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RE&sum§

Nous ®tudions dans ce m&moire de thgse les §tats diexcif§sde I'atome d'hlium,
situgs au voisinage de son seuil de double ionisation (79 eV), atteints par absorption d'un
photon. Ces ®tats diexcitgs sont soit les ®tats du double continuum situgs au-dessus du
seuil de double ionisation soit les §tats doublement excitgs situgs en dessous. Ces deux
types d'gtats diexcitgs sont dgg®n®rés aux gtats du continuum simple avec ou sans excita-
tion de l'ion résiduelHe™ et sont donc fortement coupl®s p ces derniers. Dans un processus
de photoabsorption g un photon, ces §tats ne peuvent &tre accessibles que grace aux cor-
rglations §lectroniques du systgme. Le travail que nous avons rgalisg s'instans une
dgmarche qui vise p §tudier tous ces §tats par une seule et méme m§thode contraitemen
aux travaux antgrieurs oy les mgthodes se sp%cialisaient dans le traitement d'un seuétyp
d'gtat.

Nous utilisons pour cela la mg§thode RM-SOW (Hyperspherical R -Matrix with Se-
miclassical Outgoing Waves), initialement dgdige p I'Gtude du double contima de He.
Dans ce travail, elle est §tendue g la description du continuum simple avec ou sans-exci
tation. Ainsi, nous avons pu calculer les sections excaces de photoionisation simple avec
ou sans excitation jusqu'gn = 50 de He p 100 meV seulement au-dessus de son seuil de
double ionisation. Une analyse dgtaillge en ondes partielles a permis de mettre en §ciglen
le réle des corrglations angulaires et radiales dans les §tats du simple continuunHee
Nous avons ensuite ®tabli une relation de continuitg entre la photoionisation ddelet
la photoionisation simple avec une excitation in nie de l'ion rgsidugte*. La m§thode
HRM-SOW permet ®galement de calculer la section etcace intggrge de double photo-
ionisation avec une grande prgcision y compris p trgs basse §nergie. Nous l'avons donc
appliquge pour di®grentes §nergies de photon au voisinage du seuil a n de tester la loi
de seuil de Wannier. Les rgsultats obtenus sont en accord d'une part avec les prgdictions
thgoriques de Wannier, d'autre part avec les rgsultats expgrimentaux. La mgthadg M-
SOW appara®t donc comme une mgthode complgte au-dessus du seuil de double ionisation.

Nous avons poursuivi ce travail en amorgsant I'Btude des ®tats doublement excitgs
autoionisants. Ceux-ci se manifestent comme des rgsonances dans les sections etcaces
d'ionisation sous le seuil de double ionisation. Nos calculs de sections excaces partielles
intBgrges et di®®rentielles nous ont permis d'identi er ce type d'§tats dans la dgallant
jusqu'au cinquigme seuil d'ionisation simple. Certains ont $t§ observgs pour la prerai
fois.

Mots Cl€s :

Photoionisation, double continuum, continuum simple avec ou sans excitation, gtats
autoionisants, corrglations §lectroniques, sections excaces.






Abstract

This work presents a study of the!P° excited states ofHe that can be reached by
absorption of a single photon carrying an energy close to the double ionization threshold
(DIT) (79 eV). Above the DIT, these states are the double continuum states ; below, they
are the double excited states. These two types of states are tightly coupled to the single
continuum states with or without excitation of the residual ionHe™*, owing to their dege-
neracy in energy. In a one-photon process, these states can only be formed owing to the
electronic correlations in the system which must be well described to obtain quantitative
good results. Our study is a part of line of work which aims at a uni ed description of
all these doubly excited, ionized-excited, and double continuum states. This explains the
title of this thesis One-photon two-electron processes in  He close to the double
ionization threshold

We use the HypersphericaR -Matrix with Semiclassical Outgoing Waves (R M-SOW)
method, initially dedicated to double photoionization studies. We extend it to extract in-
formation on the single continuum. This extension allows us to compute cross sections of
single photoionization with or without excitation up to n = 50 for an excess of 100 meV
just above the double ionization threshold. A deep insight into this process is given by
a partial waves analysis. The results obtained shed light on the key role of angular and
radial correlations. The numerous data we obtain on double and single ionization allow
us to establish a continuity relation between these two processes. We show that single io-
nization with an in nite excitation of the residual ion merges into double photoionization
when the excess energy is redistributed between the two electrons. It appears that this
relation is valid not only for low but also for high photon energies. Since theRM-SOW
can produce the integrated cross section for double photoionization with high accuracy in
the low energy domain, we check the Wannier threshold law. The parameters extracted
support strongly this threshold law, and are in good agreement with experimental results.

We complete this work with the study of doubly excited autoionizing states. The lat-
ter manifest themselves as Fano-like resonances in the ionization cross section below the
double ionization threshold. We compute partial integrated as well as di®erential cross
sections which allow us to identify a large number of resonances up to the fth single
ionization threshold. Some of them are observed for the rst time.

Keywords :
Photoionization, double continuum, single continuum with or without excitation, au-
toionizing states, electronic correlations, cross sections.
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Introduction

Une con guration de trois particules dans laquelle les interactions entre paires sont
du meéme ordre de grandeur d® nit un probleme R trois corps. Un tel problgme ne peut
pas se ramener A trois problgmes g deux corps, oy chaque particule gvolusrdfipen-
damment des autres dans un potentiel moyen. Cette faillite de la description p particules
indgpendantes d§ nit un systeme corrgl®. Les corrglations interparticulaires awgtent
de plusieurs ordres de grandeur la complexit§ de la dynamique du systgme. De ce point de
vue, on peut dire que la notion de corrglation introduit une vgritable ligne de dgmarcatio
entre les systegmes p un ou deux corps d'un cotg, et les systgmes p trois corps et plus de
l'autre. Les exemples de systgmes Rp trois corps sont nombreux dans les divers domaines
de la physique et de la chimie. Nous pouvons citer le systgme (Terre - Lune - Soleil) [1]
cher p la mgcanique cBleste, I'ion molgculairs, [2] ®tudi® en chimie interstellaire, ou
encore l'ion hydrogenddi [3] ou lI'atome d'hglium [4,5] en physique atomique. Du point
de vue classique ou quantique, le problgme g trois p corps est d'un intgrét fondamenial
constitue un cas idgal non trivial de problgme non soluble analytiquement. La dixceltfi
résoudre analytiquement un problgme p N corps en ggn®ral et un problgme g trois cmps
particulier est due p la grande dimension de son espace des phases. Celle-ci rend §galement
tres ditcile I'obtention de solutions num®riques, en particulier dans le cas ou I'eraction
entre les particules est de longue portge. Il appara®t donc que I'Btude des systemes pa N
corps constitue un dg persistant pour la description thgorique. C'est le cas notamment
en physique atomique en dgpit des dgveloppements de la m§canique quantique.

Dans cette thgse, nous nous intgressons g un systgme atomique en apparence fort
simple, mais qui prgsente nganmoins toutes les complexitgs dues g la dynamique fortement
corrgl®e des particules qui le constituent : il s'agit de I'atome d'hglium excit§ par alpgtion
d'un photon porteur d'une §nergie trgs voisine du seuil de double ionisatibi* . Dans
cette rggion d'€nergie, deux processus di®grents ont mobilisg l'attention des chercheurs
dans les dernigres annges. Le premier, observable sous le kEujlest la formation d'gtats
doublement excit§s autoionisants [6{12]. Le second, qui appara® au-dessus du detiil,
est prgcisgment l'ionisation double [13{18]. Chacun de ces processus est, par ailleurs,
coupl® aux processus concurrents d'ionisation simple avec excitation de l'ion rgsiduel.
Ainsi, lorsque nous observons le voisinage du selif , nous voyons d'embl§e apparadtre
trois types de processus biglectroniques induits par l'absorption d'un seul photon. Ces
processus, qui seraient interdits dans une approche p ®lectrons indgpendants, sont donc
entigrement tributaires des corrglations g§lectroniques du systgme. lls sont au c%ur de ce
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travail de thgse dont ils ont motivg le titre'Diexcitation §lectronique de He par un
photon au voisinage du seuil de double ionisation".

Le chapitre 1 de ce travail prsente succinctement I'itat actuel de nos
connaissances et de nos interrogations concernant l'ionisation double, I'exci-
tation double et l'ionisation-excitation de I'atome d'h§lium.

Lorsque j'ai commenc® ce travail de thgse, mon gquipe d'accueil avait valid§ uree m{
thode ab initio originale pour I'Btude de l'ionisation double p un photon des systgmes p
deux ®lectrons actifs : la mgthode RIM-SOW pour HypersphericalR -Matrix with Se-
miclassical Outgoing Waves [18] bas§e comme son nom l'indique, sur une combinaison
ingdite des technique® -matrice et semiclassique. Dgpassant le stade de la simple valida-
tion, I'Bquipe avait d&jpa ®tabli solidement la capacit§ de la m&thode p reguire dglement
les sections excaces mesurges, en §chelle absolue, sur I'hglium ou les alcalino-terreux, pour
des polarisations variges du rayonnement incident, et dans des conditions cingmets
tres diverses [19{21]. Lors de mon arrivge dans le groupe, les e®orts se portaient sur
la simulation d'une exp®rience "completé rgaliste p seulement 100 meV au-dessus du
seuil [22]. Dans ce domaine d'€nergie, les §lectrons ®mis interagissent longtemps &t don
sur de grandes distances, et leurs mouvements s'en trouvent trgs ®troitement corrglgs :
c'®tait donc le domaine crucial pour tester toute description thorique des corrglations
®lectroniques.

Le chapitre 2 de ce travail pr§sente en d§tail la m§thode H RM-SOW telle
gu'elle se pr@sentait au d§but de ce travail. Une vision claire de la m§thode
est en e®et n§cessaire pour comprendre les extensions qui en ont §t§ faites
dans le cadre de cette thpse et qui sont expos8es plus loin. Les performances
de la m§thode sont illustr§es par une comparaison de ses r§sultats p 100 meV
au-dessus de | ™" avec les mesures de [22] §voquEes ci-dessus.

En d®pit de ses succes que je viens d'§voquer, la mgtho®RMASOW, dans I'¢tat de
dg®veloppement qui ®tait le sien lorsque je I'ai dgcouverte, n'gtait pas une mgthode com-
plete. J'entends par Ip qu'elle ne produisait pas I'ensemble des observables physiques asso-
cies p I'ensemble des processus initigs par I'absorption d'un photon d'€nerjie |+ .

Tous les e®orts avaient en e®et port, jusque Ig, sur la construction de la fonction d'onde
associge p I'gtat stationnaire atteint par le systgme aprgs absorption d'un photon. Ce-
pendant, cette fonction d'onde ne se prgsente pas comme une superposkigplicite des
fonctions d'onde associges aux di®§rents processus permis g I'Bnergie considgrie : ion
sation simple laissant l'ion rgsiduel dans son $tat fondamental= 1, ou dans un §tat

I'information relative p tous ces processus, I'extraction de cette information n'est pas une
tache triviale. A mon arrivge, on se contentait d'exploiter le fait que dans I'approche

lc'est-p-dire une exp®rience op tous les paramgtres cingmatiques de I'Btat nal sont mesurgs : §rergi
et direction d'gmission de chaque §lectron.



INTRODUCTION 3

R-matrice hypersph®rique utilisge, certains canaux se d®couplaient 'naturellemed#
leurs concurrents dans certaines reprsentatigns. Dans la reprgsentation 'position" dg n
notamment par le rayon hypersph®riqudk =  r? + r2 et l'angle de corrglation radiale
® = arctan(r,=r;), on observe ainsi poulR grand un dgcouplage naturel entre d'un cotg
I'ensemble des canaux d'ionisation simple, con n§s au voisinage ®e 0 et Y42, et de
l'autre cOt® l'ionisation double assocife p des partages d'&negjeE; = (tan ®)?6 0;1
'non extrémes" c'est-p-dire excluant le cas op l'un des §lectrons est §mis avec umedin
nulle, l'autre emportant tout I'excgs d'&nergie par rapport au seuil. De méme, dans la
reprgsentation "adiabatique” d§ nie par diagonalisation du hamiltonien @ xe ®gal au
rayon Ry de I'hnypersphgre qui limite la rggion interne dans le traitemerfR -matrice, les
canaux d'ionisation simple laissant l'ion rgsiduel dans I'gtat = 1, 2 et 3 se dgcouplent
naturellement les uns des autres et du reste de la fonction d'onde, et peuvent &tre identi §s
individuellement. L'information produite concernant l'ionisation-excitation §&it donc ex-
tréemement rgduite. Celle concernant l'ionisation double §tait certes trgs abondante, mais
nganmoins incomplgte, puisque les partages d'gnergie trgs asymegtriques §taientasa
sibles, ce qui compromettait le calcul de la section excace intggriddon premier travail
a donc consistg§ p Btendre la m$§thode a n d'extraire de la fonction d'onde de I'§tat nal
I'information relative p chaque processus permis, individuellement.

Le chapitre 3 prisente la m§thode de projection de la fonction d'onde -
nale sur les §tats de l'ion hydrog@no Ade r@isiduel que j'ai mise en place an
d'identi er les canaux d'ionisation simple. Il d€taille son impl§mentation p R
“xe et illustre ses performances en montrant les sections excaces Y et les pa-
ramptres d'asyméitrie  , obtenus g 100 meV au-dessus du seuil pour n allant
de 1 p 50. Ces r@sultats sont inclus dans une publication parue en 2005 dans
Physical Review A [23].

Les sections excaces d'ionisation laissant I'ion rgsiduel dans un sous niveaude
moment angulaire” d'un niveau n retiennent I'attention des expgrimentateurs comme des
thoriciens depuis plusieurs dgcennies. A l'origine de cet intgrét, une remarque deoH24]
pointant le rble des corrglations §lectroniques dans la population de niveaux de Rydberg
den et " §leves par impact glectronique sur un atome au voisinage d'un seuil d'ionisation.
Plus récemment, le constat que les §tats doublement excitgs autoionisants se manifestent
plus clairement dans les sections excaces 'les plus di®grentielles" ou 'les plus partielles”,
a renouvel® cet intgret [25, 26]. Ces sections etcaces partiefgs [ ] sont cependant
tres dixcilement accessibles p I'exp®rience pour les systgmes hydroffasodu fait de
la dgg®n®rescence des sous niveawx La simulation num&riqgue appara®t donc comme
un meilleur moyen d'accgs p ces grandeufSest pourquoi j'ai prolong® mes calculs des
sections excaces¥ [ n] par une analyse en ondes partielles de ces sections.

Le chapitre 4 prisente une analyse en ondes partielles des sections excaces
d'ionisation simple avec excitation. Cette analyse est men§e dans le repgre |i§
au photo§lectron p la fois dans une reprisentation sph@rique (n’) et dans une
reprfisentation parabolique (nK). Les r§sultats obtenus dans ces deux repr§-
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sentations permettent :

1. de tester des pr&dictions th§oriques ant§rieures relatives au moment an-
gulaire maximal atteint ;

2. et d'§tablir un lien entre le continuum simple qui s'§tend au-dessus d'un
seuil et la s§rie de Rydberg d'§tats autoionisants qui converge vers ce
seuil.

lIs ont fait I'objet d'une publication parue en 2006 dans Physical Review
A [27].

L'idge d'une continuitg entre la partie discrgte et la partie continue du spectre ui
atome a une longue histoire en physique atomique. Fano et Cooper [28] lui ont donn§ une
expression quantitative dans le cas du spectre de photoabsorption de I'hydroggne. Plus
tard, Amusia [29] a propos® une g®n®ralisation au spectre de photoionisation de itin|
dans la rggion des ®nergies de photeth A |** . Il a §tabli ainsi une relation entre la
section excace d'ionisation avec excitation vers le niveay multiplige par la densitg d'gtat
au voisinage de ce niveau, et la section excace di®®rentielle en §nergie d'ionisation double,
prise pour un partage complgtement asym®trique de I'Bnergie entre les deux §lectroad,
danslalimiten!1 . Curieusement, cette relation a §t§ utilisge plus tard pour des basses
®nergies de photon! | |**, bien que sa validitg dans ce domaine d'§nergie n'ait jamais
®t® prouvge. Or, suite aux extensions de la mgthodd&RMI-SOW expos§es au chapitre
3, nous avions tous les outils ngcessaires pour tester cette relatidai donc €t§ charg®
d'gtudier, aux basses g§nergies de photon, la relation entre ionisation simple avec excitation
vers un niveaun ! 1 | et ionisation double.

Le chapitre 5 prisente une analyse trgs fouillfe des comportements limites
des sections excaces ¥, pour n tendant vers I'in ni d'une part, et de la sec-
tion excace di®§rentielle en §nergie d'ionisation double lorsqu'un des §lectrons
emporte toute I'§nergie disponible d'autre part. Suite p cette analyse, nous
montrons que la relation d'’Amusia n'est pas valable aux basses §nergies de
photon dans sa forme initiale, et nous prisentons les modi cations n§cessaires
pour §tendre son domaine de validit§ jusqu'au voisinage du seull | ** . Ces r§-
sultats sont inclus dans deux publications, I'une parue en 2006 dans Physical
Review A [30] et l'autre sous presse g Journal of Electron Spectroscopy and
Related Phenomena [31].

La "oi de seuil de Wannier"[32] constitue I'un des rgsultats les plus c&lgbres dans notre
domaine. Elle gtablit la forme de la dgpendance en §nergie de la section excace intggrge de
"double fuite §lectronique”au voisinage du seuil et concerne donc aussi bien le processus de
photoionisation double qui nous occupe ici que le processus apparentg d'ionisation simple
par impact d'€lectron. Elle constitue le premier €nonc® quantitatif qui ait §t§ fornf g
propos du double continuum ®lectronique. En dgpit de sa postgritg impressionnamte,
ne peut pas axrmer que sa validitg ait §tg testBe sans ambkfu La trgs grande majo-
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ritg des vEri cations exp®rimentales repose en e®et sur une procgdure indirecte entachge
d'imprgcision. La vEri cation exp®rimentale directe est trgs ditcile et ngcessite dastils
sophistiqu®s : de fait, il n'existe qu'une seule exp®rience directe rgcente [33], quildiais

tend p conforter la loi de Wannier. Dernigrement, grace au dgveloppement des %tuales
initio du double continuum, appuy®es sur les ressources informatiques les plus rgcentes,
un nouveau type de vgri cation est apparu, bas® sur la simulation num®rique. On peut
parler "d'exp®riences numgriques”. Celles-ci sont nanmoins trgs ditcilemypner au voi-
sinage du seuil. La seule rgalis§e p ce jour [34], qui porte sur l'ionisation de IHoggne

par impact d'glectron, ne nous semble pas tout g fait probante, non pas du fait des calculs
eux-meémes, mais p cause de l'analyse qui en est faite. Or, les ®tudes menges au chapitre
5 nous ont permis de mettre au point deux m$&thodes ables pour le calcul de la section
excace intggrge d'ionisation double : soit par soustraction des canaux d'ionisation siepl
extrapol®s jusqu'pn in ni, soit par intggration de la section excace di®grentielle en §ner-
gie sur tous les partages d'gnergie y compris les partages totalement asym®gtriques. Nous
®tions donc outillgs pour ®tudier la validitg de la loi de Wannied'ai donc rgalis§ une
exp®rience numgrique visant p tester la loi de Wannier.

Le chapitre 6 pr§isente en d@tail la m§thode de calcul utilis§e ainsi que
la m&thode d'analyse des r§isultats en termes de loi de Wannier. Nos calculs
con rment la loi de Wannier avec une pr§cision similaire g celle de I'exp§rience
de Kossmann [33]. lls ont fait I'objet d'une publication parue en 2007 dans
Journal of Physics B [35].

Nous avons dgja not§ dans cette introduction que les §tats doublemente excitgs autoi
nisants situgs sous le sedil™ sont actuellement I'objet de recherches intensives en liaison
notamment avec la mise en §vidence d'un 'chaos quantique”. Nous avons §galement sou-
lign® qu'ils sont d'autant plus visibles dans les sections e+caces d'ionisation que celles-ci
sont 'plus partielles” ou "plus di®§rentielles”. 1l §tait donc naturel d'appliquem I'Btude de
ces Btats autoionisants les outils que nous avons dgvelopp®s dans les chapitez$gefnts
pour calculer les sections etcaces partielles intgBgrges ou di®grentielles pour l'ionisatio
avec excitation de l'ion rgsiduel vers un nivean voire un sous niveau sphgriqua’ ou
paraboliquenkK .

J'ai donc entam® une s§rie de calculs de sections etcaces et de paramptres d'aniso-

domaine d'§nergie, situ® sous le sedif;, oy se manifestent les s®ries de Rydberg d'§tats
autoionisants convergeant vers ce seuil.

Le chapitre 7 pr§isente les premiers r§sultats obtenus. lls s'inscrivent dans
une d§marche, p poursuivre, qui vise g construire, g partir de la m§thode
HRM-SOW, un outil unique pour l'analyse de la dynamique au voisinage du
seuil, qu'il s'agisse du double continuum qui s'§tend juste au-dessus, ou de la
rigion chaotique qui s'§tend au-dessous, marqu@e par les recouvrements entre
siries de Rydberg d'§tats autoionisants.



6 INTRODUCTION

La conclusion fait le point des rgsultats obtenus et des dixcultgs rencontrges et pro-
pose quelques pistes pour la suite.

Les unit®s utilisges tout au long de cette thgse sont les unitgs atomiqoes ~= e=1
et c=1=® oum et e sont respectivement la masse et la valeur absolue de la charge d'un
®lectron et® = 1=137.036, la constante de structure ne.
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Chapitre 1

Etats diexcits de I'hn&lium

Dans ce chapitre, nous commensons par prgsenter le spectre des ®§ffsde He qui
“xe le cadre de notre travail. Nous nous concentrons sur la rggion voisine du seuil de double
ionisation. Ensuite, nous d§crivons tour p tour les di®grentes §tudes expBrimentales et
thgoriques sur les ®tats du continuum simple avec excitation, les §tats doublement excit®s
et les §tats du double continuum. Il apparadt que chaque ®tude th§orique se spgcialise dans
la description d'un type d'gtat diexcit§. Nous concluons ce chapitre en soulignant I'int§rét
gu'il y aurait p traiter tous ces §tats diexcitgs par une m§thode unique : mon travail de
these constitue un e®ort dans cette direction.
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1.1 Spectre de I'atome d'h@lium

La classi cation des ®tats d'un systgme est relige p la diagonalisation simultang§e d'op®-
rateurs reprgsentant des grandeurs physiques conservges. Dans le cas de I'atome d'hydro-
gene, les trois nombres quantiques;(’; m) sont respectivement religs p la diagonalisation
du hamiltonien, du moment angulaire total et de sa projection sur un axe xe. Dans le
cas de l'atome de I'hglium, les seuls bons nombres quantiques sont le moment angulaire
orbital total L, le spin total S, la parit® ¥4 Comme la fonction d'onde d'un systgme p deux
®lectrons se factorise en un produit d'une fonction spatiale et d'une fonction de spin, le
spin total nous renseigne sur la sym®trie de la fonction d'onde spatiale dans la permuta-
tion des deux g§lectrons. En e®et, comme les fonctions de spin singuit(0) ou triplet
(S = 1) sont respectivement antisym®triques ou sym%triques dans cette op®ration, la
fontion d'onde spatiale doit s'adapter de sorte que la fonction d'onde totale soit antisym$-
trique d'apres le postulat de sym®trisation. Notons que, comme les processus collisionnels
ou radiatifs les plus intenses conservent le spin, les §tats singulets et triplets apparaissent
comme ceux de deux types d'atome d'hglium : learahglium (S = 0) et I' orthoh®lium
(S =1) [1]. Quant au nombre % il dgcrit la paritg de la fonction d'onde sous |'opgration
de rg°exion spatiale. Ces trois nombres quantiques permettent de caract®riser les fdats
I'atome d'hlium par la notation spectroscopiquéS** L*.

