur d'onde incident (retour)
Jait un angle o(¢t") avec le vecteur vitesse du jet d'ion. L'écart angulaire entre les deux faisceaux est
noté O. L'angle 0 est l'angle entre la verticale et la droite joignant le milieu de S,S,. Les faisceaux
incident et réfléchi font respectivement un angle 6, et 6, avec la verticale.

d étant petit par rapport a 1, on peut poser :

sin— = — et
2

2

é _Dcos6
2

2L

La relation donnant E est, pour les deux types d'agencement :

Agencement aval-amont

Agencement amont-aval

D
E.=vyhv|1l+p—cos“ 0 |-
s =7 .32L

€ +E,

2

D .,
E.=yhv|l—-p—cos“ 0 |-
s =7 BZL

g; +€,

2
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Prise en compte de la déflexion du jet

La formule précédente est établie en considérant que la trajectoire du
jet d'ions est rectiligne. En fait, le champ électrique uniforme courbe le jet.
On suppose que la configuration du jet dans la zone d'interaction est celle
que décrit la figure (7.8) ou ne figurent, par rapport a la figure (7.7) que les
changements de définition des angles au niveau du jet.

Figure 7.8 : Définition des nouveaux angles au niveau du jet dans le cas ou ce dernier a une
trajectoire courbe due a la déflexion des ions par le champ de la colonne. La direction moyenne du
Jjet est prise comme référence pour la définition de l'angle 6. Le vecteur vitesse des ions fait un
angle { avec cette direction de référence.

La déflexion des ions, accélérés sous une tension U, est telle que, aux
intersections jet-laser le vecteur vitesse fait un angle { avec la direction
moyenne du jet ; cet angle est égal a DF/(4U). Les angles intervenant dans
l'expression (7.3) sont oy et ¢; ; ils sont respectivement égaux a a-§ et a’-C.
Les calculs étant menés comme précédemment, 1'énergie de seuil dans un
agencement "aval-amont'' des faisceaux lasers est donnée par :
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.+
E =7hv[1+B%[C°SO —L]cose:l— e

Pour D=2 mm, L= 0,85 m, ¥/c = 12000 cm™', F=400 V.m"', U= 500 V, 6=3°
et B=2.10", on montre en développant cosf a l'ordre 2 en 6 que les correc-
tions apportées par les différents termes sont :

o correction d'effet Doppler du 1% ordre : 8 hZ%z&IO'3 cm’
c

 correction de la déviation : 3 hz-lz:-UE ~10° cm™
c

o correction d'effet Doppler du deuxiéme ordre : ()/—1)hK ~2.10* cm™
c

» correction a l'ordre 2en 6: f8 hvB L 6%~6.10%cm™.
2\L 4U

L'erreur prise en faisant cos@ =1 est négligeable. Nous garderons en
revanche la correction d'effet Doppler du second ordre. Ceci est aussi valable
pour les formules sans correction de déviation.

Influence de la déflexion sur les mesures

La figure 7.9 montre I'effet qu'entraine la prise en compte de la cour-
bure du jet sur la mesure d'une énergie de seuil de 'oxygéne. Le choix d'une
configuration "aval-amont" ou "amont-aval" ne doit en principe pas avoir
d'influence sur la mesure. Si on ne tient pas compte de 1a courbure, les deux
types de mesures sont décalés systématiquement. Ce décalage disparait
quand on rajoute la description de la déviation du jet par le champ électrique
uniforme.
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histogrammes des mesures d'énergie de seuil effectuées sans tenir compte de la

courbure du jet (en haut) et en tenant compte de cette courbure (en bas). Les dénominations (LR) et

(R.I) correspondent respectivement aux agencements "aval-amont" et "amont-aval”.

E seuil avec courbure

figure 7.9 :



7.2.2 Expression de 1'énergie de seuil

Le tableau suivant répertorie les différentes formules qui définissent
I'énergie de seuil Es. Lorsque l'agencement des faisceaux est de type "aval-
amont', 7= 1 et dans le type "amont-aval", n=-1:

Configuration Expression de I'énergie de seuil
Transversal D & +E€
E.=yvhvi1+ -t
s =Y nB 2R 5
Sans déviation E. =vhv|1+np D ) & te,
S
. 2R 2
Axial
s e D(1 F £ +¢€
Avec déviation g =y py|l1+nB8 2| = — s I
, B [ np 2\R 2wU 2

Tableau 7.4 : formules pour la détermination des énergies de seuil données pour les deux types de
configurations en double passage, tranverse et axiale en fonction des énergies cinétiques €; et €
mesurées. Le champ électrique est noté F, le rayon de courbure du miroir est R et les sources sont

séparées d'une distance D. Le facteur 1) est égal a 1 pour l'agencement "aval-amont" et égal a —1
pour l'agencement "amont-aval". Pour la configuration axiale, les formules sont données sans tenir
de la déflexion du jet et en tenant compte de cette déviation.