Au-delp de ces trois nombres quantiques exacts, qui caractgrisent la paire d'glectrons,
des nombres quantiques approch®s caractgrisant chaque glectron indivienedint peuvent
étre introduits dans le modgle des ®lectrons indgpendants. Il appara®t en e®et qusyss
temes p deux §lectrons et plus peuvent etre dgcrits approximativement dans une appe
de champ moyen autocohgrent. Cette description est bas®e sur I'hypothgse que chaque
®lectron se meut dans un potentiel central e®ectif qui tient compte non seulement de son
interaction avec le noyau mais §galement de son interaction avec l'autre §lectron. Il s'en
suit une classi cation en termes de nombres quantiques principaux; n, et de nombres
guantiques angulaires 1; *, associ®s p chaque ®lectron individuellement et d§ nissant une
con guration (n; 1n,",). Dans cette approche, on caractgrisera donc un §tat de I'atome
d'hglium par (n;"1n,",) 2*1 L* Cette description est bien entendu approchge puisqu'elle
ne tient pas compte des corrglations §lectroniques. L'e®et de celles-ci serait de 'mglanger”
di®®rentes con gurations au sein d'un méme ®tat. L'approche p ®lectrons inglfigants
demeure cependant pertinente sur un plan qualitatif tant qu'une con guration dominante
peut étre identi ®e, ce qui est le cas pour les ®tats faiblement excitgs. Cette classi cation
approch®e nous fournit en tout cas un outil pratique pour dgcrire p grand trait le sgtre
de I'hglium reprgsent® sur la gure (1.1). La premigre bande verticale, notfile = 1,
comporte I'Btat fondamentalE, et 'ensemble des §tats monoexcitgs, c'est-p-dire

1. les ®tats ligs dn°qn°> 1) qui forment une s®rie de Rydberg convergeant vers le
premier seuil d'ionisation simplel |,

2. et le simple continuum %" form® de l'ion rgsiduel dans son %tat fondamental et
d'un ®lectron libre.

Les bandes suivantes correspondent p des %tats diexcitgs. La baNdeomporte ainsi
toutes les sgries de Rydberg du typH " n®Yn®, N) qui convergent vers le seuil d'io-
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Fig. 1.1 { Schgma du spectre de I'atome d'hglium. Les niveaux discrets sont reprgsent®s
par des traits horizontaux ; les continua par des bandes obliques gris§es.

86 eV

60 eV

nisation |, ainsi que les continuaN ™ ®° form®s de l'ion rgsiduel dans le niveau excit
N" et d'un §lectron libre d'gnergie'® et de moment angulaire °. Les seuils successifs d'io-
nisation |5, qui correspondent aux niveaux de liorHe*, forment p leur tour une s§rie
de Rydberg qui converge vers le seuil de double ionisatibfi* . La dernigre bande, qui
dgémarre g ** , ne comporte pas d'§tats discrets, et correspond au double continutith®®

Dans cette thgse, nous nous intressons aux gtats de sym$Riede I'nglium, qui sont
atteints p partir de I'gtat fondamental 1S® par absorption d'un photon. La structure de
ce sous-ensemble est §galement d§crite par la gure (1.1). L'§nergie du phadtdralaiera
l'intervalle 60 - 86 eV marqu® sur la gure (1.1), allant du premier §tat doublement ext
situg sous le seuil, p une ®nergie de 7 eV sup®rieure au seuil de double ionisation.
Nous aurons donc p considgrer deux types de situation. Pour une ®nergie de photon
60 eV ! <1 ™ ily a dgggn®rescence entre un continuum (plusieurs continua) et
un (ou plusieurs) ®tat (s) doublement excit® (s). Le couplage fort entre tous ces ®tats
conduit p la dgcroissance des ®tats diexcitgs par autoionisation ainsi qu'g la comjufgtit
entre les di®grents canaux d'ionisation simple. Pour une §nergie de photoal ** | il
y a dgg®n®rescence entre le double continuum et une in nit§ de continua simplegjuie
conduit p une comp#tition entre la double ionisation et l'ionisation simple avec ou san
excitation. Nous aurons donc p prendre en compte trois types de processus : la double
excitation, l'ionisation-excitation et la double ionisation. Nous dressons dans la suite de
ce chapitre, un bref §tat des connaissances actuelles relatives p ces trois processus.
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1.2 Exp@riences de photoionisation : instrumentation,
observables

L'etude exp®rimentale de la photoionisation simple ou multiple des atomes ngcessite
une source de lumigre dans l'ultra violet pour ioniser I'atome, et des moyens de dgtection,
d'identi cation, et d'analyse (en §nergie interne et en impulsion) des fragments proitk)
®lectrons et ions. Elle a $videmment b§n® ci® des progrgs technologiquessHalians
la dernigre dgcennie. Du c6t® des sources de lumigre, on dispose maintenant, avec les
synchrotrons de troisigme g®n®ration, d'un outil extréemement performant, qui d§k un
rayonnement monochromatique accordable et polarisg de grande intensitg. Du cd¢$
d®tecteurs, I'apparition des d§tecteurs sensibles en position de grande surface, couplge au
dgveloppement d'une ®lectronique rapide, a rgvolutionn® les techniques. Il @¢fsormais
possible de recueillir, en une seule exp®rience, les positions et les temps d'arrivge d'un
tres grand nombre de particules, ce qui permet de les identi er et de remonter p leurs
impulsions. Cette situation contraste fortement avec celle qui prgvalait il y a 15 ou 20 ans,
lorsque les spectromptres §lectroniques traditionnels comptaient les glectrons dars un
direction donnge avec une §nergie donnge, tandis que les spectromgtres de masse tradi-
tionnels comptaient les particules de rapportn=q x§. Les progrgs considgrables r¢alisgs
ne portent donc pas tant sur les rgsolutions angulaires ou §nerggtiques des d®tecteurs que
sur leur capacitg de traitement : en un temps donn®, on recueille aujourd'hui in niment
plus d'information qu'il y a 20 ans. Cette circonstance a permis de multiplier les mesures
des sections excaces partielles et/ou di®grentielles en §nergie et/ou en angle.

Nous terminons ce paragraphe en recensant les sections excaces couramment mesurges
- ce qui nous permettra de prgciser le sens des quali catifs "partielles” ou 'di®®rengsl
gue nous venons d'utiliser. La section excace totale intggrge d'ionisation simple, notge
¥4 (E) est proportionnelle au nombre d'ionsHe™ produits. La section etcace partielle
intBgrée d'ionisation simple laissant liortHe* dans le niveaun, notge ¥ (E), est pro-
portionnelle au nombre d'ionsHe* produits dans le niveaun. La section e+cace totale
di®grentielle en angle d'ionisation simple, notf#¥4 =d-, est proportionnelle au nombre
d'glectrons mis dans l'angle solidé- suite p une ionisation simple deHe. Son homo-
logue partielle, not®ed¥; =d-, est proportionnelle au nombre d'glectrons #mis dans I'angle
solide d- suite g l'ionisation simple de He laissant l'ion rgsiduel dans I'gtatn. Compte
tenu du caractgre dipolaire de l'interaction entre I'atome et le rayonnement, les sections
excaces di®grentielles sont religes aux sections excaces totales par

0%, (E) _ %, (E)”
d 4
dans le cas d'un rayonnement polarisg lingairement - des relations similaires peuvent
@tre obtenues dans les autres cas de polarisation. Igidgsigne I'angle entre la direction
d'emission de I'glectron et le vecteur polarisation du rayonnement. On voit g partir de
(1.1) que deux mesures de la section excace di®grentielle pour deux angles di®grents sont

sutsants pour obtenir la section etcace totale%{n) et le parampetre d'asymﬁtrie_(*n), et
donc pour reconstituer la section di®grentielle p tout angle.

,

1+, (E)P2(cosp) (1.1)
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Le processus plus complexe de double ionisation est traditionnellement §tudi§ en me-
surant la section excace intggrgé&4* (E) (ICS pour Integrated Cross Section), la sec-
tion extcace di®grentielle par rapport p I'Bnergie d'un ®lectrod¥:* (E)=dE;, ou sec-
tion excace simplement di®grentielle (SDCS pour Singly Di®erential Cross Section), la
section di®®rentielle par rapport p I'gnergie et p la direction d'&mission d'un lectron
d’¥%4* (E)=(dE.d- ;) (DDCS pour Doubly Di®erential Cross Section), et en n la section
excace di®®rentielle par rapport p I'énergie d'un §lectron et aux directions d'gmission
de chacund®¥* (E)=(dE;d- ;- ,) (TDCS pour Triply Di®erential Cross Section). Notons
gue la DDCS peut s'exprimer en fonction de la SDCS et d'un paramgtre d'asym$trie, en
parfaite analogie avec le cas de l'ionisation simple. On a en e®et

¥+ (E) 1 d%* (E)
dEd-, 4% dE,
Ces d® nitions ®tant pos®es, nous pourrons prsenter clairement, dans la suite du ittegp

le type de rgsultats exp®rimentaux disponibles pour caract®riser chacun des processus
®tudi®s.

1+ " (E;E1)Py(cosp) : (1.2)

1.3 Le continuum simple avec excitation de He

Nous commenxons par ce processus parce qu'il est permis dans tout le domaine d'§ner-
gie que nous ®tudions, au-dessous du seuil de double ionisation op il entre en comp®tition
avec la double excitation, comme au-dessus du seuil op il concurrence l'ionisation double.

1.3.1 Etudes exp@rimentales

Les exp®riences rgalisges ont toutes un outil commun : une source de rayonnement UV
accordable, en ggn®ral une source synchrotron. Elles di®grent par le type d'analyse-appl
guge A la voie de sortie. Une premigre catggorie dgtecte les ions et nous fournit la section
etcace totale intggrée¥s (! ) dans un vaste domaine d'gnergie de photon [2]. Les autres
exp®riences utilisent di®grents spectromptres d'glectrons. Certains auteurs s'intgresgent
la distribution angulaire des ®lectrons §mis : ils dgnombrent les ®lectronsigdans une
direction donn®e et en d&duisent le paramgtre d'asym®trié pour des §nergies de photon
choisies. La spectrom®trie des ®lectrons dglivre non seulement une information arigula
mais une information gnerg®gtique. Celle-ci permet notamment, par conservation de I'gner-
gie, de remonter au niveawn de l'ion puisqueE. = ! j I, ou E. d&signe I'Bnergie de
I'Blectron,! celle du photon, etl ;' le n-igme seuil d'ionisation simple. Cette proprigt$ est
mise p pro t pour mesurer des sections excaces et des paramptres d'asym®trie padiels
et . Selon que I'on xe I'Bnergie du photo§lectron en balayant celle du photon, ou qu'au
contraire on balaie I'Bnergie du photoglectron p #nergie de photon xe, ou qu'en n on fasse
varier ces deux §nergies tout en maintenant leur di®grence constante, on obtient di®Brent
types de spectres qui §clairent des aspects di®grents du processus d'ionisation-excitation.
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1. Le premier groupe est constitug des exp®riences de spectroscopie des ®lectrons de
seuil [3{6]. Dans ce type d'exp®riences, on fait varier I'gnergie de la source de pho-
tons et on collecte sur le spectrompgtre des ®lectrons d'§nergie cingtique quasi nulle
c'est-p-dire variant de 0 p quelques meV compte tenu de la rgsolution en §nergie
du dgtecteur. On mesure alors, pour des §nergies de photomfgrieures gl ** |, les
sections excaces d'ionisation-excitation au seuds (I ;). Plus exactement, on me-
sure ces sections tant que la distanag 2 entre niveaux de l'ion est supgrieure p la
résolution nergBtique exp®rimentale, ce qui sera veri § typiqguement poug 10.

Pour des ®nergies de photorlg, <! <1 **, la rgsolution expgrimentale va g&n®-
ralement &tre insutsante pour rgsoudre les pics associ®s aux di®grents niveaux de
Ilon. On mesurera en fait une moyenne de ces pics pondgrge par la densitg§ d'gtats
soit % (15 )dn=dl; . Au-dessus del ™", on accgdera p la SDCS pour un partage
d'gnergie extreme entre les deux ®lectrons, un gtant mis avec une §nergike,nul
soit dg/él (Ey =0;E, =" j I™). Ce type d'exp®rience permet d'§tudier la conti-
nuit® entre l'ionisation-excitation et l'ionisation double au passage du seuil de ddaeb
ionisation. Nous y reviendrons au chapitre 5.

2. Dans le deuxigme groupe, I'Bnergie de la source de rayonnement est x®e (g une
valeur inf@rieure ou sup®rieure ™" ) et I'Bnergie du photoglectron dgtect® varie.
C'est la spectroscopie de photoglectrons satellites [2, 7{11]. On mesure les sections
excaces¥(! ) pour une §nergié de photon donn®e; on les normalise ggngralement
A ¥ pour obtenir le rapport %, =%. Ce rapport de la section excace d'ionisation
simple avec excitation p la section excace d'ionisation simple sans excitation peut
etre extrapol® an in ni pour I'Bnergie de photon considgrge. Ces exp®riences peuvent
étre faites en recueillant une information angulaire : dans ce cas, elles donnent accgs
aux paramptres d'asym®trie ,(! ). L'Btude des populations relatives de ces di®grents
canaux, celle de leurs distributions angulaires, renseignent sur la dynamique corrglge
de la paire d'glectrons comme nous le verrons au chapitre 4.

3. Le troisipme groupe est constitug d'gtudes exp®rimentales ou I'Bnergie de photon
I et I'Bnergie du photo®lectron d®tect® varient conjointement, leur di®grence §tan
maintenue constante, ce qui revient p xer I'énergie de l'ion. On mesure alors les
sections excaces partielle®s (! ) et, si 'on a accgs p une information angulaire, les
paramgtres d'asym®trie ,(! ) en fonction de! dans une large plage de valeurs. Ces
exp®riences apportent gnormgment p I'Btude des §tats doublement excitgs comme
nous le verrons dans le paragraphe 1.4.3 et au chapitre 7.

1.3.2 Etudes th§oriques

La description du continuum simple avec excitation ne pose pas de problgme particu-
lier. La raison est que I'on connaft la forme g&n®rale de la solution exacte dans la rggion
asymptotique : elle se dgcompose en une superposition de fonctions rgguligre et irgguli
de Coulomb. Le processus d'ionisation-excitation peut donc etre §tudi§ par les mgthodes
standard de thgorie des collisions qui exploitent la proprit® que nous venons de rappeler.
A courte distance, ces mg&thodes utilisent un dgveloppement close-coupling de la fonction
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d'onde. La m§thode close-coupling consiste p dgvelopper la fonction d'onde du systgme
(®lectron + cible) sur une base de fonctions produits d'une fonction connue relative p la
cible et d'une fonction relative p I'Blectron gu'il s'agit de dgterminer. L'§quain de Schir-
dinger prend alors la forme d'un systeme d'gquations aux dgrivges partielles couplges dont
les inconnues sont les fonctions qui dgcrivent I'glectron laissant derrigre lui I'ion ddfun

des ®tats considgrgs dans le dgveloppement close-coupling. Le terme close-coupling vient
de ce gu'initialement, on limitait autant qu'il §tait possible le nombre d'gtats dda cible
inclus dans le dgveloppement. Typiquement, on se restreignait aux quelques $tats de la
cible susceptibles d'etre excitgs dans le processus collisionnel. Plus tard, avec le df#velo
pement des ressources informatiques, il est devenu possible d'§tendre ces dgveloppements
de manigre considgrable. Il est maintenant courant, pour dgcrire les §tats du continuum
simple avec excitation, par exemple, de prendre en compte dans le dgveloppement de la
fonction d'onde non seulement tous les gtats excitgs de l'ion rgsiduel accessibles p I'EBnergie
considgrge, mais aussi des pseudo-ftats p un glectron d'&nergie nggative ou positive
des %tats ligs p deux ®lectrons. L'inclusion de ces canaux supplgmentaires, qui ne peuven
pas etre associ®s individuellement p un processus physique particulier, permet d'accglgrer
la convergence numgrique, de simuler les corrglations glectroniques p courte distdace,
polarisation p grande distance, et le couplage avec des %tats doublement excitgs ea kav
double continuum selon que I'gnergie considgrge est infgrieure ou sup®rieure anpeite

de double ionisationl ** . Nous pouvons citer une s®rie de mgthodes sophistiquges qui
rglevent de ce schma ggn®ral mais qui se dgmarquent les unes des autres par le choix de
coordonnges et de reprgsentations ou par la mgthode employ®e pour raccorder la fonction
d'onde p distance p nie p sa solution asymptotique. Il s'agit entre autre des mgthodes
HyperSpherical Close-CouplingHSCC) [12], Convergent Close-CouplingCCC) [13] et
R-Matrix [14].

1.4 Etats doublement excitis

1.4.1 Premigres observations et interpr§tations

Les premigres observations des gtats doublement excitgs sont dues g Madden et Codling
[15]. En dirigeant un rayonnement synchrotron sur I'Btat fondamentatS® de I'atome
d'hglium, ils ont observg dans leur spectre d'absorption trois sries d'§taR° (favoris®s
par les rggles de stlection dipolaires), d'intensitgs di®grentes, convergeant veseud
d'ionisation N = 2. Or, le modgle des particules indgpendantes pr&disait trois sgries
d'®gale intensitg : 2np, 2pns et 2pnd. La di®grence dans les intensitgs des sgries du
spectre enregistrg ®tait donc la signature des corrglations glectroniques nggligges le
modgle des particules indgpendantes. Par cons®quent, les pridictions th§oriques sur les
positions des rgsonances des deux s®&ries dominantes observges ®taient $galemeaesrron

Cooperet al. [16] proposgrent une explication basge sur le fait que les gtats () P°,
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qui sont dggBn®res dans le modele p particules indgpendantes, sont fortement eopglff]
I'interaction §lectron-glectron Ery,. lIs sugg®rgrent les combinaisons lingaires suivantes

(sp;2n+) = p%(anp+2pns); (1.33)
(sp;2nj ) = P%(anpi 2pns) ; (1.3b)
(2p;nd) = 2pnd; (1.3¢c)

qui diagonalisent Er;, dans le sous-espace concern®. En analysant la structure de ces
fonctions d'onde, ils ®tablirent que la s®riesp;2n+) [( sp;2n;j )] correspondait g un mou-
vement en phase [en opposition de phase] des deux §lectrons. Les fonctisp2ii+),
contrairement aux fonctions 6p;2nj ), avaient donc une amplitude non nulle pour des
con gurations ou les deux ®lectrons sont proches du noyau. Il en rgsultait donc un recou-
vrement important entre I'tat initial et les gtats de la sgrie §p;2n+), qui s'atrmait donc
comme la plus intense. Les calculs bas®s sur sur ces combinaisons lingaires permettent de
retrouver approximativement les positions des rgsonances observges exp®rimentatemen
Cependant, ils restent nganmoins bas®s sur I'nypothgse que la rgpulsion biglectr@niqu
peut étre traitBe au premier ordre de perturbation. Or, on sait que dans le cas de I'atome
d'hglium, ou la charge du noyau est comparable g celle de I'glectron, cette hypothmse
pourra pas s'Btendre aux ®tats doublement excitgs §levgs. En dgpit de cette limite- prq
visible, cette approche fournit un schma de classi cation trgs utile, qui a $t¢ ftaret
systBmatis§ par d'autres auteurs comme nous le verrons au paragraphe suivant.

1.4.2 Les di®&rentes classi cations des §tats doublement excit§s

Pour dgcrire les ®tats doublement excitgs, Herriakt al. [17] utilisent les proprigtgs
du groupe de symetrieSO(4). gn se plasant dans une symgtri€** L* ils obtiennent la
représentation NnKT ; 25*1L* | qui diagonalise approximativement lg terme de rgpulsion
®lectronique dans le sous espace des $tats sphgrighesn’ ,; 2S*1L" | soit

- 1® X 1® 1
NnKT : 28+1L/4 = N‘ln‘z; 28+1L/4 DKTL/4 . (14)
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Les conditions de non nullitg du symbolej9[18] dans I'expression d®{T"* imposent
que

T
K

0;1;:::;min(L;N j 1) (1.6a)
...... (16b)
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Precisons que cette classi cation se rgvele plus adapt®e pour des §tats doublement excitgs
n = N puisque dans ce caK et T deviennent des nombres quantiques guasi-exacts.
Pour les ®tats'P° T ne prend que deux valeurs possibles : 0 et 1. Par consgquent,
pour un seuil d'ionisationN donn®, il y a N | 1 di®grentes skries de Rydberg. Nous
noterons un ®tat doublement excit® paN (K;T), pour dgsigner le ketNnKT ; 1P°i.
Cette nouvelle classi cation des ®§tats doublement excitgs a permis une avanctalvet
dans la comprghension des atomes p deux §lectrons. Elle est d'ailleurs la classi cation la
plus utilisge actuellement. L'interprgtation physique des nouveaux nombres quantegK

et T n'apparatt clairement que dans la limiten ! 1 . Le calcul de la valeur moyenne de
l'angle mutuel py, des deux ®lectrons est particuligrement ®clairant. En e®et, nous avons
dans cette limite

PNNKT jcospuz JNNKT i = % : (1.7)

En d'autres termes,K mesure la valeur moyenne de cpg quand un des ®lectrons est
tres excitg @ A N), c'est-p-dire la corrglation angulaire entre les deux ®lectrons. Ainsi,
pour les gtatsK > 0, les deux glectrons se trouvent de part et d'autre du noyau, tandis
gue pour les gtatK < 0, les deux ®lectrons sont du méme co6t®. Il en rgsulte que, pfus
est grand, plus il est facile pour deux ®lectrons de s'approcher simultangment du noyau, et
plus le recouvrement avec les niveaux de¢ infgrieur est favorisg. Par consgquent, I'auto-
ionisation est favorisge pour les ®tats de grande valeur He Cette interprtation du
nombre quantiqueK n'est cependant pas complete, ®tant donn® qu'il n'est un bon nombre
guantique que pouN = n. Quant au nombre quantiquer, il correspond @ la projection du
moment angulaire de I'glectron de la couche interne sur la direction de I'Glectron externe.
Tres récemment, Themeligt al. [19] ont montrg que le nombre quantiqué = Nj Kj 1
caractgrisait mieux les gtats doublement excitgs que le nhombre quantiggielui-méme,

en particulier quand N cro®t ou quand les excitations dues aux corrglations deviennent
importantes.

La classi cation d'Herrick ne fournit aucune information sur les corrglations radiales
des ®lectrons. Elle a donc a €t compl®&t®e plus tard par Lin [20] qui a introduit un nouveau
nombre quantiqueA appel® nombre quantique de corrglation radiale. Pour cela, il s'est
intBress® pa la structure nodale de la fonction d'onde par rapport p I'angle hypersph@eiq
® = arctan(r,=ry), r; ®tant la coordonnge radiale de I'Blectron La valeur particuligre
® = Y44 correspond a la situation oy les deux ®lectrons se trouvent p §gale distance du
noyau. Si la fonction d'onde est sym®trique par rapport @ = %4, alorsA = +1. Si, par
contre, elle est antisym®trique par rapport g = Y44, alorsA = j 1. Pour des fonctions
d'onde ni sym®triques ni antisym®triquesA = 0.

Dans les annges 90, une autre classi cation, inspirge de I'approximation adiabatique de
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Born-Oppenheimer en Physique Mol®culaire, a §t§ introduite par Feagin et Briggs [21¢s
auteurs utilisent un rgfgrentiel "molgculaire” li§ au systemee{ He™ ; €) en d§ nissant
les coordonn®es sphfdales

2% N, (1.8a)

= f2i (1.8b)

our est la distance §lectron-glectron = !jir 20 Liy 1j. Ces coordonnges sont compl§tges
par I'angle ' qui rgpere l'orientation du plan form® par les trois particules autour de
I'axe interglectronique par rapport p 'une de ses positions choisie comme origine. €ett
classi cation dite "mol®culaire" est bas®e sur le fait que, dans I'approximation oy on trait
la variable r adiabatiquement, le hamiltonien p deux centres (lifs aux deux ®lectrons)
est s§parable dans le systeme de coordonn®es spl@ies. Cette s®parabilitf conduit p
introduire de nouveaux nombres quantiques_, n. ; qui dgnombrent le nombre de n¥uds
des fonctions d'onde solutions des §quations eret ! respectivement, etm qui reprgsente

le nombre quantique angulaire correspondant p la projection du moment angulaire total
sur l'axe interglectronique. lls sont religs aux nombres quantiquis, T et A par [21]

n = %(Ni KiliT)

[n.=2] = %(N +Kijli T (1.9)
m =T

Gouy" = A

La notation [n. =2] dgsigne la partie entigre de. =2.

Revenons sur le spectre de la gure (1.1). Nous venons de montrer que les §tats dou-
blement excit®s peuvent étre caractgrisks par la classi cation d'Herrick, ou de faxon gqui
valente par celle de Feagin et Briggs. Cependant, ces classi cations d§crivent trgs bien
les ®tats autoionisants convergeant jusqu'au quatrigme seuil d'ionisation simplepartir
du seuilN =5, les premiers membres des s®ries principales convergeant vers un $euil
donn® se recouvrent avec les membres degrands des s®ries convergeant vers le seuil
N j 1. C'est pourquoi ils perturbent les s§ries en question, ce qui justi e qu'on les quali e
de 'perturbers”. Ces interactions entre les §tats doublement excitgs deviennent de plus en
plus importantes au fur et p mesure que I'on se rapproche du seuil de double ionisation, fai-
sant apparaftre ainsi un rggime chaotique caractgris§ par des °uctuations d'Esios [22].
Cette rggion d'®nergie fait actuellement I'objet de nombreuses ®tudes th§oriques [2R{24

Dans ce m&moire, nous utiliserons la classi cation d'Herrick pour caractgriser les $tats
doublement excit§s.
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1.4.3 Les §tudes exp@rimentales

Jusque dans les annges 90, les §tudes exp®rimentales des ®tats doublement excitgs de
He portaient essentiellement sur les s%ries de Rydberg convergeant vers le ¢uit 2
[15,25,26] et sur les premiers membres des sgries princip@lesl; K = N 2 convergeant
vers un seuil d'ionisationN - 5 [26{30]. Ces s®ries ®tant observges dans les sections
excaces totales de photoabsorptio®zou de photoionisation¥s .

L'avenement des sources de rayonnement synchrotron de troisigme g®n®ration et le
dgveloppement de monochromateurs p haute rgsolution dgdifs p ces sourceseomti
d'obtenir ces sections excaces d'ionisation avec une prgcision renouvellge. Par ailleurs, le
dgveloppement des spectromgtres d'§lectrons a stimulg les mesures des sections etcaces
partielles et di®grentielles, comme nous lI'avons signal® en 1.2. Pour observer les §tats
blement excit®s qui convergent vers un selil donn®, on rgalise des exp®riences ou l'on
fait varier I'Bnergie! du rayonnement incident sous ce seuil, et on dgtecte les ®lectrons
Bject®s avec I'Bnergiej 17, n <N . Le signal mesurg reprgsente alors soit les sections ef-
“caces partielles intBgrée%s (! ) soit les sections excaces partielles di®®rentiellé®; =d-,
selon que l'on a ou pas accgs p une information angulaire. A l'aide de ces techniques,
on a alors mesur®4[31], et les sections excaces partielles totales et di®®rentielles dans
lesquelles les gtats autoionisants se manifestent plus distinctement que dans les sections
excaces totales de photoabsorptiodou de photoionisation¥s . Les rgsonances double-
ment excitges jusqu'au seuil d'ionisatioN = 9 [32, 33] et jusqu'au seuilN = 13 [34]
ont pu alors &tre observies dans les spectres des sections excaces tc¥ales partielles
¥ d'ionisation laissant I'ion rgsiduelHe™ dans un §tatn <N donn®. Le groupe de [33]

a Berlin s'est en outre intBress® aux spectres des paramptres d'asym§ttieet |, dans
lesquels il a not® la manifestation spectaculaire des ®tats doublement excitgs. Quelques
annges plus tot, ces mesures avaient §t§ faites mais gtaient limitges p la n§djfnergie
inf@rieure pl; [35].

Tres récemment, les §tats doublement excitgs ont $t® observgs non pas par autoionisa-
tion vers le continuum simple avec ou sans excitation mais par voie de °uorescence [36,37].
Dans cette cat®gorie d'expgriences, on dgtecte le rayonnement VUV produit par dgsexci-
tation de I'gtat doublement excitg vers un §tat de basse §nergie, en g&nt®ral I'§tat éond
mental. Les sections excaces partielles peuvent étre obtenues par une analyse du rayon-
nement de °uorescence. Une telle analyse permet de fournir des informations aussi bien
sur le nombre quantique principalN que sur le moment angulaire de de I'gtat excit§.

Ce qui se prsente comme un avantage comparg aux techniques dgcrites plus haut compte
tenu de la dgg®n®rescence des sous-nivebliux Des sections excaces partielle®y- ont
®t® mesurges et ont permis d'observer de nouvelles s®ries de Rydberg.
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1.4.4 Les §tudes numgriques

Un tres grand nombre d'investigations numgriques des %tats doublement excitgs a per-
mis d'am®liorer notre comprghension des corrglations ®lectroniques dans les systgmes p
deux ®lectrons. Ces investigations consistent, dans la majoritg des cas, en un calcul direct
des rgsonances en diagonalisant un hamiltonien p deux ®lectrons transform§ dans une
base de fonctiond. 2 donnge. La transformation employ®e est la rotation complexe [38,39]
qui s'est rgveIge particuligrement adaptge p divers systgmes atomiques dont les §éat
couplgs au continuum. Cette technique permet d'utiliser des mgthodes dgdiges aux Btats
lifs pour calculer les positions, les largeurs et les fonctions d'onde des §tats autoionisants
ainsi que les sections excaces totales d'ionisation.

Fig. 1.2 { Valeurs propres du hamiltonien tourn§ dans le plan complexe.

Im(E)
I' I, Iy Re(Ez
‘0 0y 040\ /29

La rotation complexe est rgalisge en e®ectuant les op®rations r exp(p) et p !
pexp(j in) [39], ou I'angle de rotationp est quelconque. Le hamiltonien tourn® rgsultant
n'est plus hermitique mais complexe sym®trique avec des valeurs propres complexes. Ce
qui signi e que les proprigt®s du continuum sont reprgsentges par une base discrgte. Pour
M- Ya2, le spectre du houveau hamiltonien possgde les proprigtgs suivantes [40] qui sont
illustrges dans le plan complexe par la gure (1.2) :

{ les §nergies des %tats lifs sont identiques p celles du hamiltonien non tourn§. Elles
sont donc rgelles et ne dgpendent pas de elles sont reprgsentges par des cercles
pleins sur la gure (1.2);

{ les seuils d'ionisation simple sont identiques donc §galement rgels et indgpendants
de W Ils sont indiqu®s parl §, sur la “gure (1.2);

{ les continua sont tourngs dej 2u p partir de chaque seuil d'ionisation simple par
rapport p l'axe de la partie rgelle; ils sont represent§s par des lignes pointillges
parallgles sur la gure (1.2);

{ des valeurs propres complexds,.s apparaissent dans le demi-plan complexe infgrieur



1.5. LE DOUBLE CONTINUUM 23

des queu est plus grand qu&% argE.s. Ces valeurs propres complexes sont associges
aux paramgtres de rgsonance comrag,s = E; j ij =2, ouE, et j sont la position

et la largeur de la rgsonance respectivement. Elles sont reprgsentges par des cercles
vides. Le cercle en pointillg sur la gure (1.2) reprgsente une rgsonance qui reste
‘cach®e" pour lI'angle de rotation utilisge.

Cette m$thode a ®t% largement utilise par di®grents auteurs, les approches ne di®gran
gue par le choix des fonctions de la base. Tandis que Eloal. [39] utilisent des fonctions de
type Hylleraas, I'approche la plus aboutie repose sur une base de fonctions sturmiennes uti-
lisant les coordonnges pgrim§triques [23,41]. La base des fonctions sturmiennes a lagant
gu'elle conduit p des structures bandes de la reprgsentation matricielle du hamiltonien.
Avec les solutions du problgme (valeurs et vecteurs propres), les auteurs sont capables de
discuter de la structure spectrale du systgme atomique qu'ils §tudient, I'atome de I'n§-
lium par exemple, de son §tat fondamental jusqu'au domaine d'§nergie correspondant au
rgégime chaotique. lls peuvent en outre reconstituer les sections excaces totales en cal-
culant la matrice de transition entre les ®tats initial (en ggn®ral I'Btat fondameal) et
“nal du continuum simple, ce qui permet de valider toute I'approche par une comparaison
directe avec les spectres exp®rimentaux. Cependant, dans son ®tat actuel, la mgthode ne
fournit pas le paramptre d'asym®trie , ni les sections excaces partielles intggrées j ou
di®®rentielles (,,). C'est ®videmment regrettable puisque ces di®®rents spectres rgvglent
nombre de structures qui ne sont pas visibles dans la section excace totéde, comme
on I'a d§ja notg au paragraphe prgcgdent, et permettent donc une comparaison optimale
entre I'exp®rience et la th§orie.

1.5 Le double continuum

1.5.1 Etudes exp@rimentales

La troisigme partie du spectre déle comprend les §tats du double continuum couplgs
au continuum simple avec et sans excitation. La dynamique R trois corps dans cette rggio
d'gnergie a fait I'objet de nombreuses ®tudes expgrimentales par photoionisationHke
Comme dans les cas prgc®dents des §tats du continuum simple ou des §tats doublement
excitgs, les schmas expgrimentaux dgpendent des quantitgs que I'on veut mesurer. Si l'on
s'intBresse @ la section excace totale intggrge de double ionisation, il su+t de compter
les ionsHe** produits par absorption d'un photon d'gnergid >1 ** . Pour accgder p la
SDCS d® nie en 1.2, il faut analyser I'Bnergie des ®lectrons §mis qui permet de discerner
s'ils sont issus de l'ionisation simple ou d'une ionisation double. Pour accgder p la DDCS
une analyse angulaire est de plus ngcessaire. Pour accgder p la TDCS, il est ngcessaire
de dftecter deux particules en @ncidence, soit un glectron et l'iorHe** , soit les deux
®lectrons ionisgs. Ce qui revient au méme, §tant donn$ les lois de conservation de tfiner
et de lI'impulsion. Les premigres expgriences de ce type ont consistg p placer un analyseur
d'®lectron p un angle xe et p balayer un secteur angulaire aussi $tendu que possible avec
un second analyseur mobile [42].
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Les d®veloppements technologiques ont assur§ I'gvolution des spectromptres. On est
pass® des spectromptres de premigre ggn®ration dgcrits dans le paragraphe prgggden
des spectrompgtres de deuxigme ggn®ration. Ceux-ci permettent de dgnombrer toutes les
cadncidences qui se produisent entre un dgtecteur classique xe et un dgtecteur sensible en
position [43] qui recueille tous les §lectrons $mis dans un plan donn®. Puis, des spectro-
mgtres sophistiqu®s dits de troisigme ggn®ration ont fait leur apparition. lls pestient la
dgtection simultange de tous les §vEngments qui se produisent dans tout lI'espace ; c'est la
technigue COLTRIMS (COLd-Target Recoil-lon Momentum Spectroscopy) [44]. La com-
binaison de ce type de spectromgtre p une source de rayonnement synchrotron conduit g
des "exp®riences completes” ou tous les paramptres de I'gtat initial (I'Bnetgiet la polari-
sation du rayonnement incident) et de I'gtat nal (les vecteurs d'onde des deux §lectrons)
sont parfaitement dgtermin®gs. Dans ce cas, toutes les sections excaces sont accessibles :
les sections excaces di®grentielles en angle et en §nergie, et les sections excaces intggrges.

1.5.2 La probl§matique th§orique du double continuum

Nous avons vu que la description du continuum simple ne posait pas de ditcult§s ma-
jeures gtant donn® que la forme g®n®rale de la solution asymptotique du problemé §ta
connue. Par contre, dans le cas du double continuum, la solution ggngrale du problgme
asymptotique d® nie parr;!1 ,r,!1 , ourq etr, sont les distances glectron-noyau,
n'est pas connue. EFp e®et, quelle que soit la taille du systgme, mesurge par le rayon
hypersph®riqueR = ~ r? + r2, le problgme conserve sa nature 'a 3 corps" p cause de la
longue portge des interactions coulombiennes. La thgorie standard des collisions qui t®cri
correctement le continuum simple se rgvgle alors inadaptge. Elle a nganmoinsapi$i-
gqu®e p I'Btude du double continuum, par exemple, dans les mgthodes CCC (Convergent
Close-Coupling) [45] ou HSCC (Hyperspherical Close-Coupling) [12]. Dans ces m§thodes,
I'espace est divis en deux rggions et la solution exacte obtenue dans la rggion interne
est raccordge p la solution asymptotique par nature incorrecte. Les rgsultats ne seront
raisonnables que si le raccordement est e®ectug assez loin, en d'autres termes si la taille
de la rggion interne est trgs grande, et si I'on rgtablit 'Bquivalence des ®ent brisge
par la distinction ®lectron lig-®lectron du continuum. Nous ne nous attardons pas sur ces
techniques qui §vacuent la sp®ci citg du problgme physique rgel mais dont la carence a
orient§ les chercheurs vers des approches plus originales.

Sur un plan historique, I'approche de Wannier, bas®e sur l'analyse des ®quations clas-
siques du mouvement, a §t§ la premigre p produire des rgsultats quantitatifs sur le deubl
continuum [46]. Elle a eu une trgs forte in°uence sur le domaine. Nous d§veloppons cette
approche au paragraphe 1.5.3.

Une autre catggorie d'gtudes consiste p modgliser le comportement asymptotique par
un choix appropri§ de fonctions d'onde. Le fait que ces fonctions n'aient gugre de valeur
pour de petites tailles du systgme limite la portge de ces modgles qui ne peuvent donner
lieu p des prg&dictions quantitatives ables. Cependant, ces ®tudes ont permis d'analy-
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ser qualitativement les proprigt®s du double continuum. Un exemple de ces di®%rentes
approches sera dgcrit au paragraphe 1.5.4.

Pour nir, on distingue un dernier groupe d'investigations th§oriques qui s'a®ran-
chissent de la connaissance prgalable de la solution asymptotique du problgme du double
continuum. On verra au paragraphe 1.5.5 que c'est le cas des m§&thodes bas%es sur la rota-
tion complexe ou utilisant une propagation temporelle ou spatiale. Ces m&thodes s'avgrent
capables de reproduire quantitativement les rgsultats des mesures. Elles constituent donc
un possible substitut g I'exp®rience, illustrant ainsi la notion "d'exp®rience num§ue".

1.5.3 Th&orie de Wannier

En 1953, Wannier [46] s'intgresse p la dgpendance en §nergie de la section etcace
intggrée pour un processus de 'double fuite glectronique” op deux ®lectrons sont §ject®s
d'un c%aur ionique de charge, et ceci au voisinage du seuil de ce processus. Qu'il s'agisse
de l'ionisation par impact §lectronique ou de la double ionisation par photoabsorption,
ses conclusions sont identiques. Autrement dit, cette dgpendance ne tient pas compte du
mecanisme qui conduit g la double fuite. Il est §vident que cette dgpendance ne peut
s'gtablir que dans la rggion de I'espace op le potentiel d'interaction coulombieramgre les
trois particules est infgrieur ou §gal p cet excgs d'gnergie. Ce potentiel a pour expression
en coordonnges hypersph®riques

1 z z 1
V(R;®; o) = = i

— + p . X 1.10
R 'cos®' sin® "1; sin2®cosw, (1.10)

. P——— :
OouR est le rayon hypersph®rique donn§ p& = r2 + r3, et ® = arctan r,=r; est dgsigng
comme l'angle de corrglation radiale. Comme le potenti¥l est en ER, lorsqueE est trgs
faible, c'est donc la rggion ojR est trgs grand, et par consgquent trgs faible §galement,
qui est dgterminante du point de vue de la dgpendance &ndes grandeurs physiques.
Dans cette rggion, ou le potentiel varie trgs lentement avét, on peut alors traiter le
probleme de manigre classique et c'est ce qu'a fait Wannier. Il a ainsi obtenu la loi de
seuil pour la section excace de double ionisation
¥t = CE™; (2.112)
3 .
avecm = % P (A0Qz i 9)9=(4Z i 1)ij 1 . Cette loi a §t® con rmEe exp®rimentalement
20 ans plus tard [3]. Les idges de Wannier ne se limitent pas p I'Bquation (1.11). La b®aut
de sa thgorie rgside davantage dans la rgvglation du rble cl¢ que joue une g&mmn]
particuligre du systgme R trois corps form® du c%ur ionique et de deux ®lectrons. Pour
mettre en ®vidence cette gBom®trie, analysons le potentiel (1.10) repr&sent§ sur lae gu

(1.3) dans le cas de I'atome de I'n®liumZ( = 2) pour R =10 u.a., en fonction de® et de
Ma2.

Pour cela, considgrons une coupe de la surface reprgsent®e sur la gure (1.34£n
constant, en particulier enpy, = ¥ La courbe obtenue prgsente une barrigre qui culmine en
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Fig. 1.3 { Potentiel coulombien g trois corps en coordonnges sphgriques en fonctio®de
et Pyo.

®= Y44 et deux puits attractifs in nis en ® = 0 et ¥%=2. Les puits deviennent plus ®troits
quand R devient plus grand. lls correspondent p des situations physiques BUA r, ou
inversement, c'est-p-dire un des ®lectrons est proche du c%ur ionique tandis que l'autre
en est trgs ®loign®, ou rgciproquement. Cette situation correspond physiquement p une
ionisation simple. D'un autre cot®, quandR cro®t, le sommet de la barrigre tend vers 0 et
celle-ci s'aplatit si bien qu'on obtient un plateau qui correspond g, et r, grands.

Nous avons alors une position d'gquilibre instable ed= ¥4. Ceci veut dire que pour
de petites valeurs deR, la barrigre est pentue de sorte que la durge de vie de I'gtat p deux
®lectrons y est trgs courte; un des ®lectrons va ainsi se retrouver trgs rapidement dans
un des puits in nis localisgs e® = 0 ou en ® = ¥%=22. Pour de grandes valeurs dB par
contre, la paire d'§lectrons arrive p se stabiliser sur le plateau central pendant un temps
relativement long, voire in ni. A partir de cette analyse qualitative, on peut d&jgrgvoir
gue la simple ionisation est le processus dominant.

Considgrons maintenant un autre plan de coupe, cette foisBaconstant, en particulier
®= Y22 qui correspond R la "créte de Wannier". La section obtenue prgsente des barrigres
in nies en o = 0 et 2% qui correspondent p la divergence de la rgpulsion §lectron-
®lectron. Entre ces deux barrigres, on remarque une position d'gquilibre stableuern= %

Au regard de la gure (1.3), le potentiel coulombien g xe en fonction de® et de iy, a
la forme d'une selle de cheval op les puits in nis e®E 0; o = YY) et (®= Va2, o = %)
correspondent aux §triers et les barrigres in nie®E= Ya4; Yy, = 0) et (®= Yadd; Yy, = 2%)
aux pommeaux. La ligne joignant les barrigres in nies croise la créte de Wannier en un
point d'gquilibre (® = Y44, 4 = %) stable par rapport gy, mais instable par rapport®
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qui joue un trgs grand réle dans la double ionisation. Cette con guration correspond R la
gBometrie ou les deux glectrons sont g §gale distance et de part et d'autre du c%aur ionique
laquelle minimise la rgpulsion biglectronique. Les deux glectrons, dgcritdestiivement,
auront tendance p s'§chapper de l'attraction du noyau s'ils arrivent g se maintenir sur
la créte de Wannier® = ¥4 au lieu de tomber dans les puits. On comprend aisgment
gue la double ionisation n'est assurge que pour de grandes valeurfkdaeour lesquelles le
plateau est large, et donc plus stable.

La gBom®trie particuligre que nous venons de mettre en ®vidence a inspirg plusieu
thgories qui se rgclament de Wannier. Elles s'intgressent p la dynamique des §lestdu
double continuum au voisinage du point selle. Nous pouvons citer les thgories semiclas-
siques [47{49] ou les thgories quantiques [50]. Elles apportent des informations qualres
sur la rgpartition de I'exces d'gnergie entre les deux glectrons et sur la direction d'gmissio
de ceux-ci.

1.5.4 Construction des solutions analytiques approch§es dans la
rgion asymptotique

Nous prgsentons dans ce paragraphe la m§thode 3C (Three Coulomb wave functions)
qui rentre dans la classe des m&thodes qui modglisent la solution du problgme asympto-
tigue. Cette mgthode, introduite par Brauner, Briggs et Klar [51], dgcrit de manigre trgs
simple le problgme asymptotique du double continuum. Elle est basge sur l'idge physiqu
gue la nature p trois corps du problgme, qui s'ancre dans I'ggale importance des inter-
actions ®lectron 1 - noyau, ®lectron 2 - noyau et glectron - glectron, sera bien expamf
par une fonction d'onde o ces trois interactions seront traitges sur un pied d'ggalitfarP
cons®quent, la solution asymptotique s'gcrit comme un produit de trois fonctions d'onde
coulombiennes dont chacune est assocife p une paire de particules en interaction, d'ou
son nom de m%thode 3C. Chaque fonction dgpend d'une charge e®ective qui peut &tre
ajust®e pour prendre en compte les e®ets d'Bcrantage dus g la particule "Btranggre” p la
paire concernge. Ces fonctions, dgduites d'arguments physiques trgs qualitatifs, censti
tuent des solutions approch®es du problgme dans certaines rggions de l'espace ou l'une au
moins des distances interparticulaires est grande. A cause de ce caractgre approch®, les
rgsultats obtenus au moyen de ces mgthodes dgpendent de la jauge dans laquelle I'Bqua-
tion de Schiddinger est rgsolue. Cependant, p dgfaut d'etre des m$thodes predictives, ces
methodes se prgsentent comme des outils d'analyse qualitative des proprigtés du aoubl
continuum. Elles ont permis, par exemple, d'gtudier le réle de chacune des interactiales
paire dans la dynamique du systgme g trois corps.
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1.5.5 Construction num@rique de la solution physique dans tout
I'espace

La m§thode ECS (External Complex Scaling)

La mgthode ECS [52], appliquge g la photoionisation double de, calcule la fonction
d'onde de I'tat atteint par I'atome aprgs absorption d'un photon. Celle-ci est solution
d'une ®quation de Schidinger stationnaire comportant un terme source et satisfait une
condition asymptotique d'onde sortante. Grace p une rotation complexe des coordonnges
des ®lectrons dans la rggion extgrieure, l'information minimale sur la solution asyioyp
tigue que reprgsente cette condition s'avgre sutsante pour dgterminer la solution. La
m®thode ne requiert donc pas la connaissance prgalable de la solution asymptotique. La
rotation complexe ext®rieure consiste p red® nir les coordonnges radiales des gtectro
comme 8 _

< I Siri <rp
r= (1.12)
ro+(rii ro)exp(iA) siri, ro;

aveci = 1;2 et A qui peut prendre n'importe quelle valeur de 0 @ Cette op®ration de
rotation complexe permet que la condition asymptotique d'ondes sortante™ (aveck >

0) appliquge p la fonction d'onde se ramgne p une exponentielle dgcroissarftgi ro)snA

a partir de ro sans toutefois altgrer le comportement pour, <r o, dans la rggion interne.

On peut alors imposer g la fonction d'onde de s'annuler en= ra ; ce qui xe la taille de

la bote dans laquelle les auteurs rgsolvent I'Bquation de Stlinger assocife au problgme

du double continuum. Cette rgsolution utilise une reprgsentation mixte de la fonction
d'onde, dont la dgpendance angulaire est dgvelopp®e sur la base des harmoniques bipolaires
sph®riques tandis que sa dgpendance radiale est reprgsentge sur une grille radiale p deux
dimensions. Le systgme d'gquations qui en dgcoule est de dimension trgs §levge (diel'or

de 1), c'est la raison pour laquelle les auteurs ont recours p des ordinateurs massivement
parallgles. Ceux-ci, nBanmoins, ne leur permettent tout de méme pas de dgpasser la valeur
ro = 200 u.a. Les sections excaces sont obtenues g partir de calculs des °ux de la fonction
d'onde p travers une hypersphgre de rayan< r o ou par projection de celle-ci sur des
fonctions d'onde dgcrivant deux §lectrons libres. La lourdeur num®grique de cett&timode

la rend trgs dgpendante des performances des ordinateurs qui, en dernier lieu, dgterrhinen
ses limites. Avec les ressources actuelles, elle dgcrit parfaitement le double continuum de
guelques centaines d'eV g quelques eV au-dessus du seuil de double ionisation, mais se
rgvele incapable de s'approcher davantage de celui-ci. Toutefois, cette limitatia §t§
repouss®e par d'autres auteurs en lui associant une technique de propagation [53].