La confusion entre une tache "aval-amont" et une tache "amont-aval"
entraine une erreur de 0,03 cm™ sur la valeur de I'énergie de seuil pour une
configuration transverse mais seulement de 0,008 cm™ pour une configura-
tion axiale. L'erreur ne peut donc passer inapercue dans la premiére configu-
ration mais il faut veiller a ne pas confondre les taches pour la seconde.

7.2.3 Estimation des incertitudes

7.2.3.1 Incertitude sur la longueur d'onde
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La valeur de la longueur d'onde du laser pour chaque expérience ré-
sulte d'une moyenne de I'ensemble des mesures effectuées par le lambdame-
tre au cours de l'expérience. La dispersion normale des mesures autour de
cette moyenne est de l'ordre de 0,1 pm, soit en unité de nombre d'onde
1,4.10'3 cm”. Comme nous ne pouvons exclure la possibilité d'avoir, certains
jours, des décalages systématiques des moyennes et qu'ils peuvent étre de
l'ordre de grandeur de la dispersion des mesures, l'incertitude finale commise
sur la longueur d'onde peut étre estimée de facon prudente 4 +2.10° cm™.

7.2.3.2 Le champ électrique

La microscopie de photodétachement mesure la phase maximum
correspondant a chaque image. Suivant la formule donnée au paragraphe
3.5.5, cette méthode mesure essentiellement le rapport & *2/F. Ainsi une in-
certitude sur le champ électrique induit une erreur sur la mesure de 1'énergie
cinétique. La colonne a été€ congue de telle sorte que 1'écartement entre deux
plaques ne varie pas de plus de 0,6% de part et d'autre de sa valeur moyenne.
Le constructeur du générateur de tension alimentant cette colonne assure que
l'incertitude sur la tension délivrée est de £0,2 %. Enfin, chaque résistance
du pont diviseur de tension est déterminée a 0,1% pres.

L'incertitude sur le champ est donc de 0,9 %, soit une incertitude de
0,6% sur I'énergie cinétique. Les images de photodétachement utilisées pour
la mesure des affinités correspondent a des énergies cinétiques initiales com-
prises entre 0,6 et 0,8 cm’, ce qui correspond a une incertitude sur la valeur
de l'énergie de +5.10° cm’™.

7.2.3.3 La valeur du pixel

Quoique la détermination de 1'énergie cinétique n'exige pas une me-
sure de longueur, le calcul de 1'affinité repose sur I'évaluation de la distance
entre les sources dans les expériences en double passages. Cette distance est
supposée étre celle mesurée entre les centres des taches de photodétache-
ment. Or cette mesure est faite sur les taches en unité de pixel et la conver-
sion en véritable mesure de longueur repose sur la dimension estimée de ce
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pixel. Cette valeur est estimée a 26 pm avec une incertitude de +2 % ce qui
entraine une erreur supplémentaire de £4.10™* cm™ sur 1'affinité électronique.

7.2.3.4 La vitesse du jet d'ions

La vitesse du jet d'ions participe également au calcul de l'affinité
électronique. On estime ]a vitesse des ions & 1 % pres, soit une incertitude de
+ 0,5 % sur la correction d'effet Doppler au premier ordre. L'incertitude sur
I'énergie est alors de +10* cm™.

L'incertitude totale, hors dispersion des mesures, est de 0,008 cm’.

7.2.3 Résultats

7.2.3.1 Affinités électroniques

Oxygéne °O

Des expériences de photodétachement juste au-dessus du seuil C de
l'oxygeéne, dont 1'énergie de seuil correspond a l'affinité électronique notée
EA(IGO), ont été réalis€es aussi bien en configuration transverse qu'axiale.
Les histogrammes des mesures correspondant & chaque configuration sont
donnés en figure (7.10).