La m§thode TDCC (Time Dependent Close-Coupling)

La m%#thode TDCC [54] contourne la dixcultg life aux conditions asymptotiques en
adoptant une dgmarche d&pendante du temps. Les auteurs rgsolvent I'Bquation de &chr
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dinger dgpendante du temps pour un atome initialement dans son §tat fondamental, et
qui se met p Bvoluer p partir de l'instant = 0 sous I'e®et de son couplage dipolaire
avec le rayonnement excitateur. La fonction d'onde du systgme est dgcomposge dans la
base des harmoniques bipolaires et sur une grille radiale p deux dimensions comme dans
la m&thode ECS. Cette propagation temporelle est faite numgriquement et se termine
guand le paquet d'onde arrive aux limites de la grille radiale p deux dimensions d'une
extension d'environ 100 u.a (ou plus exactement avant d'atteindre ces limites pour §vi-
ter une rg°exion non physique). A cette distance, il est dixcile de considgrer que I'on se
trouve dans la rggion asymptotique ; ce qui constitue un prgjudice pour une telle mgthode
Les sections excaces sont obtenues par projection de la fonction g l'instant nal sur des
fonctions asymptotiques approchges. Ce qui rend les rgsultats dgpendant du choix des
fonctions asymptotiques. Cet aspect peut etre considgrgé comme une faiblesse de la m$§-
thode p laquelle il faut ajouter sa grosse consommation de ressources numgriques. Elle a
nganmoins montrg une remarquable capacit® p rendre compte des rgsultats exEtsmx

les plus varigs.

La m$thode H RM-SOW

Nous terminons cette revue des m§thoded initio par la mgthode HRM-SOW [55]
que nous utilisons pour ce travail de thgse. Celle-ci résoud la m&me ®quation dedslthr
ger stationnaire et inhomoggne que la mgthode ECS, mais en combinant une technique
R -matrice avec l'approche semiclassique utilisge dans la mgthode EWRM (Extended Wan-
nier Ridge Model) [49]. Elle rgsoud le problgme des conditions asymptotiques en propa-
geant dans l'espace la fonction d'onde d§crivant I'Btat nal d'Energe. Elle ne gure ici
gue pour mgmoire car nous la prgsentons en dgtail au chapitre 2.

1.6 Vers une description th§orique uni e de tous les
§tats diexcitis

La brgve revue ci-dessus fait apparadtre une certaine "sp®cialisation” des m&thodes
thgoriques disponibles, qui sont souvent dgdites p I'Gtude d'une partie sp®@ glu
spectre, celle qui est situge au-dessous du seuil de double ionisation, par exemple, ou
bien celle qui est situge au-dessus. Il va de soi que de nombreux groupes s'e®orcent de
d®passer cette spgcialisation relative. Ainsi, les mgthodes collisionnelles les plus sophisti
gu®es, qui produisent des sections excaces d'ionisation simple trgs prgcises, peuvent étre
considgrges comme des outils d'§tude des ®tats doublement excitgs : en e®et, une analyse
des spectres des sections excaces en termes de pro | de Fano [56] permet de remonter
aux positions et aux largeurs des rgsonances. Inversement, les m$&thodes de rotation com-
plexe qui produisent directement les positions et les largeurs des rgsonances peuvent étre
utilisges pour rgggn®rer la section excace totale d'ionisation. Mon travail de thgesasi
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crit dans cette dgmarche. Nous verrons ainsi au [ des chapitres qui suivent, comment la
methode R M-SOW, initialement dgdige p I'Btude du double continuum, a ®t®§ progres-
sivement ®tendue p I'Btude de l'ionisation-excitation, puis p celle des gtatuldlement
excitgs. Mon projet de post-doc, dans le groupe de A. Buchleitner [57] se situe dans la
méme logique. Il consisterait p §tendre la m®thode de rotation complexe utilisgensla
le groupe pour dfcrire les ®tats doublement excitgs a n de lui permettre de g&nt®rer les
sections excaces partielles d'ionisation. On voit donc qu'une ®volution est engagge qui
devrait aboutir @ une vision uni e de tous les processus de diexcitation. Ce travail en est
partie prenante.
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Chapitre 2

La m@§thode H RM-SOW pour
I'lonisation double

Dt%velopp®e par I'Bquipe de Malegat et al. [1, 2], la m&thddgperspherical R-
Matrix with Semiclassical Outgoing Waves , (HRM-SOW), est une approche ab-
initio initialement dgdige p I'Btude des processus de double photoionisation de l'atome
d'helium

~l + He! He™ +¢é +é¢':

Le bon accord de ses rgsultats avec I'expgrience a permis d'§tendre son cadre d'§tude p
une grande vari§t® de situations dynamiques [3{5] ainsi qu'aux alcalino-terreux tels que

le bgryllium considgrés comme des systgmes p deux §lectrons actifs [6,7]. Dans ce type de
systgmes, le processus de double photoionisation ne peut &tre que direct, contrairement p
ce qui se passe dans des cibles plus complexes ou un processus Auger, par exemple, devient
possible. Dans cette raction, I'Btat nal est constitug de deux ®lectrons et d'un noyau dou-
blement charg®. On a a®aire p un problgme coulombien g trois corps idgal. Ce processus
®I®mentaire est fortement dgpendant des corrglations §lectroniques. En e®et, I'opgrateur
dipolaire §tant mono®lectronique, la probabilit§ de transition associ§e p ce processus p un
photon et deux §lectrons dans le modgle des particules ind§pendantes est nulle ; ce qui est
®videmment contraire aux observations expgrimentales. Donc la prise en compte des corrg-
lations §lectroniques est un enjeu essentiel de la m§thode. Nous dgrivons dans la premigre
partie de ce chapitre I'Bquation de base de la m&thode que nous rgsolvons en plusieurs
®tapes dgcrites dans la deuxigme partie. Nous d®crivons I'implgmentation num®rique de
la m§thode dans la troisipme partie et nous terminons le chapitre en prgsentant quelques
résultats importants qui valident la m§thode dans le domaine des basses ®nergies qui est
®tudi® dans ce travail.
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2.1 Position du problgme

2.1.1 Approximations

La m®thode vise p modgliser les exp®riences de photoionisation de I'nglium menges
auprgs des sources de rayonnement synchrotron p l'aide des dispositifs assurant la dg-
tection en c@ncidence et I'analyse en direction et en §nergie de tous les fragments de la
rgaction. Comme nous l'avons d&ja not®, les expgriences de ce type sont quali $esode-"
pletes"” parce gu'elles dgterminent I'ensemble des paramgtres cingmatiques de I'¢tat, n
c'est-p-dire les impulsions de tous les fragments. La pr&cision de ces exp®riences d§ nit
la prgcision que nous attendons de notre mgthode et par cons®quent, les approximations
gue nous pouvons nous permettre sans que la comparaison th§orie-expgrience s'en trouve
a®ectge.

La rgsolution §nergBtigue dans ce type d'exp®riences est au mieux de l'ordre de la
dizaine de meV [8,9], et les sections excaces sont mesurges avec une prgcision relative qui
est au mieux de 10%. Dans ces conditions, nous pourrons nggliger les e®ets relativistes,
dont l'ordre de grandeur est donn® par les ®carts spin-orbite dans le premier §tRr
de He, qui sont de l'ordre du centigme de meV [10]. Cette approximation conduit p des
simpli cations importantes. Nous savons, en e®et, que la fonction d'onde d'un systgme
a deux ®lectrons peut s'gcrire sans approximation comme le produit d'une fonction des
variables de spin par une fonction des variables d'espace. Le hamiltonien n'agissant pas
sur le spin, et I'Btat fondamental deHe ®tant singulet, la fonﬁtpn de spin est tout simple-
ment (jms, =1=2mg, = | 1=2ijj] mg, = | 1=2mg, = 1=2i) = 2. Notre traitement visera
donc p dgterminer la fonction spatiale. Compte tenu de I'antisym$trie de la fonction de
spin dans I'Bchange des deux ®lectrons, le postulat de sym®trisation imposera p la fonction
spatiale d'¢tre sym®trique dans I'gchange des coordonn®es d'espace des deux ®lectrons :
cette contrainte constituera le seul e®et sensible du spin dans le probleme que nous trai-
tons. Nous pouvons ®galement considgrer que le noyau a une masse in nie, car l'erreur
relative commise, de l'ordre den=M » 1=2000 c'est-p-dire cing pour dix mille g §tant
la masse de I'glectron e celle du proton), n‘a aucune chance d'a®ecter la comparaison
thgorie-exp®rience. Nous supposerons donc que le noyau est immobile p l'origine des coor-
donn®es dans le repgre du laboratoire, identi § au repgre du centre de masse du systgme,
et nous assimilerons la masse rgduite p la masse propre de I'glectron.

Il est ®galement important de comparer I'ordre de grandeur du champ ®#lectromagn®-
tigue associ® au rayonnement synchrotron p celui du champ intra-atomique. Popr cela,
considgrons une onde ®lectromagn®tique plane de pulsatioret de vecteur d'onde'k .

Le °ux d'€nergie qui lui est associ, c'e1°,t-|a-dire la quantitg d'€nergie traversannii§ de
surface perpendiculaire au vecteur d'ond pendant l'unit$ de temps est donnge dans le
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systgme d'unitgs MKSA rationalis§ par

F = ="ocE2: (2.1)

NI =

o "o est la permittivitg ®lectrique du vide,c la vitesse de la lumigre ek, le module du
champ ®lectrique dgcrivant I'onde §lectromagn®tique. Le °ux de photoRg,: s'en dgduit
en divisant par le quantum d'§nergie-! , ~ §tant la constante de Planck

LB (2.2)

F phot = > oG

Calculons alors le °ux de photons qui serait ngcessaire pour produire un champ ®lectrique
de l'ordre du champ %®lectrique intra-atomique

e _ m*
C 4pad (4Yap)3-4

Eat (2.3)

oueest la charge de I'Blectron edy le rayon de Bohr. Avec' = 8:85£ 10 2 s*.A%2.mi 3.kgi !,
c=3£10F m.s ! E,; =5£ 10" V.mi 1, et en considgrant des photons d'§nergi¢ = 100

eV =1:6£ 10 ¥’ J de l'ordre de grandeur du potentiel de double ionisation de I'nglium,
nous obtenonsF net = 103! photonsE s 1£ mmi 2. Ce °ux est considgrablement sup®rieur

a celui qui est disponible en pratique au niveau des exp®riences. En e®et, méme dans
le cas d'une source synchrotron de troisipme g&ngration comme SOLEIL caractgrisge par
une brillance tres ®levge [11], le °ux disponible auprgs des exp®riences aprgs moroch
matisation et focalisation du rayonnement, n'excgde pas #ga 10° photonsf s £ mmi 2.
Nous pouvons donc etre sOrs que le champ ®lectrique associ® au rayonnement iriciden
sera toujours trgs infgrieur au champ intra-atomique. Dans ces conditions, nous pouas
traiter l'interaction atome-champ au premier ordre de perturbation. Par contre, le °ux de
photons du rayonnement incident est assez ®§levg pour que le champ ®lectromagn$gtique
associ® soit dgcrit dans une formulation classique.

Pour en nir avec les approximations, notons qu'un photon de 100 eV est associ® p
une longueur d'onde de l'ordre de 128\ tres largement sup®rieure aux dimensions du
systgme atomique. Des lors, nous pourrons nggliger les variations spatiales du cHgllep
tromagn®tique, ce qui constitue I'approximation dite dipolaire ou des grandes longueurs
d'onde.

2.1.2 Transformations unitaires et jauge

Il est bien connu que les pr&dictions de la M§canique Quantique sont invariantes si on
applique p la fonction d'onde et aux observables une transformation unitaire quelcoequ
Cette proprigt® ouvre la possibilitg de formuler un méme problgme d'une multgit® de
faxons di®®rentes et nBanmoins §quivalentes.
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Une forme particuligre de °exibilit¢ appara®t lorsqu'on traite I'§volution din sys-
teme sous l'e®et de son interaction avec un champ ®lectromagngtique. Cette §volution
est gouvernge par une ®quation de Sdalinger dgpendante du temps qui se dgduit de sa
contrepartie en l'absence de champ au moyen de la prescription du couplage minimal

i,,@@t! i@@ti | (2.4a)
ii? I ih I (2.4b)

Prg&cisons que nous employons dans tout ce mg&moire (sauf mention contraire) les unitgs
atomiques pour les grandeurs m&canlqugs et les unitgs gaussiennes pour le champ ®lec-
tromagn®tiqgue. Dans l'expression ci- -dessud, et' sont les potentiels vecteur et scalaire
associs au champ ®&lectromagn®tique. Il est important de noter que les quantitgs qui in-
terviennent dans la dynamique ne sont pas les champs physiques eux-mémes, mais les
potentlelsi abstraits dont ils dﬁrlvent qui ne sont pas d® nis de manigre unique. Efet,
le couple’ @0 9 qui se dgduit de tA ) par la transformation de jauge

L

"AC = !EA +!'¥ 18‘; (2.5a)
0= %/: (2.5b)

op A est une fonction quelconque de I'espace et du temps, condujt aux mémes champs §lec-
trique et magngtique. La fonction d'onde ? obtenue dans IajaugeA 00 conduwa donc

aux mémes prgvisions physiques que la fonction d'onde 2 obtenue dans la jaug'fe ().

En d'autres termes, les fonctions d'onde 2et @ seront connectges par une transformation
unitaire.

Dans ce travail, nous nous placerons tout d'abord en jauge de Coulomﬂ)i\!/('A =
0;' =0). Par la suite, p partir de la formulation du problgme obtenue, nous ggngrerons
deux formulations §quivalentes, I'une grace p une transformation unitaire assocggen
changement de jauge, l'autre grace p une transformation unitaire plus g&n%rale, et g
se ramgne pas p un changement de jauge.

2.1.3 Equation de base, fonction d'onde de photoabsorption

Le systeme est initialement dans son $§tat fondamentab2 d'§nergieE, et de syms®trie
1Se, solution de I'Bquation de Schédinger indgpendante du temps

Ho? ol(ir 15 ir 2) = Eo® ol(ir 15 ir 2); (2.6)

o le hamiltonien 1 1 z 2 1

2. 2. .
=r =r —+ — 2.7
2 11 2 11 rl : ) l1o ( )
contient non seulement les interactions coulombiennes entre les §lectrons et le noyau, mais
aussi l'interaction coulombienne ®lectron-%lectron, cette dernigre rendant le perbig non

Ho =i
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skparable. A partir det = 0, le systgme interagit avec un faisceau de photons issus du
rayonnement synchrotron, et son gvolution obgit p I'Bquation de Sédinger dgpendante
du temps

, @

@t
L'expression deH; (t) rﬁesulte de l'application du principe du couplage minimal dans la
jauge de Coulomb (IlvA 0;' =0):

ip 1, ir 2;1) =(Ho+ Hl(t))a( I o] ir 2 1): (2.8)

3

Ha(t) = } NN I NG, l,t) + }Azl(ir L)+

3

% A('r 2,t)¥ 2+P A(rz,t) +%A2'(ir 1) (2.9)

Dans l'approximation dipolaire ®lectrique, le potentiel vectet!u%\ ne dgpend pas de la
coordonnge spatiale. Les termes eh?, qui ne dgpendent que du temps, se traduisent
donc au niveau de la fonction d'onde par un facteur de phase global sans consgquence
physique. Nous pouvons le nggliger. Le potentiel vecteur va par ailleurs commuter avec le
gradient. L'expression deH (t) se simpli e donc en

o
Ha(t) = TA(@):(F 1+ F ) (2.10)

Nous pouvons reprgsenter le rayonnement synchrotron, en jauge de Coulomb, et dans
I'approximation dipolaire, par une onde §lectromagngtique plane monochromate) de
pulsation! associge p un potentiel vecteur

n ()= i Asintt (2.11)

' .
ou A o est un vecteur rgel. Le champ ®lectrique s'§crit alors

|
I I I I
e (t) = 'Eo coslt; avec 'Eo =

—

% (2.12)

c

Comme ['atome est initialement dans son §tat fondamental, nous pouvons ne retenir que
la composante résonante du champ ®lectrique, en' , correspondant p I'absorption d'un
photon, et nggliger la composante antirgsonante eh" . Nous arrivons ainsi p

Ha(t) = E(t) (T (2.13)

A ce stade, il est temps d'introduire un vocabulaire qui prgsente l'avantage d'étre ag§

et familier aux lecteurs des manuels de base de Mgcanique Quantique, méme s'il n'est pas
absolument rigoureux. Nous appellerons donc I'expression (2.13) hamiltonien en forme
'vitesse", en rgfrence p la prgsence des op®rateurs gradlent Nous introduisons ensuite la
transformation unitaire 3

T =exp i iA(t):('r 1+- i ) (2.14)
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Ry L )
correspondant au changement de jaug&'('r 1) = Vi :%\(t), qui permet de passer p la
forme 'longueur” du hamiltonien d'interaction. Et pour nir, la transformation unitai re

Ta

|-
.|a

ex%(% a1+ 1pL)); (2.15a)
i !tiA (¢)dé; (2.15b)

gui n'est pas assocife p un changement de jauge, mais qui conduit g la forme "accglgration”
du hamiltonien d'interaction. Le hamiltonien d'interaction peut donc s'§crire de magire
gen®rale

i 15
Hot) = E:bg: (2.16)
I .
ou l'op®rateur dipolairéb c S'Bcrit en forme longueur, vitesse et accglgration
| . .
‘b, = !'r%+!'r 2 (2.17a)
I ¥ I
by = ,Hlnz : (2.17Db)
M o |
i Z hr 1 Iy 2 .
bA = 12 F+€ : (2.17¢c)

Chacune de ces formes sonde la fonction d'opde a laquelle elle s'applique danls_ un domaine
spatial di®grent : les grandes valp_urs depour b L, les petites valeurs de pour bA, et

la rggion des forts gradients poUrbV. C'est pourquoi elles ne conduisent aux mémes
rgsultats physiques, comme elles le doivent, que si elles agissent sur des fonctions d'onde
qui soient d'excellente qualitg dans tous ces domaines. En pratique, p cause du terme de
répulsion biglectronique dans le hamiltoniekrl, qui ne permet pas une rgsolution analy-
tigue exacte du problgme R trois corps, assurer l'indgpendance des rgsultats vis-glevis

la forme de l'op®rateur dipolaire est une tache dglicate. Cela fait de cette indgpendance
de forme un moyen important pour vEri er la cohgrence du modgle utilisge et la prgcision
des m®thodes num®riques.

Nous avons d&ja vu que le seul processus signi catif dans les conditions envisag®es est
I'absorption d'un photon. Nous pouvons alors rechercher la solution de (2.8) sous la forme
d'une superposition des deux §tats stationnaires mis en jeu dans la rgaction, a®ect®s des
facteurs de phase qui dgcrivent leur §volution temporelle : I'Btat fondamenta} 2d'gnergie
Eo, et I'Btat excit® @ ; d'BnergieE = Eo+ ! atteint par absorption d'un photon.

a(! ir 1! iy 1) =2 ol(ir 1! ir p)e Fot 42 1'(ir 15 Iy p)el [(For (2.18)

En portant (2.18) dans I'gquation de Schadinger dgpendante du temps (2.8), et en tenant
compte de (2.12) et de (2.16), on obtient

(Hoi E)® 1'(ir 1% ir 2) = %iEo ('tb c? o'(ir 1% ir 2): (2.19)

Cette ®quation stationnaire et inhomoggne constitue le point de dgpart de la mgthode.
Une autre manigre de I'obtenir consiste g suivre la dgmarche de Floquet [12], applicable
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des lors que le hamiltonien est une fonction p®riodique du temps, et conduisant g un
systeme d'gquations stationnaires inhomoggnes couplges : en exprimant ce systgme au
premier ordre de perturbation, on retrouve les gquations (2.6) et (2.19). Dans le cas qui
nous intgresse, ou les §nergies de photon sont sup®rieures au seuil de double ionisation
| ¥, la fonction d'onde de I'gtat atteint par absorption d'un photon, situge dans le double
continuum, a un comportement asymptotique d'onde sortante. L'gquation (2.19) doit don

étre rgsolue moyennant cette condition limite.

Il est important de bien comprendre que la fonction d'onde # contient toute I'in-
formation physique concernant le processus d'absorption d'un photon. Nous I'appelerons
pour cette raison fonction d'onde de photoabsorption. Comme ['absorption d'un photon
d'€nergie! > 1 ** peut donner lieu g une in nitg de processus concurrents, l'ionisation

a ) recple toute l'information relative g chacun de ces processus, méme si l'extraction de
cette information n'est pas toujours triviale comme nous le verrons par la suite.

Avant de clore ce paragraphe, prgcisons que compte tenu des rggles de sglection dipo-
laire: ¢S=0,¢ L =0;81avec ¢L =0 interdit pour un §tat de dgpart S, et changement
de paritBeven$ odd la fonction d'onde 2, est de sym®trie'P°.

2.1.4 Systgme de coordonn@es hypersph@riques

Pour d®crire les corrglations ®lectroniques dans un systgme, l'on a souvent recours g
un d&veloppementmplicitement corrgl® sur une base de produits de fonctions d'onde mo-
noglectroniques convenablement sym&trisgs. Dans le cas ou le dgveloppement ne contient
gu'un seul terme, celui-ci dgcrit la dynamique des ®lectrons dans le modgle des particules
indgpendantes. Dgs qu'il contient plus d'un terme, on sort du modgle p particules §ad
pendantes et I'on prend en compte les corrglations, et ceci d'autant mieux que le nombre
de termes est plus glevg. C'est sur ce principe qu'est basge la m$§thode d'Interaction de
Con guration. Les principales di®&rences qui existent entre les di®§rentes approches d'In-
teraction de Con guration rgsident dans le choix des parties radiales des fonctions d'onde
monotlectroniques. L'avantage de la mgthode est sa g&ngralitg : elle n'est paseiestr
aux systgmes g deux glectrons. Cependant, elle prgsente l'inconvgnient de demander une
somme in nie de termes pour reprgsenter au mieux les corrglations.

Une alternative consiste p faire prendre en compte les corrglatioglicitement par
le systgme de coordonnges lui-méme, en introduisant des variables collectives non parti-
culaires. Les glectrons ne sont plus dgcrits individuellement mais collectivement. Ce genr
d'approche est toutefois limit§ aux systgmes p deux ®lectrons. Pour de tels systgmes, les
coordonnges de Hylleraas [13,= r; + r,, t = ryj rp et u = ryp et les coordonnges
perimetriques [14p = ri+ryj rip, V=1rqj rp+rppetw=j ri+ro+ryp qui contiennent
le terme binairerq,, responsable des corrglations ®lectroniques, permettent de prendre
celles-ci en compte de manigre trgs etcace. Ces deux systgmes de coordonnges, quoique
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bien adapt®s p d®crire les §tats de courte portge, ont lI'inconvgnient de ngaassilans
I'Bvaluation des g§l®ments de matrice, des intggrations p trois dimensions dont ladi@me

doit satisfaire l'inegalitg triangulairejr, i rpj - ri - ry+ rp. Un dernier exemple de
systgmes de coordonnges collectives est le systgme de coordonnges hypersph®riques [15]
gue nous utilisons dans cette thgse. Il permet de dgcrire collectivement la dynamique des
deux ®lectrons fortement corrglgs en introduisant le rayon hypersphgrique

= ! r2+rs; (2.20)
et I'nyperangle ® tel que ;
tan®= -2: (2.21)
i
Les angles sph®riquesu(' i), notgs collectivement - repgrent la direction de I'Glec-
tron i, i = 1;2. Pour simpli er, nous noterons - I'ensemble des coordonnges angulaires

(®;- 1;- 2).

Les avantages lifs au choix des coordonnges hypersph®riques sont nombreux. Sur un
plan purement conceptuel, elles facilitent un calcul direct des sections e+caces de photo-
ionisation g partir de leur dg nition comme ®tant le rapport du °ux de la fonction d'onde
de photoabsorption p travers une hypersphgre de trgs grand hyperray@nau °ux de
photons incident. D'autre part, sur un plan num®rique, elles rgduisent les problens
convergence, puisque I'hyperrayoR est la seule variable p s'§tendre jusqu'p I'in ni.

En plus, la d§ nition de la variable ® permet de s®parer l'ionisation simple avec ou
sans excitation de l'ionisation double quandR devient in ni. En e®et, considgrons le cas
oM I'glectron 1 reste li® au noyau, dans un §tat de I'ion rgsidu¢é™ , excitg ou non, tandis
que I'glectron 2 s'gchappe p I'in ni. PouR ! 1 , cette situation correspond g1 ¢, ro,

r, » R, et par consgquent® » %=2. La situation inverse aurait conduit pr, ¢ ry,

r, » R et®» 0. Nous observons donc que la simple fuite reste exclusivement con nge au
voisinage des borne® =0 ou ® = %=2. Ainsi par opposition, en se plasant g in ni, le
domaine ]Qv4=2[ d®crit la double fuite.