Pour ces deux ensembles de mesures, nous calculons la valeur de 1'af-
finité en faisant la moyenne des mesures. La moyenne et la dispersion nor-
male 0.,y des données autour de la moyenne sont respectivement pour les
configurations transverse et axiale :

E'(*0)=11784,682cm™ aveco?,, =0,008cm

. 1 (7.6)
E¢(*0)=11784,680cm™ aveco?,, =0,005cm’

144



o C
3 l
L+ -
S -
22| B
M I
£ fi
W 777
5 Viizz7Z
Vi
)
= 7 \\\.
3 \\\\\\\\\\\\.
[s] % \
A

V7777

80LP8LIL

E0LPBLLIL

869'P8L1IT

£69°¥8L11

889'F8LLIL

£89'¥8LIIL

8LY'PBLIL

ELYPBLLIL

899'F8LIT

£99°8LIIL

(@)

L

\\\\\%\\\\
\\w\wﬁo\\\\\\\\&\\\ﬁx\\
D \\\\\

L L L L L L e e ]

V77

v

20 +

15 L

S0LPSLTT

E0LPSLTT

869°VSLTT

£69°VSLTT

8S89°¢8LTT

£89°P8L 1T

8LOW8LIT

£L9°PLIT

8S99°V8LTT

£00p8LTI

(b)
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oll la notation ¢ et a distingue les résultats transversaux des résultats axiaux.
Ces valeurs tiennent compte de la correction de -1,2.107 cm™ due a l'estima-
tion de la pression atmosphérique a laquelle se pratique l'expérience. L'ac-
cord entre les deux méthodes est excellent.

Mais la comparaison entre la dispersion des mesures dans les deux
histogrammes montre bien que les expériences axiales donnent de meilleures
mesures que les transverses. Les taches d'expériences axiales fournissent au
programme d'ajustement beaucoup plus de points de données que les taches
réduites d'expériences transverses. L'estimation de l'énergie cinétique est
donc plus fiable dans le second cas.

La valeur de l'affinité est calculée en faisant la moyenne des affinités
électroniques données en (7.6) pondérées par le carré de la dispersion o des
mesures correspondant a chaque affinité. Cette moyenne et sa dispersion o
sont égales a :

E,(°0)=11784,680cm™ 0=0,004cm™

L'incertitude sur la mesure est la somme de l'incertitude sur 1'énergie,
obtenue au paragraphe 7.2.3, due aux mesures des paramétres de I'expérience
et de l'incertitude due a la dispersion de la mesure qui est prise comme étant
égale a 2 fois 0. La mesure de l'affinité électronique de l'oxygene est :

E,(%0)=11784,680(16) cm™ (7.7)

Cette valeur de l'affinité différe notablement de la valeur jusque 13 of-
ficiellement admise de 11784,648(6) cm™. Méme si on surestime, dans des
proportions raisonnables, les incertitudes sur tous les paramétres, les barres
d'erreur des deux valeurs ne se recouvrent pas. Une cause possible pour cette
différence pourrait étre la présence d'un champ magnétique dans la colonne
due 2 un probleme de blindage. Mais les mesures de champ magnétique par
sonde a effet Hall au niveau de la zone d'interaction en présence du blindage
sans pompe en fonctionnement montrent que le champ n'est que de 3 pT,
valeur qui correspond a une énergie cyclotron de 3.10° cm™. Un accroisse-
ment d'énergie de détachement dfi a une structure de Landau dans le conti-
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nuum de détachement est de 4 ordres de grandeur trop faible pour expliquer
la différence. A ce jour, nous n'avons pas d'explication en termes de décalage
systématique pour interpréter la différence entre les deux valeurs.

Oxygéne *0

Les mesures a partir dimages de photodétachement réalisées au-
dessus du seuil C de I'isotope 18 de l'oxygene donnent pour des expériences
transverses et axiales les affinités électroniques suivantes :

E ("®0)=11784,612cm™ aveco’ =0,010cm™
E4(*0)=11784,605cm™ aveco® =0,004cm
La encore l'accord entre les deux est excellent. L'affinité électronique de
lisotope 18 et l'incertitude sur sa valeur sont calculées a partir des deux me-

Z pd A 16 Pl
sures précédentes de la méme fagon que pour E4(O) comme étant la mesure
axiale et vaut :

E,("*0)=11784,606 (20) cm™ (7.8).