Dans le cas de la double ionisation, on peut considgrer qiRgres grand, les deux §lec-
trons §jectks se comportent classiquement et suivent des trajectoires rectilignes p vitesse
constante. Leurs coordonnges radiales et r, sont alors proportionnelles p leurs vitesses
asymptotiques, c'est-p-dire g la racine carrge de leurs §nergies asymptotique®t E,
respectivement, dont la somme est §gale p I'énergie tot&8ledu systgme si nous prenons
le z&ro d'§nergie au seuil d'ionisation double. Nous avons alors

E, = Ecog®; (2.22a)

E, = Esin’® (2.22b)
La variable ® est alors directement relige au partage de I'gnergie disponilideentre les
deux ®lectrons r

tan®= E: (2.23)
E.
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2.1.5 Sections excaces

Dans les problgmes de collision, la grandeur intgressante que peuvent comparer les ex-
pgrimentateurs et les thgoriciens est la section etcace. La section etcace totale associge
g un processus d'ionisation simple, par exemple, se d§ nit comme le rapport du nombre
d'®lectrons §mis par unitg de temps au nombre de photons incidents par unit§ de temps
et par unit® de surface [16]. L'unit® de section excace est le barrb@ 10i 2*cm?). Cette
d® nition doit etre am®§nag®e quand on a deux particules dans la voie de sortie, aoen
c'est le cas pour la double ionisation, et quand on s'intgresse p des sections excaces di®g-
rentielles. Dans ce cas, la quantit mesurge est le nomdf& (E4;- 1;- ») d'BvEnEments
dans lesquels un des ®lectrons est dgtect®§ dans la directiqngd- | prgs avec I'gnergie
E1, en cdncidence avec l'autre §lectron dgtect®, quant p lui, dans la direction pa d- ,
pres avec I'Gnergi€, = E | E;, dgterminge par la conservation de I'nergie. Ce nombre
s'exprime comme la somme des °ux de la fonction d'onde;®p travers deux surfaces
®lBmentaires, d& nies sur I'hypersphgi@ = R;, au voisinage des deux con gurations
(®;- 1;- ) et (Ya2| ®;- 5;- 1), qui correspondent toutes deux p I'BvEngment qui vient
d'étre dgcrit. Compte tenu du fait que la fonction d'onde est sym$trique dans I'géchange
des ®lectrons, ces deux °ux glfmentaires sont §gaux et le nombre d'§vEngmentsrobgh
s'kcrit

N (Esi- 1i-2) =2 im Fg(R;-) dSs; (2.24)
Fr(R;-) Btant la composante hyperradiale du vecteur °ux associ§ p la fonction d'onde
a
1 u 1
1 .. @ 1(R;-) @ 1(R;-)
) = = a . . a . .
et dSs I'glfment d'hypersurface autour du point ®;- 1;- ») donn§ par
5
dSs = R®(sin®cos®)?d®d ,d- , = R—sin 20dE;d- 1d- ; (2.26)

4E
compte tenu dejdE;j = E sin 20 d®d'apres la relation (2.22).

Les particules incidentes dans cette interaction sont des photons. Le °ux incident g
considgrer est donc le °ux de photonB ,n,: SOit le nombre de photons traversant I'unit§
de surface perpendiculaire p leur direction de propagation pendant une unit§ de temps.
On peut ainsi gtablir I'expression de la section excace la plus di®grentielle pour la double
photoionisation, la section excace triplement di®grentielle ou "Triply Di®erential Cross
Section" (TDCS) en anglais

1
7N . 5 . Hau .y @4(R;-)
Eid- 10 5 ZEF g i RUSINA®IM #4(Ri) =G

(2.27)

La TDCS est la section excace qui fournit le plus d'informations concernant la double
photoionisation de He. Elle contient tous les paramgtres cinEmatiques de I'Btat nal,
c'est-p-dire les impulsions des deux ®lectrons. C'est la grandeur p laquelle accgdent les
exp®rimentateurs dans une exp®rience "‘complgte” comme nous l'avons d§ja signal§.
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Apres intggration de la TDCS sur la direction de l'un des §lectrons, nous obtenons la
section excace doublement di®grentielle ou 'Doubly Di®erential Cross Section" (DDCS)
en anglais; cette section etcace di®grentielle renseigne sur l'impulsion d'un glectron in-
dgpendamment de la direction d'§jection de l'autre

d?3, _Zd 33

dEjd-, 2dE0- 10,

La section excace simplement di®®rentielle, encore appelge distribution en §nergie ou en
anglais "Singly Di®erential Cross Section” (SDCS),

Z Z
d% 334
dE; d, d- Z—dEld- o, (2.29)

renseigne sur la manigre dont I'gnergie totale est r§partie entre les deux ®lectrons.

(2.28)

La dernigre section excace est la section excace totale, ou en anglais 'Integrated Cross
Section" (ICS). Elle s'obtient par la relation
Ze, Z z

d®34
Yt = dE, d-; oo
! o 5 Y T 2dEd 10,

(2.30)
OM NOUS remarquons que :

{ la borne infgrieure 0 de l'intggrale enE; rappelle queE; = 0 correspond R l'ioni-
sation simple et doit étre exclu de l'intggration;

{ la borne sup®rieureE=2 prend en compte le fait que les deux ®lectrons sont indiscer-
nables et permet d'gviter de considgrer deux fois le méme gvEn®ment : la dgtection
d'un ®lectron d'&nergieE; s'accompagne toujours de la dgtection d'un deuxigme
®lectron d'gnergicE, = E | E; sym®trique par rapport pE; = E=2 soit® = Y44 et
rgciproquement; ces deux gvEngments sont donc physiquement identiques.

Si par contre, on pousse l'intggration jusqu'z; = 0, la section excace que I'on obtient
est le rapport du °ux total sortant associ® g la fonction d'onde £ au °ux de photons
incidents, c'est-p-dire la section excace totale d'ionisatioBa= ¥4 + 3" , ou ¥ est la
section excace totale d'ionisation simple avec ou sans excitation.

En polarisation lingaire et en choisissant un rgfgrentiel ayant son aXeselon la di-
rection de polarisation, la DDCS a une structure angulaire trgs simple. Elle s'§crit en
fonction de la SDCS :

% 1 d¥
dE,d- ;  4%dE,

ou P, est le polyndbme de Legendre de degrg 2 etun parampgtre sans dimension, appel®
paramgtre d'anisotropie, dgpendant non seulement de I'Bnergie totale, mais aussi du par-

tage d'gnergie entre les deux ®lectrons. Il contréle la forme de la distribution anguéair
d'un des ®lectrons ind&pendamRment de la direction d'gjection de l'autre. Il est donn§ par
- -5 P,(cospy) (d*¥%=dgd- ;) d- 4

(d%=dg)

(1+ P2(cosw)); (2.31)

(2.32)
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2.2 Principe de la r@solution

La mgthode HR M-SOW est originale en ce sens, comme son nom l'indique, qu'elle est
une combinaison de la techniquR -matrice trgs utilisge en th§orie des collisions, reformu-
I®e ici dans un systgme de coordonng§es hypersphgriques, et d'une approche semiclassique.
Comme dans toute approcheR-matrice, I'espace de con gurations est divis§ en deux
rggions. Ici, ces deux rggions sont dglimitges par I'hypersphgre d'hyperraigpn

{ une rggion interneR - Ry op toutes les variables dynamiques sont traitges de
manigre quantique et sans approximation,

{ et une rggion externeR , Ry dans laquelle des approximations peuvent &tre intro-
duites. Ici, la dynamique de la variableR est traitBe semiclassiquement, tandis que
toutes les variables angulaires continuent d'etre traitBes de manigre quantique.

Cette combinaison de m§thodes ramgne la rgsolution de I'gquation (2.19) a trois 8ap

const®cutives d®crites par le sch&ma de la gure (2.1) :

{ la rgsolution de (2.19) dans la rggion interne qui conduit p I'extraction de la solution
a2 ,enRo;

{ la rgsolution de (2.19) dans la rggion externe qui se ramgne g un problgme de propa-
gation spatiale deR, jusqu'p des distances macroscopiquBs.,.x de l'ordre de 16
u.a.

{ et en n, le calcul des quantits mesurables telles que les sections etcaces di®§ren-
tielles et totale, et le parampgtre d'anisotropie, e max .

Fig. 2.1 { Sch&ma rgcapitulatif des di®grentes §tapes de la mEthoBaVHSOW.

- - ; A

a_———— : 2. Propagation semiclassique de la

Re . | solution de R, jusqu!a Rmax
’ AN

,' Toutes les variables

i sont traitées !

. , L e e -
\ quantiquement
\ R : 'Ry
\ (R-matrice) ,/
\\ ’,
~ >
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2.2.1 Extraction de la solution en Ro

Relation R-matrice

L'extraction de la solution sur I'hypersurfaceR, est subordonnge p la rgsolution de
I'Bquation (2.19) dans la rggion interne. Nous utilisons la techniqu-matrice introduite
par Wigner et Eisenbund [17] dans I'Btude des rgactions nuclgaires et qui a §t§ ®tend
plus tard p I'Btude des processus atomiques [18].

Nous rggcrivons I'gquation (2.19) dans le systgme de coordonn§es hypersph®riques en
e®ectuant le changement de fonction solution

O(R;®:- 1;- 2) = R2sin 282 1(R; ®;- 1;- ); (2.33)
et en multipliant I'Bquation p gauche parR>2 sin 2B. Nous obtenons
U 1
1@, 17() 1 .,V0O G
. + T : + : Sy = ) - _
i >@R 2R | gR2T R | E O(R;-)=0© *(R;) (2.34)
Le terme source de cette quation est donn§ par
2 ,
'.
©°(R;-) = | }R5=25in2®"Eo:DG 2 (R;-) : (2.35)

2

Le premier terme de (2.34) reprgsente I'Bnergie cingtique pour la variable hyperradille
Quant p T (-) =R?, il dgsigne I'op®rateur §nergie cingtiqgue angulaire, avec
@, "z, s

TO= i @® Cco2® @ St®

(2.36)

LN

1 et ", Btant respectivement les moments angulaires individuels des ®lectrons 1 et 2.
T (-) est §galement connu comme le '‘grand moment angulaire”[19]. Le potenti#l(-) =R
est la somme des interactions glectron-noyau et §lectron-glectron :

[N

V() = Ven(h)+ W(); (2.37a)
— . Z . Z .

Ven(r) = | os®! sn@ (2.37b)

W() = L (2.37¢)

n .
| = ]
1 sin2®cospy,

OM 42 est I'angle mutuel des deux ®lectrons. Il peut étre vu comme un potentiel coulom-
bien en ER associ® p une charge e®ectWg) dgpendant de la con guration ggom®trique
du systgme. Sa forme caractgristique a §t® discute dans le chapitre 1.

Suivant la techniqueR -matrice et le formalisme matriciel de la mgcanique quantique,
il est ngcessaire d'avoir une base complgte sur laquelle on peut dgvelopper la fonction
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d'onde ©. Nous choisissons comme fonctions de base les vecteurs propfess€ocifs aux
valeurs propresky de l'op®rateur du membre de gauche de (2.34) rendu hermitique dans
la rggion interne en lui adjoignant un terme de surface dit de Bloc%tr(R i Ro)@@R [20].
L'Bquation aux valeurs propres associge s'gcrit
1@ 1 1T() 1, V()
R

L. @ |
i 5@r T 27 Ri Rigrt 5 Re | gre

1
i Ex O¥R:-)=0; R- Ro
(2.38)
Les ®quations (2.34) et (2.38) ayant la m&éme d®pendance angulaire, il est naturel de

dgvelopper leurs fonctions d'onde solutions sur la méme base angulaire orthonorntkge
fonctions An, (-)

X
O(R;-)

fm(R)AR () (2.39a)

© (R;-)

fX(R)An() : (2.39b)

Prgcisons que les fonctiond,,(-) doivent s'annuler en ® = 0 et %2 a n de garantir
I'hermiticitg du terme @=@®du hamiltonien dans la base considgrge.

En prenant la di®®rence du produit de Ppar I'Bquation (2.34) et du produit de © par
I'Bquation (2.38), et en l'intggrant sur toute la rggion interne, I'gl®#ment de vaine gtant
dV = dRd®d ,d- ,=4 compte tenu du changement de fonction (2.33), nous obtenons alors

la relation R-matrice de la m&thode R M-SOW en Ry
X
fm(Ro) = Rmmo(Ro)f 2o(Ro) + 1 m(Ro) (2.40)

mO
avec la matriceR dont les §lf#ments de matrice s'®crivent
1X 5 (Ro)f Ko (Ro).

R Ro) = = 241
mmo( O) 2 . E.; E ) ( )
et le terme inhomogene B} ®
X ©kj©G ’
I m(Ro) = ——f 1 (Ro); (2.42)
Exi E

k

qui trouve son origine dans le terme source de I'Bquation (2.34). Il est important de noter
gue ces deux quantitgs ont une dgpendance analytique simple par rapport p I'énergieléota
E du systgme : c'est |p I'avantage bien connu des m&thodreanatrice, qui permettent de
traiter un grand nombre d'gnergies pour un coat minimal.

La relation matricielle (2.40), comme toute relationR -matrice, relie lingairement les
fonctions de canal ou fonctions de voids, (R) p leurs dgrivées premigrég (R) enR = Ry.
Elle n'est cependant pas standard puisqu'elle est dgterminge sur une hypersphgre dont le
rayon R, est une variable collective associge p I'ensemble des deux ®lectrons, et non sur
une sphgre dont le rayon serait la coordonnge radiale d'une particule bien prgcise. Un
autre aspect particulier de la relationR-matrice ci-dessus tient g la prgsence du terme
inhomogend ,.
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Condition d'onde sortante adiabatique

La relation R-matrice ne nous fournit malheureusement pas la solution du problgme.
Une deuxigme relation est donc ngcessaire pour dgterminer I'ensemble des fondtjp(iRo).
Pour cela, nous introduisons la base angulaire orthonormale form&e des vecteurs propres
X (R;-) associ®s aux valeurs propreg& (R) du hamiltonien pR xe

%R E.(RX (Ri)=0; (2.43a)
1T , Ve . 1
2 R? R ' 8R%
Cette base est optimale pour dgcrire la dynamique au voisinage Bepuisqu'elle prgdia-

gonalise toute une partie du hamiltonien. Elle est relife p la base initiale d&g(-) par
une transformation unitaire qui s'gcrit en notation matricielle

X(R;-)= U(R)A() ; (2.44a)
A= UR)X(R;-): (2.44b)

8(R) = (2.43Db)

Dans cette nouvelle base, la fonction & -) se dgcompose comme

X
OR:)=  F (RX (Ri): (2.45)

Portons cette expression dans (2.34) et analysons I'gquation rgsultante dans I'hypothgse
oM nous ne nous intgressons qu'a la dynamique locale au voisinage immgdi& deout
d'abord, si Ry est suxsamment grand devant la portge de I'gtat fondamental & nous
pouvons nggliger le terme inhomoggne. Ensuite, nous pouvons supposer que les valeurs
propres E et les vecteurs propres< varient peu au voisinage deR, _nous rempla-

gons alorE (R) par E (Ro) et nous nkgligeons les dgrivges partiell%_R et %; .
0

Ceci revient g faire,au voisinage deRy, lI'approximation dite 'adiabatique"oqui conduit
g une s§paration approximative du mouvement hyperradial et du mouvement anguégi
analogue p la s§paration du mouvement nuclgaire et du mouvement ®lectroniquasda
I'approximation de Born-Oppenheimer. Ici, le mouvement angulaire, rapide, s'ajusterait
donc "adiabatiquement” au mouvement hyperradial, lent. C'est la raison pour laquelle les
valeurs propresE (R) sont appel§es potentiels adiabatiques, et la base associge, base adia-
batique. Notons qu'ici, contrairement p ce qui se passe dans de nombreux travaux [15, 19]
utilisant cette base, I'approximation adiabatique n'est utilisBe qu'au voisirge deRy. En
pratique, il sera toujours possible de trouver une valeur dBy pour laquelle elle sera
valable. Compte tenu de ce qui prgcede, nous arrivons p un systgme d'gquations gmpl
tement dgcoupl®es pour les fonctions de voies(R)
u-1@+iER 'Eq;”FR—O' 2.46

i S@r* E RO (R)=0: (2.46)

Les solutions de cette §quation sont soit des ondes entrantes soit des ondes sortantes

F (R)» e3P (RoR. (2.47)
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op les impulsiong (Ro) sont donnges par

q

p (Ro) 2'Ei E(R)  pour E>E (Ro); (2.48a)

P, (Ro)

g
i 2E(R)i E. pour E- E (Ro): (2.48b)

Il est important de noter que dans le cas o - E (Ro), la fonction canal solution de
(2.46) a une allure exponentiellement dgcroissante qui dgcrit les conditions asymptoés
des ®tats ligs. Ce point met ainsi en §vidence la capacitg de la m§thode p d®crireéemnem
temps les §tats ligs et les continua du systgme atomique.

Dans le domaine asymptotique, la solution physique © doit vEri er une condition
d'onde sortante. Cette condition est @ méme d'étre impos®e Bg p condition queR, soit
assez grand pour que la dgpendance Bn! du potentiel soit peu violente et ne puisse
pas provoquer une rg°exion partielle de la fonction d'onde sortante. Nous pouvons dgs
lors I§gitimement choisir comme solution de (2.46) les ondes sortantes. Celles-ci vgri ent
la relation

F%Ro) = ip, (Ro)F_ (Ro); (2.49)
qui vient complgter opportungment la relatiorR -matrice (2.40).

Nous sommes donc maintenant en mesure d'obtenir le vectéur(Ro), solution de notre
problegme. En e®et, en portant (2.44b) dans (2.40), nous pouvons exprimer la relati®n
matrice dans la base adiabatique. Nous portons alors (2.49) dans cette relation et nous
obtenons aprgs quelques rgarrangements le systgme d'gquations lingaires inhoe®ggan
dgtermine notre solution. Il s'gcrit sous forme matricielle comme

i ¢
'ip+ pURUYp F = ipUl : (2.50)

L'gquation (2.50) dgtermine complgtement et de fason unique les fonctions hyperra-
dialesF (Ro) et permet ainsi de reconstituer la fonction totale €Ro; -) sur I'hypersphgre
skparant la rggion interne de la rggion externe. Remarquons qu'on peut dgja calculer la
section excace totale de photoionisation au moyen du °ux total de la fonction d'onde ©
a travers I'hypersphgreRy ; elle vaut

3/,= . ; 2.
Salir=: . Ep,(Ro)JF, (Ro)j”: (2.51)

L'accord entre la section calculge et les donnges expgrimentales et thgoriques disgnibl
permet de justi er a posteriori la condition d'onde sortante impos®e p la solution ©.
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2.2.2 D8couplage adiabatique en R

L'analyse de la fonction d'onde permet d'identi er certains canaux adiabatiques, plus
prgcisgment les plus bas, avec les voies d'ionisation simple avec ou sans excitation ake I'io
résiduelHe* .

Fig. 2.2 { Coupe qualitative du potentiel coulombieW (®; p2)=R de He pour py, = Yset
R = 60 u.a. Les lignes horizontales d§ nissent les domaines @eou sont localis®§s les
niveaux d'gnergieE, = | Z?=2n? pour les Btatsn = 1 | 3 de He" qui se situent sous la
barrigre V(¥4; ¥)=R notgej Zy =R en rg§f®rence aux travaux de Wannier [21].

/4 /2

Pour mieux comprendre ce dgcouplage, considgrons la coupe qualitative du potentiel
coulombien g trois corpsV(-) =R = V(®; u2)=R donn® par les expressions (2.37) pour
o = Yaet R = 60 u.a. reprgsentge par la gure (2.2). Nous avons d&ja vu au chapitre
1 que les puits in nis en® = 0 et ® = Y2 jouent un rble trgs important dans I'§tude
de ce problgme p trois corps. Notons ici que, comme le montre la gure (2.2), les trois
premiers niveaux deHe* sont localisks dans ces puits de potentiel et sonb situgs sous la
barrigre de potentiel qui culmine eV (¥s4; ¥)=R. La charge e®ective @ 1)= 2 au point
® = Yud; o = Y point selle de la surface/(®; »)=R identi § par Wannier [21], sera
notgeZ, en rgfgrence p cet auteur. Chaque niveau= 1 | 3 est associ® p deux intervalles
¢ ®, situ®s respectivement au voisinage deé= 0 et ® = Y2, et dgcrivant une situation
ou soit I'Blectron 2 soit I'Blectron 1 est li§. Plus encore, le prodiR¢ ®, est sensiblement
fgal p la portge,, de I'Btat hydrogEndde considgrg. Ceci suggere que l'ionisation simple
de He laissant I'ion rgsiduel dans les §tats 1, 2 et 3 peut étre bien dgcrit®kp= 60 u.a. En
d'autres termes, la fonction d'onde de photoabsorption pour une §nerdgte> 0 extraite
p cette distance comporte des composantes con nges dans des secteurs angula@gs ¢
autour de ® = 0 et ¥%=2 qui doivent pouvoir étre associges R l'ionisation simple laissant
I'ion rgsiduel dans un §tamn, le photoglectron §ject® emportant I'excgs d'§nerdiej E,.
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Le dgveloppement de la fonction d'onde sur une base angulaire localement adaptge, la
base adiabatique qui diagonalise le hamiltonienRR = R,, permet d'identi er ces compo-
santes. Nous reprgsentons dans la gure (2.3) I'gvolution des ®nergies des neuf premiers
canaux adiabatiques en fonction d&,. lls se rgpartissent en trois groupes bien distincts

Fig. 2.3 { Energies propres des 9 premiers canaux adiabatiques en fonctionRge

05 LN RAARN AN RN LS ALY _0
3 '131 - n=1 ] 401
5 - — n=2| A 3
\f; 3 5 4-0.2
o> L5 ; 403
T 304

_2E:‘/lllllllllllllllllllllllllll- :_05

10 20 30 4050 600 10 20 30 4050 60
R, (u.a.) R, (u.a.)

qui ne se recouvrent pas. Le premier comporte une seule courbe qui tend, pRugrand,

vers la valeur -2 voisine de I'Gnergie de I'gtat = 1 de He™ . Le deuxigme comporte trois
courbes qui tendent, pouR grand, vers la valeur -0.5 voisine de I'Energie de I'gtat= 2 de

He*. Le troisigme, en n, comporte cing courbes qui tendent, polRk grand, vers la valeur
-0.24 proche de I'Bnergie de I'Gtat = 3 de He*. Les courbes correspondant aux canaux
adiabatiques suivants convergent, pouR grand, vers des valeurs proches des §nergies des
Btats hydrog®ngdes plus ®levkeas = 4;5;:::. Cependant, elles ne sont pas bien sgpares
pour des distances interm&diaires, et c'est pourquoi nous ne les reprgsentons pas. Cette
breve analyse conforte I'idge qui #mergeait dgja de I'examen du potentiel coulomlaien p
trois corps : il doit étre possible d'identi er certains canaux adiabatiques avec des canaux
d'ionisation simple. Pour donner p cette idge une expression quantitative, nous compa-
rons dans la table (2.1) et sur la gure (2.4) les vingt-cing premigres §nergies adiabatiques
d® nies enRy = 60 u.a. avec les §nergies Stark [22] de l'idde™ dans I'§tatn =1 p 5
perturb® par le champ ®lectrique d'un §lectron situ§ g la distanBg de l'ion. Ces §nergies
sont indicges par la di®grence des nombres quantiques paraboligqyest n, caractgrisant

les niveaux Stark. Les ®carts entre §nergies adiabatiques et niveaux Stark sont infgsieu

g 0.2% pourn =1 g 3. En revanche, ils varient de 0.4 p 1.6% pour= 4 et 5. Ceci nous
invite p conclure que, comme nous le pressentions, les neuf premiers canaux adiabatiques
d® nis en Ry = 60 u.a. donnent une reprgsentation quantitative de l'ionisation simple
laissant I'ion rgsiduel dans I'gtain = 1 p 3. Les sections excaces correspondantes peuvent
donc étre extraites enRy A partir des °ux des composantes adiabatiques appropriges de
la fonction d'onde 2. Leurs valeurs¥; = 681 kb, 3 = 55 kb et 33 = 13:75 kb obtenues

g 100 meV au-dessus du seuil d'ionisation double [23] sont en bon accord avec les valeurs
exp®rimentales disponibles au voisinage de cette §nefgie=- 6508 10 kb, % =578 3 kb

et %3 =11:158 0:70 [24], ce qui valide I'analyse prgc®dente.

Les canaux d'ionisation simplen = 1 p 3 ®tant dgcoupl®s du reste de la fonction
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Tab. 2.1 { Comparaison des §nergies Staiks et des §nergies adiabatiqu& en Ry = 60

10 3. Les ®nergies sont donnges en u.a.

Nyj Ny Es E Ecart relatif (%)
n=1
0 -2.016666667 -2.016494749 8.52568547(3)
n=2
-1 -0.517083333 -0.517084816 2.86800145(4)
0 -0.516666667 -0.516646782 3.84866424(3)
1 -0.51625 -0.515868153 7.40200761(2)
n=3
-2 -0.240138889 -0.240392720 1.05590136(1)
-1 -0.239513889 -0.239623493 4.57400894(2)
0 -0.238888889 -0.238705275 7.69207970(2)
1 -0.238263889 -0.238159427 4.38622150(2)
2 -0.237638889 -0.237062043 2.43331236(1)
n=4
-3 -0.144166667 -0.144903678 5.08621320(1)
-2 -0.143333333 -0.143880502 3.80294058(1)
-1 -0.142500000 -0.142666461 1.16676339(1)
0 -0.141666667 -0.141705313 2.72699732(2)
1 -0.140833333 -0.140508042 2.31512732(1)
2 -0.140000000 -0.139772751 1.62582473(1)
3 -0.139166667 -0.138320390 6.11822297(1)
n=5
-4 -0.100833333 -0.102519724 1.64494298
-3 -0.997916667(1) -0.101288787 1.47807111
-2 -0.987500000(1) -0.998086810(1) 1.06071034
-1 -0.977083333(1) -0.985276391(1) 8.31549205(1)
0 -0.966666667(1) -0.969531882(1) 2.95525815(1)
1 -0.956250000(1) -0.956784011(1) 5.58145816(2)
2 -0.945833333(1) -0.940357577(1) 5.81691019(1)
3 -0.935416667(1) -0.928627232(1) 5.16134666(1)
4 -0.925000000(1) -0.908826873(1) 3.90592715(1)

d'onde de photoabsorption defy = 60 u.a., il ne sert p rien de les conserver lors de
la propagation ultgrieure de cette fonction au-delp d&y. Nous les soustrayons donc
de la fonction p propager dans la rggion externe. Cette soustraction se rgvele d'ailleurs
indispensable pour conserver le caractgad initio de la m§thode dans la rggion externe,
comme nous allons le voir un peu plus loin.
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Fig. 2.4 { Comparaison des §nergies Stafks (£) et des §nergies adiabatiqués (+) en

toutes les gures pour permettre une §valuation ' I'%il" de I'Bvolution des §calsi E
avecn.
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2.2.3 Propagation hyperradiale

Approximations

Dans la rggion externe, nous nggligeons, dans I'gquation (2.34), le membre de droite,
proportionnel p la fonction d'onde 3, de I'gtat fondamental, de portge trgs infgrieure p
Ro. Ainsi, la dgpendance de jauge de I'Bquation, contenue dans le terme source, disparadt
et I'Bquation (2.34) devient indgpendante de jauge. L'invariance de jauge des rgsultats
“naux rgsultera de l'invariance de jauge dans la rggion interne.

Dans la rggion externe, nous faisons I'hypothgse que le mouvement hyperradial est
sensiblement le méme dans tous les canaux, si bien que I'on peut le factoriser approximati-
vement. Par ailleurs, comme le potentiel coulombien du systgme atomique varie lentement
avec I'hyperrayon, nous pouvons traiter le gros du mouvement hyperradial semiclassique-
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ment. Nous recherchons alors la solution © sous la forme

1 I-l Z R ﬂ
OR;-)= p=—=exp i pe(RYAR® &(R;-); (2.52)
pE(R) Ro

qui introduit une sgparation approch®e entre le mouvement hyperradial et le manaent
angulaire. Cette forme a §t% introduite dans la mg§thode EWRM (Extended Wannier Ridge
Method, en anglais) [25]. Cependant, contrairement p ce qui se passe dans la m&thode
EWRM, ©(R;-) ne sera pas raccordg erRy p une fonction arbitraire, mais g la solution
physique extraite précgdemment, amputge des canaux d'ionisation simple d@aalplgs.

Le premier terme de (2.52) est une onde sortante semiclassique (Semiclassical Outgoing
Waves (SOW) en anglais) qui dgcrit le mouvement hyperradial associ® g I'impulsion locale

S

8!

Tt
o(R)= 2 E+Zeff (R) :

= (2.53)

Elle correspond p un mouvement hyperradial d'§nergie dans un potentiel coulombien
moyen associ® p une charge e®ectig; (R). Cette charge est obtenue par le biais d'une
interpolation p un paramgtre” entre ses deux valeurs limiteZy = Zess (Ro) et Zw =
Zeis (R1 ). La charge e®ectiveZ est obtenue g partir des conditions de conservation de
la norme et du °ux enRy pour la fonction d'onde de photoabsorption, ce qui conduit p

p. (Ro) iF. (Ro)i*
eIF (Ro)?

0
Pe(Ro) = — P4 (2.54)
E:

ou le signe prime surP signi e I'exclusion des canaux d'ionisation simple laissant l'ion
rgésiduel dans I'gtatn = 1 p 3. Schmatiquement, I'exclusion de ces canaux revient p
'boucher" les puits in nis localis®s autour de® = 0 et ® = %22 jusqu'au niveauEsz (voir
“gure (2.2)). Par allleurs, les seules autres singularitgs du potentiel coulombien p trois
corps sont les barrigres in nies localistes eR £ Ya4; |y, = 0) et (® = Y4 o = 2%, qui
n'‘ont aucune incidence sur la dynamique puisqu'elles d§ nissent des rggions interslit
La charge e®ective ressentie par la fonction d'onde Bg, amputge des canaux spgci §s,
va donc dgpendre peu d® et |y, et prendre une valeur voisine de la charge e®ective au
point selle ou charge de WannieZ,, . C'est bien ce que I'on observe lorsque I'on dgduif

de (2.54) conformg§ment g (2.53). Pour de grandes valeursRigle potentiel coulombien g
trois corpsV(®; l2)=R s'assimile de plus en plus g un plateau centrg sur le point selle, et
il est naturel de postulerZ¢; (Ry ) = Zw. Dans ces conditions, on se rend bien compte
que le choix de la formule d'interpolation, comme la valeur du paramgtre qui 'y gure, ne
seront pas du tout critiques. On a choisi

M 1

, i 2
(Ri Ro) 27y 1

1+°(Rj Ro)?

"(Ri Ro)?
1+ (Ri Ro)?

Zett (R) = Zw (2.55)

ou le parampgtre’ contrble la vitesse d'gvolution deZgs entre ses deux valeurs limites :
plus ~ est grand, plus on tend rapidement vers la charge de Wannier. Cependant, vu la
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proximitg de Z, et de Z\, sa valeur a un impact nggligeable sur les rgsultats. Ce qui
permet de considgrer la mgthode comme une m&thode sans paramgtre.

La charge e®ectiv& s (R) ®tant connue, nous pouvons en dgduire I'impulsion locale
pe (R), et la longueur d'onde locale e (R) = p:'(R). La condition qui garantit la validitg
de l'approximation semiclassique s'gcrit

:@—é@(g) :g, 1: (2.56)

La gure (2.5) montre que la condition (2.56) est valable dans un large domaink € R).
Pour de faibles valeurs d'§nergie, en particulier, les calculs peuvent étre mengs pour des
tailles de rggion interne raisonnables.

Fig. 2.5 { Courbes de niveau dg%{(R)_.
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Considgrons maintenant le deuxigme facteur de (2.52). Il reprgsente une fonction
d'onde rgduite qui dgpend faiblement d&. Elle dgcrit la dynamique angulaire des glec-
trons. L'idge de I'approximation qui consiste p s&parer I'essentiel du mouvement hyperra-
dial du mouvement angulaire est basge sur le fait qu® qui mesure la taille globale du
triangle atomique §lectron-noyau-glectron est moins critique pour la dynamigaegpande
distance gue les variables angulairéet 1, qui contrélent la forme de ce triangle. Cela re-
vient en pratique p nggliger I'gnergie et I'impulsion radiales associes p la fonctfgdurte
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® par rapport p leurs homologues associes p I'onde sortante semiclassique ; c'est-p-dire

@

@® .
@RC’ Pe

@ ¢ PE®;

Ces relations constituent I'approximation la plus importante de la m&thode RIM-SOW.

©: (2.57)

Propagation de la solution de Rp g R;

La fonction d'onde © donn®e par (2.52) satisfait I'Bquation homoggne obtenue g partir
de I'Bquation (2.34) en supprimant le terme source polR , R,. Les approximations
exprimges en (2.57) nous permettent de nggliger la dgrivke seconde par rappdrt ge
la fonction rgduite ©® et donc, de nous ramener p une §quation di®grentielle de premier
ordre enR, virtuellement analogue p une §quation de propagation temporelle du premier
ordre en temps. Pour expliciter cette analogie, nous introduisons une nouvelle variable,
le pseudo-temps,, par la relation Rp(R)d¢, = dR. Cette substitution permet de rggcrire
I'Bquation semiclassique du premier ordre par rapportia comme une fquation de Schy
dinger non stationnaire par rapport g¢. Nous obtenons ainsi I'Bquation de propagation
de ® dans la rggion externe sous la forme

1
Te) +V(H) ©: (2.58)

@ M1t
R(¢)

@; 2

Celle-ci peut &tre rgsolue avec une grande excacit§ nous permettant d'atteindre des va-
leurs deR quasi-macroscopiques. A une §nerdie en excgs au-dessus du seuil de double
ionisation, la dynamique corrgl®e gouvernge par le potentiel coulombien p troispsor
V(-) =R s'®tend sur une rggion dont I'extension varie comnt& !, la rgégion dite asympto-
tique s'gtendant au-delp. La m§thode RIM-SOW appara®t donc comme particuligrement
adaptge p I'Btude des basses §nergies. De plus, sa capacitg p ggngrer la fonctior d'ond
jusque dans la rggion asymptotique elle-m&me permet de calculer les sections e+caces di-
rectement p partir de leurs d® nitions donnges en (2.27) p (2.32), sans introduire augu
approximation. Ces deux propri®tgs distinguent clairement la mg§thodeRM-SOW des
m®thodes concurrentes comme ECS et TDCC, dont nous avons parl® au chapitre 1.

2.3 Impl§mentation num@rique

Nous d®veloppons dans ce paragraphe les techniques num®riques utilisges fur r
soudre les ®quations prgsentges dans le paragraphe prgcgdent soient (2.38), (2.43a) et
(2.50) pour la rggion interne, et (2.58) pour la rggion externe.
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2.3.1 R#8gion interne

Base angulaire

La d&pendance en ; et - , de la fonction d'onde ©, fonction propre du moment
angulaire total de He, est d®crite par un dgveloppement sur les harmoniques sph®riques
bipolaires [26]

LM X S . ; ;
Y‘l;‘z(' 1" 2) = h 1My ZmZJLM I Y\l;ml(_ 1)Y‘2;m2(' 2); (259)

mai;ma

ou le symboleh ym; om,jLM i est un coexcient de Clebsch-Gordan de couplage des mo-
ments angulaires individuels'; et ", des deux ®lectrons, eY-,., (- i) est 'hnarmonique
sph®rique associge p I'BlectronOr nous savons que la fonction d'onde © est de sym®trie
1p°. Comme nous nous plasons en polarisation lingaire, nous avons ggaleienrt0. Les
fonctions pertinentes vgri erontdond. =1, M =0, ", = ;8 1. Pour tenir compte de I'in-
discernabilitg des ®lectrons, nous introduisons les harmoniques bipolaﬁ¥$9+1 (- 1;-2)

symetrisges ¢
1 i
3Y‘1;‘0+1 (-1,-2)= p_§ Y‘l;*0+1 (- 1:-2) §Y‘1;‘0+1 (- 25-1) : (2.60)

Les indicesg (gerade et u (ungeradg se rgfgrent respectivement aux composantes sy-
metriques gt antisymetriques dans la permutation des angles $ - ,. Les harmoniques
bipolaires Y20, (- 1;- 2); Y& (- 1;- g pour’ =0;:::;1 forment yne base complete
et orthonormge. Il en va de méme de@'Yxl;\O+1 (- 1;-2); uY\l;\o+1 (- 1;- 2) pour "~ allant de
0 @ I'in ni. Cette dernigre base est beaucoup plus adapt®e car elle permet d'imposer ex-
plicitement la propri®t® de sym®trie de la fonction d'onde totale dans I'Gchandes deux
®lectrons. La fonction d'onde peut se dgcomposer sur cette base sous la forme

X ¢

©(R’_) = CCJ(R,®)9Y]‘.0+1 (- 15 2)+ CU(R,®)UY%O+1 (' 15" 2) ; (261)
=0

ou les coexcientsc?(R; ®) et ¢'(R; ®) sont respectivement pair et impair dans la trans-
formation ®! %2 ® qui correspond p I'Bchange; $ r,. Ce qui prgserve la sym§trie
de © dans la permutation des ®lectrons conform§ment au postulat de symstrisation.

En ce qui concerne la variable®, le choix de la base n'est pas gvident. En e®et, la
premigre idge consiste, suivant Fano [19], p prendre des polyndbmes de Jacobi tels que
leurs produits par les harmoniques sph®riques (2.59) d& nissent des fonctions propres du
"grand moment angulaire"T (-) de I'Bquation (2.36). Cependant, on s'est apersu que le
dgveloppement des §tats diexcitgs de I'hglium sur cette base convergeait trgs lentement.
On s'attend g ce qu'il en aille de m&me pour les §tats du double continuum. C'est pour-
qguoi nous prgfrons construire une bas&l hoc satisfaisant les contraintes physiques du
problgme. De prime abord, cette base doit &tre complete pour toute fonction d nie sur
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Fig. 2.6 { Allure de ® = %“(1; cos X) en fonction dex.
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le domaine de variation de® c'est-p-dire [Q¥42]. C'est le cas de la base de fonctions de
Fourier 8'4"®_ Puis, elle doit se dgcomposer en un sous-ensemble de fonctions paires et un
sous-ensemble de fonctions impaires dans la transformati®i Y2 ®, on pense donc
aux composantes cog¥® et sin4n® de la base de Fourier d§ nie précBdemment. Ensuite,

la base doit dgcrire excacement le comportement e®*! [(“42 ®) *'] de la fonction

au voisinage de® = 0 [® = %22] qui se d®duit de I'examen de I'Bquation aux valeurs
propres du hamiltonien angulaire gR xe au voisinage de ces valeurs de la variab® Les
fonctions qui vBri ent ces proprigtgs s'expriment comme

0 (®
" (®)

(sin ®cos®) ** cos 4®; (2.62a)
(sin ®cos®) sin 4n®: (2.62b)

Cependant, la grille qui sous-tend cette base est p pas constant. Pour dg§crire convena-
blement les fortes singularitgs au voisinage @@= 0 et ® = Y42, une base de fonctions
associge p une grille p pas variable dont le pas serait minimal aux borne®derait plus
adapt®e. Nous choisissons pour cela d'utiliser une variable intermgdiair¢elle que

Y.
= 24(11 Ccos X) ; X2[0; Ya2]: (2.63)

On voit sur la gure (2.6) qu'un pas constant enx correspond g un pas qui varie avec
® et prgsente un minimum prgs des bornes. Notons alors que le domaine de variation de
X est le méme que celui d®, et que la transformation® $ Y2 ® se traduit par la
transformation x $ Y2 x. Les fonctions de Fourier cosk et sin 4nx forment donc une
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base adapt§e p notre problgme. Reste p incorporer le comportement des fonctions d'onde
aux bornes de l'intervalle. Pour cela, notons qu'au voisinage d@ = 0 [Y42] ® » X?
[Va2i ®» (Y42 X)?]. Les fonctions adgquates sont donc

9 (®) = (sin x cosx)? *2 cos 4x; n=0::::ngj 1 (2.64a)
Ul (® = (sin x cosx)? ! sind4nx; n=1;::;ng (2.64b)

ou l'indice n reprgsente l'ordre de la fonction dans la base & Notons que la base
(2.64) n'est pas orthonorm®e. Nous choisissons donc comme base orthonorm§ aalle

qui se d®duit de (2.64) par la transformation orthogonale qui diagonalise la matrice de
recouvrement des vecteurs d'origine. Nous obtenons donc nalement la base angulaire
orthonormale de dimension & ne que nous avons notge précEdemmekt (-) : l'indice

m reprgsente donc collectivement les nombres quantigéest *~ et le nombren qui identi e

un vecteur de la base er®.

R@iseau hyperradial

Pour d® nir la base hypperradiale, nous utilisons la m§thode de collocation donnt§-
rét est de faciliter le calcul des §l#ments de matrice. Elle est, en e®et, bas®e sur I'utilisation
conjointe de deux types de reprgsentation gtroitement connectgs : une reprsentagio-
bale et une reprsentationlocale La reprgsentation globale est d& nie par une base de
fonctions analytiques; elle est bien adaptge au calcul des §lfments de matrice des op%ra-
teurs di®®rentiels comme l'op®rateur §nergie cingtique puisque les fonctions peuetet »
dgrivkes exactement. Quant p la reprsentation locale, elle est d§ nie par une s®rie de
points appelge grille et bien adaptge p la description des potentiels locaux; les @i
de matrice associs sont approxim®s par la valeur de ce potentiel aux points de la grille. Ce
principe de calcul est g l'origine de la DVR ('Discrete Variable Representation”) [27, 28]
et des rgseaux de Lagrange de Bageal [29, 30].

Un intervalle [a;j ®tant donn®, un rgseau de Lagrange est, par d§ nition, constitu®
de deux §l€ments. Le premier est une grille ag points r; associgs p des poidg telle
gue toute intggrale d§ nie sur l'intervalle §&; b peut etre approximge par la quadrature de
Gauss ggngraliste 7

b Xir

g(r)dr’ w;ig(ri): (2.65)

a i=1

Le second est une base de fonctions dite de Lagrargé) d& nies sur p; i satisfaisant
{ la condition de Lagrange

NS

hi(rj) = W,

5 (2.66)
{ et la condition d'orthonormalisation
Zy
hi(r)h;(r)dr = % : (2.67)
a
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Chaque fonction de Lagrange est donc, par d§ nition, nulle en tous les points de la grill
sauf un et leur ensemble forme une base orthonormge.

Une telle paire formge d'une grille et d'une base de fonctions peut &tre associge p

Lagrange _
Ko i1 Poga(r)” ™ 1, Pac (1)

—h, = = =2 ———=; 2.68
opk,, eth, sontrespectivement le facteur de standardisation et le carrg de la norme du
polynémeP,, (r). Le choix des polyndmes orthogonauk,, (r) est dictg par le domaine de
d® nition et par les conditions aux limites de I'Bquation p rgsoudre.

hi(r) =

Compar® aux calculs utilisant une base de fonctions ordinaire, le calcul bas® sur I'ap-
proche rgseau prgsente plusieurs avantages comme nous I'avons annonc. En fait, en uti-
lisant les §quations di®grentielles satisfaites par les polyndbmes orthogonauxsiagque
des techniques de rggularisation introduites pour supprimer les singularitgs dextem-
tiels [30,31], on peut, dans la quasitotalit des cas, exprimer les §l®#ments de matrice tant
cingtigue que potentiel p partir d'intggrales calculables exactement par la quadraguas-
socife au rgseau. On obtient de cette faxon des expressions alggbriques exactes dont le
calcul est extremement rapide.

Dans le cadre de cette ®tude, le domaine de variation & §tant [0; Ro], celui de
la variable rgduiter = R=Ry, se ramgne g [@] et le comportement g l'origine de la
fonction d'onde hyperradiale §tant de la forme®>2, nous avons choisi comme points de

associ® p la fonction poids(r) = r®. Les fonctions de base sont les fonctions de Lagrange
orthonormalis®es correspondantds(r) dg nies sur [Q 1] par

hi(r) = >>ir5:2w; (2.69)
| i
avec 0 N
»=(i 1) il ri)%; =110 (2.70)

Nous avons donc au total une reprgsentation de dimension-8gn, dans la rggion
interne.

Formulation matricielle du problgme

La rgsolution du problgme dans la rggion interne consiste pour l'essentiel p trouver
les solutions des ®quations aux valeurs propres (2.38) et (2.43a) dans les reprgsengation
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d® nies ci-dessus. A partir de leurs valeurs et vecteurs propres, on peut en e®et construire
la matrice et le vecteur qui d§ nissent le systgme d'gquations lingaires inhomoggnes0jj2.
dont la solution nous donne la fonction d'onde cherche &j3. Notons, pour &tre complet,
gue la fonction d'onde du fondamental % utilise dans cette §tude est une fonction de
type Hylleraas [13] p 20 termes calculge par Hart et Herzberg [33].

Pour rgsoudre I'Bquation (2.38), nous rg®crivons la fonction inconrfyg(R) de (2.39b)
commef X (R) = Rorgk (r); et nous multiplions I'Bquation p gauche paRor, avant de
developperg (r) sur la base des fonctions de Lagrange. Le but de ces manipulations est
d'gliminer les divergences eR' ? dans (2.38) a n que les §lfments de matrice radiaux
puissent étre calculgs avec prgcision par la quadrature de Gauss associge au rgseau radial.
Une cons®quence de ces manipulations est que (2.38) devient une ®quation aux valeurs
propres ggn®ralisges, c'est-p-dire ou la valeur propre est multiplie pae matrice qui
ne se rgduit pas p la matrice identitg. Cette §quation de dimension-8gn, est rgsolue p
I'aide de la routine "dspgVv" de la bibliotheque LAPACK.

La convergence des rgsultats par rapport g I'hyperrayoR, et aux dimensionsn;,
n- et ng a Bt® discutBe dans [5]. Les valeurs ngcessaires pour converger le calcul g une
®nergie de 100 meV au-dessus du seuil de double ionisation, par exemple, sont 5,
Ne = 29, n, = 90 pour Ry = 60 u.a. Ainsi la taille de la matrice associge p I'Bquation
(2.38) est 2610& 26100. La diagonalisation d'une matrice de cette taille, produisant tous
les vecteurs propres et toutes les valeurs propres, prenait environ 8 heures sur la machine
vectorielle NEC-SX5, caract®ris§e par 40 processeurs de 8 G°ops et de 224 Go de mgmoire
partag®e, du centre de calcul IDRIS remplacge p I'gt§ 2006 [34].

L'Bquation aux valeurs propres (2.43a), exprimge dans la base anguldifg-) de di-
mension 21-ng, est rgsolue a l'aide de la routine LAPACK 'dspev". A 100 meV au-dessus
du seuil, la dimension du problgme est 290 290, et la diagonalisation prend un temps
tout p fait nggligeable.

En n, la rgsolution du systgme lingaire inhomoggne (2.50) de dimensiam 2, est
assurge par la routine 'zspsv" de LAPACK. Le temps de calcul est p peine d'une minute.

2.3.2 R®8gion externe

Propagateurs

La fonction d'onde © prend la forme (2.52) dans la rggion externe et la fonction rgduite
© peut se d®velopper sur la base des harmoniques sphgriques bipolaires convenablement
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symgtrisges comme
XilX
©(¢; ®;- 1;- 2) = a (& ® Y (- 1) (2.71)
‘=0 2=g;u

En portant I'Bquation (2.71) dans I'Bquation de propagation (2.58) et en projetant sur
les harmoniques sph®riques bipolaires, on obtient un systeme d'§quations aux @gsvy
partielles coupl®es pour les coexcient (¢, ®) :

1 @a@) =
e @ 1 «
i m@—®++ U (e ® a(e;®+ V(i i®al (¢ ®)+ ) W(®)als(¢; ®); (2.72)
ou
e 2+ 2 Z
U(e® = R(¢)sin?2®' cos®' sin® (2.732)
. _ 2( +1)cos®
V(¢ ®) = R(¢)sim20 (2.73b)
W‘2‘0(®) = 2Y‘1‘0+1 jozY‘lOQO+1 : (2.73c)

W = R=ry, prenant la forme (2.37c).

Il ressort de I'Bquation (2.72) que les termes peuvent &tre regroup®s en deux catggo-
ries suivant leurs proprigtés. D'une partW: (®) ne dgpend pas deg, ne présente aucune
singularit® en® et couple les ondes partielles et “° pour une paritg2 donnge. D'autre
part, les termesU (¢; ®) et V-(¢; ®) prisentent des singularitgs e® =0 et en ® = Y42 ;
V-(¢; ®) connecte les composantegerade et ungeradepour une onde partielle’ donnge
tandis que l'op®rateur di®grentiel@=@®couple, quant g lui, des valeurs voisines d@
pour une onde’ et une symetrie2 donnges. Il est donc commode de traiter sgpargment
les contributions dues g chacun de ces termes.