Fluor °F

L'é¢tude du °F a été effectuée uniquement en configuration axiale.
Cette derniére différe de celle de l'oxygeéne par le miroir de renvoi dont le
rayon de courbure est égal a 1 m. L'affinité est mesurée a :

E,(°F )=27432,451(20)cm™ (7.9)

Cette valeur est a comparer avec celle mesurée en 1989 par Blondel et
al. [BLO8&9] :

E,(°F)=27432,440 (25) cm ™.

Les deux valeurs sont en bon accord et autorisent a penser que notre méthode
de mesure est valide.
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7.2.3.2 Ecart de structure fine dans l'oxygene

L'analyse du photodétachement au-dessus des seuils A, B et D de %0
permet de donner une valeur a I'énergie du seuil A de la méme fagon que les
énergies de seuils C, E et F fournissent une valeur de l'affinité €lectronique.
A la différence de la mesure de l'affinité, la présente mesure a €té effectuée
avec un petit nombre de mesures individuelles ; les incertitudes sur les va-
leurs sont donc plus importantes que dans le cas de la mesure de l'affinité
électronique. L'étude a été réalisée dans les deux types de configuration. La
valeur de I'énergie de ce seuil est :

E*(*0)=11607,596 (18) cm™" (7.10)
La différence entre l'affinité électronique et I'énergie du seuil A per-

e o 16 - Y . /
met de mesurer 1'écart de structure fine de O, c'est a dire 1'écart entre les
. 2 2 2
niveaux ‘P, et “Ps,. Cet écart vaut :

AE(*P1p-2P1) = 177,084 (13) cm’. (7.11)

La valeur référencée jusqu'alors [HOT85] est 177,08(5) cm’ et provient de
l'expérience de Neumark et al. [NEUS85] ayant permis l'obtention de l'affinité
de l'oxygene. L'accord est excellent et notre mesure permet de réduire les
barres d'erreur.

7.2.3.3 Déplacement isotopique

La différence entre les affinités électroniques de 0 et de "*0 permet
de déterminer la valeur du décalage isotopique d'affinité €électronique qu'en-
tralne la variation de masse du noyau. Le décalage isotopique, de l'affinité
électronique de 0 par rapport a %0 vaut :

E,(®0)-E,("0)=-0,07513)cm” (7.12)
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La valeur négative de ce déplacement isotopique n'est pas expliquée
par un effet normal de masse. Pour déterminer ce demier, il faut écrire le
hamiltonien du mouvement dans le référentiel du centre de masse :

“zzm 2M[ Zp,}

i

ou p,et 2 p; représentent respectivement les impulsions d'un électron et du
noyau par effet de recul par rapport au centre de masse, V désigne le poten-
tiel global, m et M sont les masses d'un électron et du noyau. On peut ré-
écrire cet hamiltonien comme :

2
zp' ( +—}+V +—(2p, pj] (7.13)
M\
En l'absence de corrélation, le calcul des niveaux d'énergies du systéme per-
met de montrer que la valeur moyenne de la somme des produits croisés des
impulsions est nulle et que les niveaux d'énergies sont proportionnels a
mM/(m+M). Ainsi, 1'affinité, qui est la différence entre 1'énergie du niveau de
détachement (E = 0) et celle du niveau fondamental de l'ion, dépend de la

masse du noyau comme :

mM

E,(M )< .
A( ) m+M

Pour deux masses différentes M; et M, avec M,>M;, la différence des affini-
tés rapportée a la valeur de celle d'un des deux atomes est :

E,M,)-E, (M) M,-M, ~(1 1 }n.

EA(MI) #M(M +m) M, M,

Dans cette approximation, l'affinité du noyau le plus lourd est toujours plus
grande que celle du noyau léger. Pour l'oxygene, le déplacement par effet
normal de masse est de 0,045 cm’.

La comparaison avec (7.11) montre que les effets de corrélation entre
électrons ne sont pas négligeables et donc que la valeur moyenne de la
somme des produits croisés des impulsions dans (7.12) n'est pas nulle. Cette
seconde contribution est appelée effet spécifique de masse.

Afin de vérifier ce résultat, M. R. Godefroid et C. F. Fischer ont
évalué par des calculs ab initio l'affinité électronique de %0 et de "0
[GOD99]. Les niveaux d'énergies fondamentaux de l'atome et de l'ion sont
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calculés par une méthode de Hartree-Fock multiconfigurationnelle. Ces cal-
culs montrent que le déplacement isotopique par effet par effet spécifique de
masse est -0,1023 cm™. Le déplacement isotopique par effet normal et effet
spécifique de masse est égal 4 —~0,0573 cm’™. L'accord entre les calculs théo-
riques et l'expérience est remarquable.

7.4 Robustesse des affinités électroniques mesurées
vis-a-vis des variations de vitesse des ions et de
champ.

L'histogramme (b) de la figure 7.10 est composé de mesures faites
pour des vitesses de jet et des champs différents. Il faut rappeler que la théo-
rie suppose une source immobile. Nous avons donc pratiqué différentes ex-
périences a vitesses différentes pour voir si elles jouent un rdle dans l'aspect
du motif interférentiel. La figure (7.11) représente chaque mesure d'affinité
en fonction de la vitesse du jet. Chaque valeur du champ est représentée par
un dessin de point et une couleur différente. Les deux droites représentent la
moyenne des données calculées par deux jeux de données différents (voir 1¢-
gende figure).

Quels que soient le champ et la vitesse du jet, les mesures de 1'affinité
sont toutes dans le méme intervalle de valeur, entre 11784,675 et 11784,686
cm’. Seules 12 mesures tombent hors de cet intervalle : 7 proviennent de
mesures faites avec un champ de 425 V.m"! et une vitesse de 500 eV, et 5
d'expériences 4 101 V.m™ et 100 eV.

Les premi€res font partie d'une série de 23 mesures qui tombent, hor-
mis ces 7 mesures 13, dans l'intervalle défini plus haut. Rien n'explique le dé-
calage qui existe entre ces deux groupes. L'ajustement a été pratiqué de la
méme facon et aucune erreur de mesure de la longueur d'onde ne semble
avoir €t faite. Il faut aussi écarter la possible confusion entre une configura-
tion aval-amont et amont-aval. De ce fait, la position des mesures du second
groupe n'est peut-€tre que le fait du hasard.

Cette étude semble montrer que les mesures de 1'affinité ne dépendent
ni de la vitesse du jet, ni du champ électrique. D'autres études aux faibles
vitesses sont toutefois nécessaires pour confirmer cette indépendance.
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par la droite en trait plein qui est utilisée comme valeur de l'affinité électronique.
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7.5 Vérification de la taille du pixel grace aux
affinités

Le calcul de 'affinité dépend des dimensions du pixel & travers le pa-
ramétre D. Comme le montrent les formules du tableau 7.4, Es est une fonc-
tion linéaire croissante de la taille du pixel pour les expériences de type aval-
amont et décroissante pour les expériences amont-aval. Les deux fonctions
de pente opposées ne sont égales que pour une valeur de la taille du pixel.
Ces fonctions sont représentées en figure (7.12). Ceci fournit une mesure de
la dimension réelle du pixel qui parait effectivement comprise entre 25,5 et
26,5 pm (soit dans l'incertitude de 2% sur la taille du pixel admise au para-
graphe 7.2.3.3).

11784,685 -
11784,684 -
g
< 5
11784,683 pl = (I,R) e (R,) .
11784,682 » |
0,025 0,026 0,027

taille pixel (mm)

Jigure 7.12 : affinité électronique en fonction de la taille du pixel. Les données représentées par un
carré correspondent a des mesures en aval-amont, celles marquées par un losange viennent de
mesures amont-aval. Les droites en trait plein et pointillés sont les droites de régression linéaire
correspondantes.
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Chapitre 8

Conclusion

L'é¢tude du mouvement d'un point matériel soumis & un potentiel li-
néaire dans l'une des coordonnées d'espace constitue, en mécanique, le se-
cond probléme, par ordre de difficulté croissante, apres 1'étude du mouve-
ment de la particule libre. Le traitement quantique du probléme a toutefois
réservé, encore dans un passé récent, quelques surprises. En témoigne
I'étrange comportement des sections efficaces de photodétachement atomi-
ques en l'absence ou présence d'un champ électrique. Sans champ électrique,
ces sections efficaces sont des fonctions monotones et croissantes de 1'éner-
gie. En champ électrique, elles deviennent oscillantes.