Pour cela, nous utilisons la m&thode du "split-operator” [35] trgs usitge dans les pro-
blemes de propagation. Le hamiltonien qui controle I'Gvolution du problgme $tant sdas
forme d'une somme de deux op®rateuss et B qui ne commutent pas entre eux, l'op®ra-
teur d'gvolution §l€mentaire correspondant peut étre factorisg comme

P (d¢; A+ B)= P(d¢2;A)P(d¢;B)P(d¢, 2;A)+ O id<',3¢; (2.74)

signi ant que cette ®galitg est valable jusqu'au troisipme ordre aty,; de sorte que le
propagateur sur un temps¢, = nd¢, s'gcrit

P (& A+ B)= P(d¢2;A)[P(de; B)P(de; A)" P (i d¢2;A): (2.75)
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En appliguant cet opgrateur p la fonction d'onde eRg, nous pouvons §valuer la fonction
d'onde p n'importe quel instant¢, ultgrieur et par consgquent en n'importe quel hyperrayon
R(¢) > Ro. D'aprgs I'Bquation ci-dessus, il appara®t que les op®ratedrst B contribuent
de faxon gquivalente p la propagation. Nous choisissonsAicc W, B comprenant tous
les autres termes du hamiltonien.

L'§volution due pA ob®it p

H @ 2 X 2 2
I—a (e ®) = W-o(®a;®); (2.76)
@¢ "

alors que celle controlge par 'opgratelB s'exprime plus simplement en termes des coef-
“cients

10, . ¢
B (¢ ®) = Ps @ (6®8a (@) (2.77)
qui satisfont les §quations aux dgrivges partielles
u 1
. @ 1 1 @ 1
—b(®= | =—=—<—+U(,®+1V(;® b(:®); 2.78
I@z, (¢, ®) | 2REQ) %"‘ (& ®)+ V(¢ ®) b (¢r®) (2.78)

avec! = § [36].

Avant de dgcrire le schgma de rgsolution appropri® g ces gquations de praijag,
complgtons la reprgsentation angulaire. Dans la rggion externe, le potentiel coulombien
de l'atome d'h&lium varie trgs rapidement au voisinage des limites du domaine ®elLa
description de ces singularitgs ngcessiterait une base de trgs grande dimension. Il est plus
commode d'utiliser une grille non uniforme prgsentant une forte densitg de points au
voisinage des bornes du domaine @& La grille choisie est d§ nie par

_u . 14>(T[ —_— i1/4 . _1 ..... N 279
® = xi.ZS|n P xi—m, i=1;::::N; (2.79)
qui assure un pas eMi* au voisinage de® = 0 et de ® = Y. Les potentiels locaux
de (2.72) sont reprgsent®s par leurs valeurs aux points de la grild¢; ® ), V-(¢; ®) et
Wo(®) et les op®rateurs di®rentiels par des formules de di®®rence nie de second ordre
y20= SiVi; 1+ GYi + diyi+1, les poids de di®%rentiation associgs g la grille non uniforme
®tant donn®s par

- 2 _
> ®.1i ®)®, 1] ®y1)’ (2.80a)
- 2 _
- @i & )N®i Q1) (2.80b)
@ = - (2.80c)

@i ® @i @)
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Les ®quations de propagation (2.76) et (2.78) peuvent étre rggcrites sous forme matheiel
comme

1 @a) = mag); (2.81a)
%c

i@b(c;) = B(&)b(e): (2.81b)
é

Les g§l#ments des matriceS et B de dimension A_ N sont donngs par
2 A‘Ozoio = 20_”0W ~Q 2.82
& (®) I . q (2.82a)
i B‘Oloio(é) = j Bk ZR%I(,) Hioyg + ZR( ) iu- (6’®)+ 1V(Cn®) o
di
+ —— %o, 2.82b
R(e) (2520

Les ®quations (2.82) mettent en §vidence les di®grentes proprigtgs des deux §gaat®
propagation (2.81) : d'une part, I'indgpendance e de l'op®rateur A, lequel induit un
couplage p 'longue portge” des ondes partielles d'autre part, la dgpendance erg et le
couplage des indices de B qui conduit p une matrice tridiagonale. Par cons&quent, on
peut leur appliquer di®grents sch&mas de rgsolution.

A l'op®rateur A, nous associons un propagateur exponenti€(d¢; A) = exp(j iAde).
Pour cela, nous prenons I'exponentielle de la reprgsentation matricielleAlel® nie comme
un dgveloppement en s®rie dedg A), qui prgserve l'unitarit p tous les ordres eng.
CommeA est indgpendant de;, le calcul de ce propagateur est fait une fois pour toutes
au dgbut de la propagation. La propagation seloA consiste donc p e®ectuer le produit
d'une matrice connue et constante par un vecteur qui §volue

a(¢ + d¢) = P(dg; A)a(e): (2.83)

A cause de la structure diagonale par bloc de la matrice dee qui est conservge dans le
propagateur P (d¢; A), I'Bquation ci-dessus se ramgne gN2produits matricef vecteur de
dimensionn, .

En revanche, la technique d®crite ci-dessus ne peut etre appliguge au propagateur
associg @B. En e®et, commd3 dgpend de;, cela reviendrait p §valuer son exponentielle
a chaque pas de propagation, ce qui alourdirait le temps de calcul. De plus, ses singularitgs
en®=0 et en ®= Y42 pourraient rendre I'exponentiation dglicate. Il est plus commode
d'utiliser le propagateur de Crank-Nicholson [37] de la forme
H T 10 1
d¢ dc
P(d¢;B) = 1+|7B 1ii 2B X (2.84)

qui est un op®rateur unitaire p tous les ordres &l et permet de tirer pro t de la structure
de la matrice B, qui non seulement est diagonale par bloc, mais aussi tridiagonale dans
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chacun des blocs. Une propagation §lmentaire sur un pksrevient g alors rgsoudrer.
systgmes lingaires inhomoggnes et tridiagonaux de dimendibn

H 4 1 M 4 1
1+i7°B b(e+ de)= 1 i?c’B b(s): (2.85)

Remarquons que la mgthode RIM-SOW s'&carte de I'implgmentation standard de la m§-
thode du "split-operator” en combinant deux reprgsentations di®grentes des propagateurs
associs @ et B.

Le propagateurP (d¢; A + B) a l'avantage d'etre rigoureusement unitaire, ce qui per-
met la conservation du °ux total p travers la rggion externe. La section excace totale de
photoionisation calculge erRy sera donc conservge pour tolR > R (. La propagation
dans la rggion externe prgsente deux aspects intgressants :

{ elle est trgs rapide; gR grand, I'impél@n localep(R) tend vers g 2E, et comme
dR = Rp(R)d¢, R croft comme exp( 2E¢). Nous pouvons alors atteindre rapide-
ment des valeurs macroscopiques de l'ordre de®l0a.

{ I'Bvolution de la fonction d'onde © avecR peut etre visualisge ddry jusque dans la
rgégion asymptotique. On peut ainsi mieux apprghender la dynamique du processus
de photoionisation et le processus de construction des sections excaces.

Détails num@riques

La propagation §lfmentaire dgcrite par le propagatetlr (d¢; B)P (d¢; A) requiert la
rgalisation des §tapes suivantes :

1. - 2N produits indgpendants d'une matrice de dimension_ £ n_ par un vecteur de
méme taille pour propagern,

2. - 2n_.N combinaisons lingaires indgpendantes pour passeradp b,

3. - la rgsolution de B, systgmes indgpendants dd ®quations tridiagonales pour
propagerb,

4. - 2n N combinaisons lingaires indgpendantes pour ramerieg a.

Si on analyse cette propagation en vue de la parallglisation de la proc®dure, on s'aper-
xoit que chacune des ®tapes ci-dessus inviterait g une parallglisation sur des sous-ensemble
di®%rents d'indices. La parallglisation de la procgdure ngcessiterait donc des comcau
tions entre les ®tapes successives de la propagation, ce qui rgduirait ses performances
d'autant plus que le nombre de processeurs requis serait §levg. Il apparadt que ce pro-
bleme de propagation ne se préte pas g une parallglisation pousste. C'est la raison pour
laquelle nous avons choisi de le parall§liser encette parall§lisation nous fait gagner du
temps de calcul au niveau de I'Btape 3, et elle ne nous en fait pas perdre trop en com-
munication parce que le nombre de valeurs deest limitg. Notre problgme se préte par
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contre trgs bien g une vectorisation. Le produit d'une matrice par un vecteur et les com-
binaisons lingaires sont des op®rations naturellement vectorisables, ce qui n'est pas le cas
de la rgsolution du systgme d'quations tridiagonal. Nous avons cependant imp®t# un
algorithme de rgduction cyclique [38{40] qui permet une vectorisation p chaque ffgade
rgéduction. Au total, I'exploitation du code s'est rgvglge optimale sur la machinectorielle
modestement parallgle NEC-SX5 de I'DRIS (remplacge depuis par la NEC-SX8).

Les paramptres importants de la propagation dans la rggion externe sont les dimensions
n_ de la base angulaireN de la grille en®, le pas de propagationtl¢, et Rpax la valeur nale
de R. A cause des e®ets cumulgs de la rgpulsion biglectronique qui peuplent des ondes
partielles de plus en plus ®levges au cours de la propagation, doit &tre relativement
grand. Pour des raisons que nous justi erons au chapitre 3, nous choisissans= 50.
D'autre part, p cause de la forte localisation des canaux d'ionisation simple avec excitation
au voisinage de® = 0 et ® = Y42 quandR cro®t, nous choisissonbl = 4000 pour la grille
“cubique" en la variable ® dg nie par (2.79). Le pas de la grille e® atteint ainsi un
minimum de 016 £ 10 ® rad aux bords de son domaine et un maximum de l'ordre de
0:78£ 10 3 rad enYs4. Le pas ®lfmentaird¢, choisie estd¢, = 0:001 u.a. qui est reli g un
pas enR allant de 0:025 u.a. enRy = 60 u.a. @ 86 u.a. fRmax = 10° u.a. pour une §nergie
de 100 meV. Ce qui correspond g 90 000 pas de propagation en 3 heures environ de temps
monoprocesseur. Cette possibilit de propager dans la rggion externe est importante pour
®tudier le dgcouplage progressif des canaux d'ionisation-excitation durant la proptign,
ce qui constitue un aspect essentiel de mon travail.

2.4 Un r@sultat caract@ristique : les distributions an-
gulaires g 100 meV

La m&thode HRM-SOW a d®crit avec succes autant la double photoionisation de
He dans des cingmatiques trgs variges [1{5] que la double photoionisation des alcalino-
terreux [6, 7] dans le domaine des §nergies interm®diaires : de quelques eV p quelques
dizaines d'eV. Dans tous les cas examin®gs, les rgsultats des calculs se sont rgvglgs quasi
indgpendants de la jauge employge, et en excellent accord avec les mesures disponibles
en §chelle absolue. Notre but dans ce travail gtant d'appliquer la mg§thoddRiNI-SOW
p I'Btude de I'ensemble des processus qui se dgveloppent dans le voisinage, sup®rieur et
inf@rieur, du seuil d'ionisation doublel ** , il est essentiel de vEri er que cette m$thode
est satisfaisante aux trgs basses gnergies.

Dans ce domaine d'§nergie, la qualit® des rgsultats thgoriques dgpend fortemenade
qualitg de la description de l'interaction §lectron-§lectron p longue portge, et laetf des
rgsultats re°gte les ditcult§s qu'ont les thgoriciens p rendre compte de la dynamique de
deux ®lectrons fortement corrgl®s dans un ®tat non born®. Au niveau exp®rimental, les
dizcultgs augmentent §galement en raison inverse de I'gnergie, aussi bien g cause de la
faiblesse du signal, que de la ditcult® p controler des ®lectrons de trgs basse §nergie, et
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de la dggradation de la rgsolution en §nergie. Revenons plus prgcisgment sur les digsult
du traitement th®orique. Le problgme est qu'il faut traiter la dynamique corrglge jusqu’
des distancefk A Ei ! telles que le potentiel coulombien @ trois corps devient nggligeable
devant I'BnergieE des deux ®lectrons §ject®s. Il est donc trgs dixcile de s'approcher du
seuil. Les m&thodes concurrentes deRHM-SOW prgsentges dans le chapitre 1, c'est-p-
dire essentiellement TDCC et ECS, ne peuvent pas traiter des rggions de plus de 500
u.a., ce qui les cantonne en pratique p des ®§nergies sup®rieures p quelques eV. Et ceci en
d®pit du fait que ces mgthodes exploitent p fond les fonctionnalitgs des superordinateurs
massivement parallgles les plus performants actuellement disponibles. Dans ce contexte,
le traitement semiclassique du mouvement hyperradial dans la rggion extgrieure constitue
un atout essentiel, puisqu'il permet de propager la fonction d'onde du systgme jusqu'p des
distances quasi macroscopiques.

Nous avons donc choisi d'illustrer les performances de la mgthode p I'Bnergie la plus
basse pour laquelle des mesures un peu substantielles aient §t§ rgalisges : 100 meV. A
cette §nergie, des distributions angulaires ont en e®et §t® mesurges pour un partage ggal
de I'Bnergie entre les deux ®&lectrons [9]. Ces mesures ont §t® reportges sur une gchelle ab-
solue en utilisant une procgdure de normalisation [8] validge pour des §nergies nettgm
plus hautes. On a montr§ plus tard qu'a basse §nergie, cette proc®dure perdait son auto-
cohgrence et devait étre rgvisge substantiellement pour prendre en compte de manig pl
rgaliste le pro 1 €nerggtique du faisceau de photons et la variation des sections etcaces
a l'intgrieur d'un intervalle angulaire et §nerggtigue de comptage [43]. Nous qmarons
donc nos rgsultats aux mesures expgrimentales revisitges.

Compte tenu de I'expression de la fonction d'onde £dans la rggion externe donnge
par (2.33) et (2.52), la TDCS, donn®e par (2.27) se rggcrit

d*% 2Y4! 1 _
=2 - X 2.
dEld- 1d' 2 CEg E sin 2®_©( ) ( 86)

Nl

En utilisant le dgveloppement (2.71) d® sur les harmoniques bipolaires et les relations
[41]
p _
WO -2 = (i 1) (cosul + Cos Iiz) * + 1P%(cospyy); (2.87a)

(i 1) *1@(003111. COSHQ) *+1P¥cospyy); (2.87b)

UY*l‘qu (- 1;- 2)
ou P9Y(cospy,) et P9(cospy,) sont des polyndmes de Jacobi, on peut exprimer la TDCS
sous la forme

d3¥a

——————— = j(cospy + COSpp) Ag(-) + (COS i cosie)Au(-) j°;  (2.88)
dEid- 1d- 5

predite par Huetzet al. [42]. Les paramptres dynamique%y(-) et Ay (-) sont donngs par
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S
Ag(-) = 3—!X (i 1)‘p‘+1P°1(cos yad(¢; ®) (2.89a)
ol 8Y4EZE sin2® ‘ Pz}t '
S
3l X
Au(-) =

! N
_— . +1 ~ ‘10 ue;. .
giEsnae 0D T1PT(Cosm)al(¢i®):  (2.89)

L'expression (2.88) permet de mettre en §vidence les rggles de s§lection qui dgterminent
I'allure ggn®rale des distributions angulaires. On voit en e®et que la TDCS est nulle si
{ les deux ®lectrons sont €mis perpendiculairement p la polarisation du rayonnement
synchrotron qui, nous le rappelons, d& nit 'axeZ de notre rgf&rentiel de travail ;

{ pour un partage ®gal d'&nergie® = Y44, les deux ®lectrons sont §mis dans des di-
rections oppostes.

Fig. 2.7 { Reprgsentation ggom®trique du systegme form® par deux ®lectrons photo§jectgs

P
?, 7\

¢2 Nl ¢12

Les TDCS peuvent etre reprgsentkes dans di®Brentes con gurations gBometriques.
L'axe Z du rgf@rentiel du laboratoire §tant suivant I'axe de polarisation du rayonne-
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ment synchrotron, I'axe X est, quant g lui, parallgle au faisceau de photons incidents.
La direction d'§jection de I'Blectroni est alors rgp®ree par I'anglg = (Z; k;) d® ni sur

[0; 2] et par I'angle’ ; d®& ni sur [0; %] form® par les plansZ; X)) et (Z; k;). A l'aide des
angles' i, on d® nit I'angle mutuel ' 1, ="' ,j ' 1. La gure (2.7) permet d'avoir une idge
plus claire de la ggom®trie du systgme form® par les deux §lectrons. On peut remarquer
sur cette gure que le systgme est invariant par rotation autour de I'ax& ; et donc les
TDCS ne dgpendront pas de ; ou de' , individuellement mais seulement de leur di®§-
rence' 1,. C'est ce qu'on vEri e imm®diatement sur (2.88) et (2.89) compte tenu de ce
gue €Ok = COS |y COSLb + Sin |y SiNfb COS' 15.

Fig. 2.8 { TDCS (b/eV/sr ?) en fonction de I'angle d'§jection, du second §lectron dans
le plan de dftection poury = (Pet les trois ggomtries coplanaires §tudi®s dans [9] :
e =30;60;90 2 avec barres d'erreur : rgsultats exp®rimentaux [9] aprgs rgvision de la
procgdure de normalisation [43]; trait continu : nos calculs.

30 | T T LI LU LI | LI | L= LI LI LI | L | LI 150
25 =0 4 9,=30°1
n 2OF 1r 100
Qisf 1T ]
= F 1 F i
10 —] — — 50
5 N )
O :I L1l | Ll 1 | L1l L1l | 1 Ll L1l I: _I Ll 1l | | I_
0 60 120 180 240 300 36060 120 180 240 300 368
300 _I 1 | LI | LI | LI | LI | 1 I_ _I LI | LI | LI | LI | L I_ 300
i q,=60° 1 | 0,=90°
N 200 — ] — o 200
O [ 1 [ ]
Q B 1 i
l_ n . n .
100 —] — — 100
i ' 1 )
O _I 1 | Ll 1l L1 1.1 | h | | 1 I_ _I Ll 1l | 1 +I | | I_
120 180 240 300 360 120 180 240 300 360 42
a, G,

L'exp®rience [9,43] a §t§ rgalisBe avec un rayonnement synchrotron caraetfpsiun
paramgtre de Stokess; = 0:95. Nous avons vEri  que nos calculs donnent les mémes
rgsultats dans ce cas et dans I'hypothgse d'une source de rayonnement synchrotron com-
pletement et lingairement polarisge; = 1). Les TDCS ont §t§ mesurfes pour une con -
guration ggom®trique coplanaire ou les directions d'gjection des §lectrons et la qsdéion
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du champ sont dans le m&me plan, c'est-p-dite;; = 0 (voir gure (2.7)). Elles sont re-
présentges en fonction de l'angle d'&jectiqp du second ®lectron, I'angle du premiey
ftant x8 a 30, 60 et 9® Nous avons fait gurer nos calculs pour les mémes ggometries
ainsi que pourpy = @ dans un souci de complgtude. Nous notons que la TDCS s'annule
pour [k i W = 0, qui correspond R la situation ou les deux §lectrons seraient $mis dans
la méme direction, interdite par le terme de rgpulsion §lectronique. Des noeuds se mani
festent aussi dans le cas o | W = Yaconformgment p la deuxigme rggle de sglection,
®voquee prigckdemment, qui s'applique lorsque les deux glectrons §mis ont la réee

gie. On note §galement que les sections excaces sont sym$gtriques par rapport a ce n¥ud
entk = W+ Yapour py = Pet 9¢ comme on peut le dgduire des §quations (2.88) et (2.89).

Au-delp de ces propri®t®s de sym$trie, ce que nous souhaitons souligner, c'est qu'il res-
sort de cette gure un excellent accord entre nos rgsultats et les rgsultats expgrimentaux.
Ceci con rme que la m#thode RM-SOW est un outil bien adapt® pour mener g bien
I'Btude que nous envisageons dans le cadre de cette thgse.
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Chapitre 3

Extension au traitement de
I'lonisation simple

Dans le chapitre prgc®dent, nous avons prgsentg la mgthod@MASOW qui dgcrit
l'atome d'hglium aprgs qu'il ait absorb® un photon d'&nergie sup®rieure au seuil de double
ionisation. Cependant, cette m§thode en son $tat actuel n'est pas complgte parce qu'elle
ne s§pare pas parfaitement la double ionisation du processus concurrent qu'est l'ionisation
avec ou sans excitation vers di®grents §tatsde l'ion rgsiduelHe*. Dans ce chapitre,
nous comblons cette lacune. Nous mettons en §vidence dans un premier temps les consg-
guences de la non-sgparation des di®®rentes voies ouvertes. Nous prgsentons ensuite le
principe de la technique utilisge pour s§parer tous les processus concurrents. Dans une
troisipme partie, nous d®taillons I'implgmentation de cette technique dans le cadre de
notre approche, ou nous l'appliquerons g rayon hyperradial x§. Nous prgsentons nale-
ment les sections excace®; et les paramptres d'asym§trie, p 0.1 eV au-dessus du seuil
de double ionisation. Pour ce faible excgs d'&nergie, de fortes corrglations se d§veloppent
entre les §lectrons qui permettent de peupler des niveaurgs glevgs : nous montrons les
sections excaces d'ionisation-excitation jusqu'm = 50.
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3.1 Enjeux de l'identi cation des di®§rents processus

3.1.1 Intrication des di®§rents processus

La mgthode HRM-SOW prgsentge dans le chapitre prgcgdent dgcrit la dynamique
des ®lectrons deHe au-dessus du seuil de double ionisation. Or, comme nous l'avons
soulign® au chapitre 1, I'une des dixcultgs de cette ®tude rside dans la superposition
de la voie de double ionisation et d'un nombre in ni de voies d'ionisation-excitation
Cette superposition des canaux apparadt clairement dans la section etcace di®grentielle
en ®nergie (SDCS) de double ionisation d§ nie en (2.29) qui s'exprime comme

Z
d%  _2val 1 . o
dE, 2 EcEsnm® d- 10- 2j®(Rmax;-) |5 (3.1)

ou ®(R;-) est la fonction rgduite assocife p la fonction d'onde de photoabsorption;2
conformgment aux gquations (2.33) et (2.52) qui donnent

1 1

Rg 0
FaRi) = RS2sin2®" me WPFTE(R; ) (3.2)

La gure (3.1) montre I'gvolution des SDCS pour di®grentes valeurs de I'hyperrayon
R allant de 1G p 1@ u.a. pour un excgs d'gnergiE = 0:1 eV. Chaque SDCS comprend
un plateau et de fortes oscillations aux bords du domaine de variation @&, et donc de
®. Cependant, quandR augmente, nous remarquons que ce plateau s'gtend et devient
de plus en plus plat d'une part, et que les oscillations sont repoussges vers les bords
E;= E (®=0) et E; =0 (®= ¥=2) d'autre part. Ces oscillations sont la manifestation
des processus de simple ionisation. Nous avons en e®et d§ja not§ au paragraphe 2.1.4 que
pourR!1 , lionisation simple correspondant g, niet ryin ni ou inversement devient
con nge dans de petits secteurs angulaires au voisinage®e 0 et (¥=2), tandis que la
double ionisation correspondant jp; etr, in nis est dgcrite par le domaine complgmentaire
10; ¥a2[, la valeur de® ®tant alors relige au partage d'gnergie entre les deux §lectrons par
I'Bquation (2.23).