En 1980, 1. I. Fabrikant [FAB80] proposait pour la premiére fois une
interprétation de cette oscillation en termes d'interférences. Il prévoyait alors
que les sections efficaces partielles, spatiales et angulaires, devaient aussi
subir ces interférences ; les sections partielles étant lies aux densités locales
de courant, les interférences se manifestent en chaque point de l'espace, for-
mant une figure d'interférence qui correspond au carré du module des fonc-
tions d'onde des électrons émis. En 1981, Demkov, Kondratovich et Os-
trovski [DEM81] montrérent théoriquement que ces figures ont un inter-
frange suffisant pour étre observées. En 1996, Blondel et al. [BLO96] dé-
montreérent la réalité expérimentale des figures d'interférences sur les ions
négatifs grace au dispositif nouveau du "microscope de photodétachement'.
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Cette these représente la premiére analyse expérimentale quantitative de ces
interférogrammes obtenus avec deux ions particuliers, O et F.

La description théorique du mouvement de I'lectron photodétaché,
dans le cas des ions négatifs, permet de lier la phase de 1'oscillation de la fi-
gure d'interférence a I'énergie cinétique initiale d'éjection. Les figures obte-
nues par photodétachement en présence de champ électrique uniforme per-
mettent de pratiquer une mesure interférométrique de 1'énergie. Le but de
cette thése était de montrer que cette méthode de mesure est au moins aussi
précise que les méthodes classiques de spectrométrie d'électrons.

Les mesures d'affinité électronique de l'oxygeéne %0 et du fluor °F
ont prouvé la validité de cette approche. Le dispositif se révéle suffisamment
sensible pour faire, en outre, 1'imagerie de fonction d'onde d'un électron émis
A partir d'un ion négatif '*O", voire '"O". Cela nous a permis de donner la
premiere estimation du déplacement isotopique de l'affinité électronique de
l'oxygeéne. Il a €t€ confirmé par les calculs théoriques de M. R. Godefroid et
C. F. Fischer qui ont utilisé des méthodes Hartree-Fock multiconfiguration-
nelles sur l'oxygene. De plus, nous confirmons la valeur de 'écart de struc-
ture fine des niveaux 2P1/2 et 2P3/2 de %O déja mesurée indépendamment
[NEUS8S].

Quelques problémes ont vu le jour. Les figures d'interférences ne sont
pas circulaires comme la théorie le prévoit, mais 1égérement ovales. Cette
forme est d'autant plus prononcée que le champ électrique uniforme appliqué
est faible. Ceci laisse soupgonner la présence d'un champ parasite. De plus,
l'utilisation intensive d'une méme zone du détecteur détériore ce dernier ce
qui influe sur la définition des images. Enfin, I'¢tude de 1'affinité électronique
en fonction de la vitesse du jet semble mettre en évidence un comportement
original pour les basses vitesses de jet et les faibles intensités de champ
électrique.

L'étude systématique de l'influence de champs électrique et magnéti-
que transverses permettrait de cerner plus précisément les défauts possibles
de la colonne de champ uniforme et leur influence sur le motif interférentiel.
Un meilleur contréle du jet aux basses vitesses permettrait également de faire
une étude plus précise de l'influence de la vitesse.

La description du phénoméne dans 'approximation de 1'électron libre
semble €tre suffisante pour rendre compte des images expérimentales. Mais
tant le fluor que l'oxygéne sont des atomes 1égers. Leur influence sur 1'élec-
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tron sortant peut ne pas étre assez importante pour induire des phases diffé-
rentes de ce qu'elles sont dans l'approximation de 1'€lectron libre. L'étude du
photodétachement sur des ions plus massifs et plus gros pourrait révéler des
déviations par rapport a la description id€ale.

Enfin, nous pouvons envisager d'utiliser des champs électriques non
uniformes pour créer des lentilles électrostatiques qui permettent d'agrandir
les images. D'une part, cela diminuerait, dans les expériences de photodéta-
chement, le nombre d'électrons par unité de surface sur le détecteur et donc
ralentirait sa détérioration. D'autre part, cela rendrait possible la visualisation
du motif d'interférence issu de la photoionisation d'atomes neutres. Des es-
sais préliminaires ont déja eu lieu. Ils ont montré qu'une configuration de
champ électrique délibérément inhomogeéne ne faisait pas disparaitre la fi-
gure d'interférence. Par contre, la mise en place d'une configuration qui ait
véritablement les vertus d'un télescope électronique (agrandissement des
images sans modification de la phase) oblige a modifier plus profondément
le dispositif, ce qui nécessite au préalable des études théoriques sur le photo-
détachement en champ inhomogéne et des simulations de configurations de
champ.
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Annexe

Expressions exactes des densités de
courant

Nous avons donné au chapitre 3 les expressions des densités de cou-
rant dans l'approximation du détecteur éloigné. Nous regroupons ici les ex-
pressions exactes de ces densités de courant. Ces expressions sont celles qui
ont été établies par LI. Fabrikant en 1980 [FAB&0]. Le premier paragraphe
s'attache a établir la formule donnant la densité de courant classique sans
utiliser le modele de la sphére projetée. Nous y montrerons aussi que, en te-
nant compte de 1'éloignement du détecteur, l'expression exacte peut se sim-
plifier pour donner la formule obtenue avec la projection de la sphére. Dans
le second paragraphe, nous détaillerons le calcul conduisant a la forme de la
densité de courant semi-classique.

1 Densité de courant classique.

La relation permettant d'exprimer la densité de courant classique sur
le détecteur placé a l'altitude z =-zp en fonction du rayon p est donnée par la
formule (3.9) :
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s, 1 [sinaf1 ‘dal\_'_ sina, \a’a2 |j (a).

© 4n\ p ldp| p |dp|
11 suffit maintenant d'exprimer la dérivée de I'angle d'éjection oy de I'électron

en fonction du rayon p. Pour cela, nous utilisons l'expression (3.7) donnant
la cotangente de I'angle en fonction de ce rayon :

rcotgak = —25[1 + (—l)ku(p)] i
1 oﬁu(p)=\/1+—zi—(p) (b)

2a
1+ 20 4 (- u(p)
2a

sing;, =

]
242 a

.

En dérivant les deux membres de 1'égalité (b) par rapport a p, on montre que
la dérivée de a; par rapport & p est égale a :

da, (—1)t l+Z;°+(—1)ku(p)

B dalp)y By Cifulp)

La densité de courant classique est égale a :
A N )
sclas. _ a d
Iz 322z a? u(p); . @
[l + 5"— +(-1) u(p):l
a

3
2

Expression dans 'approximation du détecteur €loigné

La distance entre la source et le détecteur, z,, est beaucoup plus
grande que la distance a. Nous devons donc, a partir de (d), retrouver l'ex-

pression (3.11). A l'ordre le plus bas en (alz0)"*, ona:
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3 . 2
u(p)=J1+-Z—°—(-p—] - 1—[ p }
a 2a a az,

La densité de courant est équivalente a :

.clas. = I
Jz >
2 pr?lax 1~ L
pmax

C'est bien la relation trouvée au paragraphe 3.2.2

Ol ON POSE Pmax = 2 /A Z,

2 Densité de courant semi-classique

Nous avons établi au paragraphe 3.3.2 que l'expression semi-classique
de la densité de courant s'obtient grice a :

. —ef ,dA dA d(A +A) (A —A
J_zo=—(¢§—°+¢f——‘+¢ocv1 %o ICOS(° ID ()

m dz dz dz n

ot Ay correspond a l'action réduite calculée le long de la trajectoire k. Cette
expression a été obtenue avec I'hypothese que la dérivée de i par rapport a z

dA . .
(D—k—d—k Nous etablissons d'abord l'expression exacte
2
de la différence d'action reduite entre les deux trajectoires que nous utilisons
ensuite pour établir l'expression de la densité de courant semi-classique.
Enfin, nous détaillerons la démarche qui méne a l'expression simplifiée de

cette densité de courant dans I'approximation du détecteur €loigné.

est négligeable devant
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2.1 Expression de l'action réduite

Au paragraphe 3.3.2, nous avons établi que l'action réduite A est
donnée par :

I

A, = j ) dt+ € 1.
0
ou # est le temps nécessaire pour parcourir la trajectoire k et ou le lagrangien
du systéme s'exprime par :

1
ft)= Emv(z) —2¢F z(t) =€ - 2¢eF z(1).

En utilisant l'expression de z(#) donnée par (3.1), nous trouvons que l'action
réduite s'écrit en fonction du temps de parcours #; comme :

1
A =2aeFt,|1+— i T = t, cosa, |
. 32ma 2ma

En exprimant # en fonction de sin o grice a la relation (3.1), on met
'action réduite sous la forme :

A2 F 2
Ak :Lep[]_-i-l—p____ﬁcotgak ]

sino, 3(2a)sin*a, 2a

En utilisant 1'expression de cotg ¢ donnée en (3.7), on montre que l'action
réduite se met sous la forme :

%
4—\/m;Fa \f1+

A= §—°+<—1>"u(p) [H%—(—l)"u(p)} ®.

a

2.2 Densité de courant

En injectant la formule (f) dans l'expression (e), on montre que la den-
sité de courant s'écrit sous la forme :
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1 == —l)ku B
e i«/gqoogogz a 1 *COS[AI ﬁAE]
m k=0 Py
|:1+Z—°+(—1)ku(p):|2
. 2a .

La partie non-oscillante de cette expression s'identifie a la densité de
courant classique. Les fonctions ¢ s'expriment alors par :

o = I[Zm] 1 :
8m € a5/4m\/]+§‘;+(—1)ku(9)

La densité de courant s'exprime alors de la fagcon suivante :
1

) ) )| a4
coi 22 )

. .clas. k=0
Joog =Jg 1
8v27 (22 + p? )u(p) h

2.3 Approximation du détecteur €loigné

Phase de l'interférence

La phase du terme d'interférence de l'expression (g) est exprimée
comme la différence des actions réduites. On peut écrire cette différence

comme
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M=y -4 =2 eF“/ Z(-l)‘B C,

avech=\/1+§—°+(—1)ku(,0) Cr= —(=D*ulp).
a

On pose également :
P= (2a/z())1/2 <<l et Q= (1_p2/p2max)1/z <1

P étant petit devant 1, on peut faire un développement en (a/z0)"* de la
différence d'action. Pour ne pas obtenir une différence nulle, il faut dévelop-
per chacune des actions réduites, et donc le produit BxCy, jusqu'a 'ordre 3 :

2 k
B"‘F[”(D po P10, D", Q] Ckz%[ (-1) PQJ

V2 4 42 P V2

. 2 3 2 2 (—l)k 3 A3
Bka~—})—3[l—ZP 0 +2ﬁp 0

La différence d'action réduite s'écrit :

_ 41/2meFa% Q3 4 [_a_J
3

~2h
37| 2,

3

2 )2
[P
pmax

[N R

Densité de courant

En développant le terme en facteur du cosinus dans (g) au méme ordre
que le développement de la densité de courant classique, on obtient 1'expres-
sion approchée de la densité de courant semi-classique :

3

/ 3 2 )
j_ZO(p,£)= . 1+cos e (1— P J

2 3 heF 2
e 2

max
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Résumé : Ce travail constitue I'étude quantitative des figures d'interférence pro-
duites par I'électron issu du photodétachement d'un ion négatif en champ électrique
uniforme.

L'électron détaché peut emprunter deux chemins différents pour atteindre un
point donné de l'espace. Ceci entraine l'existence d'une figure d'interférence dans un
plan perpendiculaire au champ électrique. Une étude quantique plus précise permet de
montrer que cette figure d'interférence est la représentation du carré du module de la
fonction d'onde radiale de I'électron éjecté. L'expérience correspondante est dite de
"microscopie de photodétachement". La phase maximale atteinte dans l'interférogram-
me est liée a I'énergie cinétique initiale de 1'électron. Une mesure de cette phase nous
permet donc d'avoir une mesure précise de cette énergie cinétique.

Pour créer ces figures d'interférence, nous faisons se croiser un jet monocinéti-
que d'ions négatifs et un faisceau laser au sein d'un champ électrique uniforme. Nous
utilisons les ions O et F~ car leur affinité électronique est bien connue et la mesurer
constitue ainsi un bon test de validité de la méthode. Pour déterminer 1'énergie cinéti-
que initiale, nous ajustons les images électroniques obtenues avec la formuie théorique
quantique en tenant compte des imperfections expérimentales.

Cette technique permet effectivement de mesurer les affinités électroniques de
l'oxygéne et du fluor avec une précision équivalente a celle obtenues selon d'autres
méthodes. De plus, la microscopie de photodétachement est suffisamment sensible
pour permettre la mesure de l'affinité électronique de l'isotope 18 de l'oxygene a partir
d'un échantillon naturel. Ceci a permis la premiére mesure expérimentale du déplace-
ment isotopique de l'affinité électronique entre l'oxygene 16 et 18.
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