Le con nement de l'ionisation simple est d'autant plus etcace que I'on se placeRa
plus grand comme l'attestent la gure (3.1), et de manigre encore plus claire, la gure
(3.2) qui reprsente une vue agrandie de la rggion d@s 0. L'intervalle oy sont con nges
les oscillations passe de ® = 0:165 pourR = 10° u.a. p ¢®= 0:125 pourR = 10* u.a.
Ces valeurs de ® ont une interprgtation di®®rente selon que I'on s'intgresse p la double
ionisation ® > ¢ ® ou p la simple ionisation® < ¢ ®. Dans le premier cas, on dira que
la SDCS est bien reprgsent§e dans le domaine anguld@re> ¢ ®, c'est-p-dire pour des
fnergiesE; ou E, > E sin? ¢ ® Pour une §nergieE = 0:1 eV, la SDCS sera donc bien
reprgsentge par un calcul R = 10# u.a. pour des §nergieE, ou E, > 0:0016 eV. Notons
gue cette valeur limite est nettement plus petite que les meilleures rgsolutions §fgiques
expBrimentales actuellement rgalisables, qui sont de l'ordre de la dizaine de meV [1]. Dans
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Fig. 3.1 { Evolution de la SDCS gE = 0:1 eV avecR de 1¢° p 1 u.a.; point-tiret :
R =102 u.a., trait continu : R =10% u.a., tiret : R =10° u.a., pointill§ : R = 10° u.a.
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le second cas, ® peut étre reli® au nombre quantiquen caractgrisant I'gtat le plus excitg
de l'ion He* qui puisse &tre peupl® de manigre signi cative dans le processus d'ionisation
simple-excitation. Si nous notons, la portg§e d'un tel §tat, nous avons, pour une valeur de
R dopnge, ¢®» r,=R. Comme par ailleursr,, est proportionnelle pn?, nous en dgduisons
n» RE¢® AE =0:1eV, nous obtenons ainsh » 13 pR = 10% u.a,, etn » 35 p

R =10% u.a.

3.1.2 Limites de la m&thode

Cette analyse nous permet de cerner les limites de la mgthodR M-SOW dans ['gtat
de dgveloppement op elle se trouvait au dgbut de ce travail.

S'agissant de la double ionisation, il est clair qu'elle peut fournir correctement toutes
les sections excaces di®grentielles, sauf pour des partages d'gnergie extrémes qui ne sont
pas accessibles p lI'exp®rience avec les rgsolutions actuelles. Nous disposons donc d'une
m®thode susceptible de reproduire les TDCS, les parampgtres d'asym$trie et les SDCS
mesurges. Son incapacitg p distinguer la double ionisation, dans les conditions o I
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Fig. 3.2 { Zoom sur la gure (3.1). au voisinage d&® = 0. Les lignes verticales localisent
grossigrement la limite entre la double et la simple ionisation. Pointill§R = 10° u.a.,
trait continu : R = 10* u.a.
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des ®lectrons emporte toute I'Gnergie, de la simple ionisation avec excitation, constitue
nganmoins un handicap sgrieux. En e®et, nous ne pouvons pas obtenir la section etcace
totalement intggree pour la double photoionisation par intggration de la SDCS. Ceci nous
interdit, par exemple, de tester la fameuse loi de Wannier [2] $#voqu®e au chapitre 1, qui
dgcrit le comportement de la section excace totale au seuil. C'est d'autant plus dom-
mage que la m§thode est par ailleurs particuligrement bien adaptge g la description de la
dynamique au seuil comme nous l'avons not§ en 2.2.3.

Les limites de la m§thode sont tout p fait °agrantes pour ce qui concerne l'ionisation
simple avec ou sans excitation. Le dgcouplage adiabatiqueRfa permis d'identi er les
canauxn = 1, 2 et 3, et d'obtenir toutes les sections excaces associges. La mesure des
secteurs angulaires ® marqu®s par des oscillations violentes de la SDCS nous permet
d'gvaluer approximativement le nombre de niveaux excitgs. L'intggration de la SDG8r
ces intervalles nous donne une idge de la section etcace totale d'ionisation-excitation vers
les niveauxn > 3 - la double ionisation apportant une contribution nggligeable dans ce
domaine de valeurs d&®. L'information que nous sommes susceptibles d'obtenir concer-
nant les canauxn > 3 est donc globale. La m&thode en I'gtat actuel ne renseigne pas sur
chaque canal individuellement. Et c'est tout p fait dommage, notamment parce que les
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sections excaced4(E) et, plus encore, les parampgtres d'anisotropig,(E) constituent,
pour E - 0, les canaux privilggi®s pour I'observation des ®tats doublement excitgs de
I'n®lium qui suscitent encore actuellement gnormgment d'gtudes. Ceci est d'autant plus
dommage que la mgthode est par ailleurs bien adapt®e p la description du domaine d'gner-
gie correspondant, comme nous l'avons dgja not§.

Compte tenu des limites notges ci-dessus, concernant tant l'ionisation simple que l'io-
nisation double, il est clair que la m&thode, en I'gtat actuel, ne permet pas d'§tudier
la validitg de la relation de continuit® postulge par di®grents auteurs entreohiisation-
excitation vers un niveaun ! 1 et la double ionisation pour un partage complgtement
asymetrique entre les deux glectrons.

Il appara®t donc clairement que ce qui est crucial, pour repousser les limites de la m§-
thode, c'est d'analyser la fonction d'onde de photoabsorption plus p fond a n de d&par-
tager les di®®rentes voies de sortie et d'identi er chacune individuellement, quiagisse
de l'ionisation double ou de l'ionisation avec excitation vers un niveau donngde l'ion.

Ce travail ngcessiste des e®orts substantiels, comme nous allons le voir dans la suite de ce
chapitre.

3.2 Projection sur les §tats de l'ion hydrogno  Ade He"

L'identi cation des voies d'ionisation-excitation, g laquelle nous nous attelonmain-
tenant, est grandement facilitge par le fait que l'iorHe* est un hydrog®néde dont les
®tats sont connus exactement. Suivant la notation de Dirac, notofs ' m;ii I'gtat propre
hydrog®ndde de I'Blectroni caract®ris§ par les nombres quantiquesm ; il est dgcrit par
la fonction d'onde

~ l:
Arm ('r i) = Fo (1) Ym (- i); (3.3)
ou F, est la fonction radiale normalisge a l'unit§
s
_ . H B H 1
_2Z%2 (ni Q1) g, 2Zr 2v 24N
Fo(= =2 CED N no it T (4)

les polynbmes de Laguerrlaﬁ\iﬁli ,(r) ®tant d® nis suivant la convention d'Abramowitz et
Stegun [3]. NotonsP,.,, = jn'm;iihn"m;ij le projecteur associ§, qui n'agit que sur les
coordonnges de I'Blectroi et dgsignons par l'autre §lectron, §tant entendu qué = 2 si

i =1 et rgciproguement. Intuitivement, il semble naturel d'associer g l'ionisation simel
avec excitation de I'Blectron vers I'gtat jn'mi la fonction d'onde

2 in‘m = F>in‘m &1 (3.5)
obtenue par I'action du projecteurP‘n\m sur la fonction d'onde de photoabsorption. Comme
dans le cas de la double photoionisation, on peut §valuer la section excége, associge
p ce processus en calculant le rapport du °ux total de;2 . g travers une hypersphgre
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de rayon appropri€R,, au °ux de photons incident. Celle-ci prend une forme plus simple
si nous crivons la fonction d'onde &, sous la forme du produit d'une fonction rgduite

® ., par une onde semiclassique sortante et un facteur de volume conformgment aux
®quations (2.33) et (2.52). Nous posons donc

1 1

. RR .
S R0 0 R oy G (Ri® e 36

en analogie avec (3.2). Dans ces conditions, la section excace pour I'gjection de I'glectron
i et I'excitation de I'Blectroni vers un §tatjn'm;ii s'gcrit

ot

3. = =
ﬁ

" EC r-r
La section excace di®®grentielle correspondante s'§crit de fagon identique en terme de °ux

a travers I'hypersurface gl€mentaire d®& nie sur I'hypersphgRe= R, par l'angle solide
d- ; centrge en -

d@d 0 €. (@:- - ) : 3.7)

: Z — -
d%, _ 2¥4l i =2
d_;“ = Rnd®d P © (®- - ) (3.8)
Les sections excaces associfes R l'ionisation de I'Glecir@vec excitation de I'§lectron
vers le niveaun se dgduisent de (3.7) et (3.8) en e®ectuant une sommation Suet m.
La section excace di®grentielle s'§crit alors en fonction de la section totédfe et d'un

paramgtre d'asymstrie | comme

d% _ % i
d-; 4

: ¢
1+ | Py(cosy) ; (3.9)

et le paramptre d'asym$trie est donng par
P

‘m

207/—p

R = 2
—, b r=gr, d®C id- & T V(- T)_
n B .

= (3.10)
—
d®d d- ; ©. .

‘m R=R,

Les sections etcaces observges se dgduisent nalement de la somme sut; 2 des
sections excaces, et d¥%=d ;. L'indiscernabilit des ®lectrons implique que les deux
termes dans chaque somme sont §gaux. On a donc nalement

X
Yo = 2 Yoom s (3.11a)
m
d¥% _ % _ )
* 4—1/4(1 + nPy(cosp)) ; (3.11b)

oy = | et sontindgpendants de la valeur 1 ou 2 donngd a

~ On voit donc que tous les rgsultats peuvent etre obtenus en considgrant le projecteur
P.,m agissant uniguement sur les coordonnges de I'§lectio®n pourrait, bien entendu,
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pour plus de correction formelle, introduire le projecteur sur le sous espace des ®§tats dans
lesquels l'unquelconquedes deux ®lectrons est dans I'Gtat caractgrisg par les nombres
guantiquesn'm. Ce projecteur s'&crirait

Prm = P%m - 1%+ Pﬁm - Ill Pr11m - Pﬁm (312)

oul' d®signe l'opBrateur identit dans le sous espace associ§ p I'Bledtrirfaut noter
gue les contributions aux intggrales e®ectugefRp= R, grand, venant du dernier terme
du projecteur, sont nulles : en e®et, R grand, I'un au moins der; our, est grand, ce qui
assure la nullitg de l'orbitale radiale correspondante de portge nie (3.4). Le dernier e
du projecteur peut donc etre omis dans tous les calculs. On obtiendrait alors la fonction
d'onde 2, associge g l'ionisation-excitation vers le niveauen faisant agir ce projecteur
sur la fonction d'onde de photoabsorption et en sommant suret m conformg§ment p

anh=Pr?yq Pn= Pom: (3.13)

Les sections excaces s'exprimeraient alors trgs simplement en termes de la fonction rgduite
®, associte 3

. o
21/, -
Yy = E.T4c R:Rd®d 1d-21%n_; (3.14a)
H " - 2
~ P ropd®d 1028 V(- )
w = 204 - — (3.14b)

— 2
aer,0®0 10- > ®,

H
ou le symbole implique que l'intggration suivant ® est restreinte p l'intervalle [Q%24]
pour ®viter de compter deux fois le méme gvEngment.

3.3 Impl@mentation de la projection p R xe

3.3.1 Condition de validit®

Nous avons vu que tous les calculs peuvent s'e®ectuer en spgci ant le num®ro de
I'Blectron ionis®. Nous supposerons ici qu'il s'agit de I'Blectron 1. L'glectron excit§ est
donc I'glectron 2. Le calcul de I'action déP2., sur 2 ; requerrait en principe trois di®§-

rentes gtapes successives

{ une interpolation de 2 ;(R;®;- 1;- ) dans une grille p 2 dimensions; £ r, pour
obtenir 2 4(ry;ra;- 1;- 2),

{ une projection sur un gtat hydroggnadejn'm;2i de I'Blectron 2 qui implique l'int§-
gration surr, pr; x® an d'acckder p 32, (ri;r2;- 1;- 2),
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{ et en n, une interpolation p une dimension sur la grille e® p R = Rax pour en
deduire 22, (Rmax; ®;- 1;- 2) et par suite ©.  (Rmax;®;- 1;- »), fonction d'onde
rgduite associge p 2, d'ou on peut dgduire comme on vient de le voir les sections
excaces par (3.7) et (3.8).

Ces interpolations rgpgtkes seraient tout p fait fastidieuses. De plus, dans le cas ou
I'on souhaiterait §tudier la convergence des sections e+caces aRgal faudrait stocker la
fonction d'onde 2 sur un grand domainer £ r,, ce qui pourrait poser des problgmes de
taille mgmoire. Cette ditcultg peut &tre contournge si l'intggration sur, pr; xe peut
etre approximge par une intggration su® p R = R, xe, le domaine utile d'intggration
gtant donn®e par la portge, de I'Btat hydroggndden.

Fig. 3.3 { Equivalence des deux techniques de projection.

Ar~R Aa? /2

"2

P

Aro~R Aa

A\

ry

Le sch®ma de la gure (3.3) illustre la situation. Intggrer sur, pry; xe revient p
intBgrer sur la tangente p l'arc de cercle. Par contre, intBgrerR xe revient p §valuer
l'intggrale sur l'arc de cercle lui-méme. Pour que ces deux op®grations soient §quivasnt
il faut que ¢ r; soit nggligeable devant,, c'est-p-dire que ¢®,=2 soit nggligeable devant
1. Nous considgrons ici que @, = 107 2 rad est une valeur suxsamment petite. Elle sera
rgalisge si I'on e®ectue la projection sur I'gtat hydrog®de n sur une hypersphgre de
rayon R, tel que ¢®= r,=R, - 10 2rad, soitR, , 1Cr,. Si cette condition est remplie,
les trois §tapes ci-dessus se rgduisent en une seule qui consiste en une projedion R,
Xe.



3.3. IMPL BMENTATION DE LA PROJECTION N R FIXE 81

3.3.2 Expression des sections excaces

Dans cette approche, les sections excaces prgsentges au paragraphe 3.2 prennent des
formes simples que nous explicitons ci-dessous.

La fonction d'onde rgduite®?2.., (Ry; ®;- 1;- ,) s'Bcrit en e®et

%ﬁ‘m (Rn; ®;- 1;- 2) = R3sin®cos® A,y (Ry SIN®;- 5) )
£ Hm +1§ milO 1 (Ro) Yor;m(- D+ B 1§ miOin y(R) Y2 mC- 2)
(3.15)

ou les intggrales 3| (Ry) s'&crivent en foncti&n des coexcignta’ (R, ; ®) du dgveloppe-
ment (2.71) de®(R,; ®;- ;- ,) dans la base ‘Y, (- 1;- ) ,

Z h [
IE\L(Rn) = p—z d®sin®F, (R, sin®) a?(R,;®) § a'(Rn;®) : (3.16)
0

Notons que la sommation de O @2 dans les expressions des intﬁgralle%L n'‘est pas
en contradiction avec la technique de projection ® xe que nous avons dfcrite plus
haut. Le domaine® > ¢ ® correspondant gR,, sin® > r, fournit en e®et une contribution
nggligeable p I'intggrale du fait de la prgsence de I'exponentielle dgcroissante daparize
radiale F,- de la fonction d'onde hydroggnfle.

La section excace et le paramptre d'asym®trie pour l'ionisation excitation vers un tat
n s'expriment simplement en terme des intggralds, (R;)

~

A !
21/4! 3 rxi 2. + -2 rXi 1. -3
Yo = 2 CEg Ry Jln‘+1‘J + Jlrl1] : (3.17a)
‘=0 ‘=0
1 )
- _ n:ol ! 2‘+21“ J i 6 n_|_0| ? D:; - <e(|n +1° +1 +1 )
n - | |"||_|21|n+1 JZ+ I |:~|L|1JI JZ
o 32+_1]| 241’
P 0 245 jr2 t ; 3.17b
n|_|2J|n+l j2+ n|_|lJ|,‘j ( )

Nous notons que¥%, a une dgpendance explicite eR, contrairement g, qui n'en d§-
pend qu'implicitement via les intggraled E\L . La limite des ®lectrons fortement corrglgs
est obtenue pourE'! Oetn!1 . Dans cette limite, Ies-composantes symﬁetriqu%
et les ondes partielles glevges dominent de sorte qué;. . 1_2 ' |rir* ‘< e RS S
dans l'expression de , ci-dessus; dans ce cas, tend versj 1. A l'oppos®, la limite non
corrglge est obtenue pour = 1 quand I'on a a®aire p une ionisation sans excitation ; dans
ce cas, les termek.. - et ,,.,, disparaissent et on retrouve ; = 2.
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3.3.3 Evolution des sections excaces avec R

La presentation prgc®dente sugggre qu'on peut identi er tous les canaux d'ionisation
excitation par projection pRmax puisque pourRma = 108 u.a., la conditionRyay , 10°r,
est satisfaite méme pour les niveaux les plus §l§ves. Cependant, il n'en est rien, comme
on peut le comprendre p partir de la gure (3.4). Pour tracer celle-ci, nous avons, par

Fig. 3.4 { Prgcision de la m§thode de projection R xe pour un niveaun donn§ en
fonction de R (La largeur du secteur angulairel ® a §t% agrandie pour plus de clart§).

3

Aa

souci de clart®, agrandi considgrablement le secteur angulaire "permis®¢= 10i ? rad
au voisinage de® = 0. Il est d&limitg par le trait ®pais sur la gure (3.4). A l'intgrieur
de ce secteur, les traits pointillgs symbolisent ceux des points de la grille@mue nous
utilisons dans la rggion externe qui sont situgs a l'intgrieur du secteur angulagermis.
Les points gR xe illustrent I'Bquivalence entre les points de quadrature e et les points
de quadrature enr, pour la valeur deR considgrge.

A R,., nous avonsr, > R,_ ¢ ®, I'Btat hydrogndde n ne rentre pas dans le secteur
angulaire permis; une bonne partie de sa densijfi,j2 n'est donc pas prise en compte
correctement par l'intggration gR xe. A R,, on a par d§ nition R,¢ ® = r,. L'Btat rentre
exactement dans le secteur angulaire permis et sa description b®n® cie de la contribution
de tous les points de la grille e® situgs dans ce secteur. Par contre,R,_ , la description
de I'Btat d'ionisation-excitation n se dgtgriore parce que le nombre de points de quadrature
en ® disponibles dans la rggion d'extension, diminue. Cette analyse qualitative laisse
prevoir un comportement assez complexe dg et de |, en fonction deR.

Celui-ci est illustrg par la gure (3.5) pour des ®tatsn =7, 19 et 39. On observe
dans tous les cas de fortes oscillations pour de faibles et de grandes valeur® dAux
valeurs deR interm®diaires, on observe une rggion ou les oscillations sont bien moindres.
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Fig. 3.5 { Section excace d'ionisation-excitation¥, (en kb) et paramptre d'anisotropie ,
en fonction deR (en u.a.) pourn =7, 19 et 39. Les lignes verticales indiquent la valeur
deR ou % et , sont extraits.
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Le centre de cette rggion, marqu® sur la gure (3.5) par un trait vertical ®pais que nous
d® nirons prgcis®ment un peu plus loin, se d&place vers RRgrands quandn augmente.
Sa largeur, par contre, diminue au fur et p mesure que I'gtat li® devient de plus en plus
excit ; elle demeure cependant relativement grande vu que I'Bchelle des abscRsest
logarithmique. Cette dgcroissance de la largeur de la zone 'plate” est moins critique dans
le spectre de , que dans celui de. La particularit® de l'allure de , s'explique par le
fait que le paramptre ,, Btant un rapport de sections excaces qui §voluent de manigre
similaire avecR, ®volue, quant g lui, plutdot modgrément. Le comportement des courbes
de ¥ et de , est en accord avec les prgdictions dgduites de I'analyse de la gure (3.4).

3.3.4 Rayon optimal d'extraction, incertitudes

L'extraction des sections excaces physiques n'est donc pas immgdiate. Elle ngces-
site une analyse soigneuse des r§sultats bruts dont la gure (3.5) donne un ®chantillon
Explicitons cette analyse en prenant le niveam = 7 comme exemple. En chaqu&,
nous calculons donc la moyenn&(R) de % sur 100 valeurs successives du rayon hy-
persph®riques centrges sur la valeur courarf® ainsi que la dgviation standard associge
¢ ¥%(R). Ces deux quantits sont reprgsent§es sur la gure (3.6). La dgviation standard
prgsente un minimum bien dg ni pourR = R¥ = 20000 u.a. Nousd® nissons la section
excace calculge pady = ¥(R%) = 0:8075 kb. Nous e®ectuons le méme travail sur le
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Fig. 3.6 { Moyenne %(R) (haut) et dgviation standard¢ ¥(R) (bas) sur 100 points
autour de chaque valeur d® de ¥(R) en fonction deR. Tirets verticaux : Position de
R% du minimum de ¢ ¥ (R) ; tirets horizontaux (bas) :¢ ¥ ; lignes verticales : limites de
lintervalle [R7<; R¥ 1.
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paramgtre d'asym®trie ;. La dgviation standard¢ ,(R) presentant un minimum pour

R = R, = 30000, nous posons; = ,(R,) = j 0:354. Nous notons qu®, est di®®rent de

R%. Il reste maintenant p caract@riser la prgcision des valeurs #get ~; que nous avons
stlectionn®es. Noud® nissonsl'incertitude ¢ % de fason p ce que ¥=3% soit aussi petit

que possible tout en garantissant qué ¥#(R) < ¢ % sur un intervalle [R;/" ; R;/“’] aussi
grand que possible incluanR? et R,. En choisissant ¢3% = 0:005, nous obtenons une
incertitude relative infgrieure p 6 pour mille sur l'intervalle [10000¥0000], comme on peut

le v@ri er sur la gure. En procgdant de méme pour 7, nous trouvons que ¢ ; = 0:002
nous garantit une incertitude relative infgrieure p 4 pour mille sur un intervallé=,* ; R;” ]

non borng d§ ni parR > 7000. Nos r&sultats complets incluant section excace totale et
paramgtre d'anisotropie, #nonc®s avec les barres d'erreur que nous venons de d§ nir, sont
donc valides en tout point du domaineR>< ; R>* ] = [10000, 70000], intersection des deux
domaines introduits prgécgdemment. Nous avons donc men® cette analyse systgmatique-
ment, p partir den =4, pour n croissant.

Les intervalles pertinents pour l'extraction de¥%, et , sont reprgsent§s en fonction
de n sur la gure (3.7). Nous avons reprgsent® en m&me temps sur cette gure la portge
de l'orbitale la plus circulaireF,- -, ; (trait continu) et celle de I'orbitale s ampli §es du
facteur (¢ ®)' ! = 102. Les deux courbes sont contenues dans les intervalleR . Ceci
justi e p posteriori I'analyse que nous avons faite de I'gvolution avét, schEmatisge sur la
“gure (3.4), ainsi que le choix de ®= 10' 2. Dans la suite de ce travail, nous utiliserons
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Fig. 3.7 { Intervalles ¢ R, d® nissant la rggion d'extraction des sections ezcaces
d'ionisation-excitation pour n = 4 j 50. Barres verticales : ¢ R, (en 10° u.a.); ligne
continue 10°£ port§e deF, -, 1(r) ; tirets : 10°£ port®e deF - (r). (La port&e de I'orbi-
tale radiale est d§ nie comme le plus large rayon ou I'amplitude de l'orbitale est r@duite
p 1% de sa valeur maximum.)
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comme rayon d'extraction des sections excaces la portge de l'orbitadeampli §e du
facteur 100. Notons pour nir que cette analyse, et par consgquent la param$trisation de
R, en fonction den, est indgpendante de I'exces d'§nerdie

3.4 Sections excaces pour n=1pa50p01eV

Les valeurs de¥, et de , extraites aux hyperrayons adgquatf, sont donn®es par
la Table 3.1 pourn =4 50 [4]. Nous nous sommes limitgsnma= 50 car au-dela les in-
certitudes associges aux sections excaces deviennent comparables g celles-ci. Les donnges
correspondantes poun =1 j 3 sont obtenues g partir des canaux adiabatiques dgcouplgs
enRy.

La section excace sans excitation est de 5% plus ®levge que la valeur de rgfgrence
6308 10 kb [5]. Ceci rgsulte du caractgre trgs local de l'orbitals fjui n'est pas bien pris
en compte par la dimensiomg = 29 de la base de fonctions d® dans la rggion interne.
Par contre, la section excaceé/s est en excellent accord avec la valeur de rgfgrence853
kb. Quant p la section excacé/s, elle est surestimge par rapport p la valeur recommandge
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Tab. 3.1 { Sections etcaces et paramptre d'anisotropie d'ionisation-excitation pour un
exces d'&nergie de photon de 0.1 eV. Les incertitudes sur la dernigre dgcimale sont donnges
entre parenthgses.

n %8¢C¥%h(kb) 8¢ ,|n ¥%8¢C¥%H Kb ,8¢ ,
1 681 2 26 0.0132(30) -0.552(5
2 55 0.86 |27 0.0120(28)  -0.556(5
3 13.75 0.14 |28 0.0104(28)  -0.559(5
4 1.834(5) -0.296(2)| 29  0.0093(28)  -0.562(5
5 2.324(5) -0.344(2) 30  0.0084(28)  -0.564(5
6 1.024(5) -0.354(2) 31  0.0080(28)  -0.567(5
7 0.8075(50) -0.418(2) 32  0.0070(26)  -0.569(7
8 0.625(5) -0.399(2)| 33  0.0063(26)  -0.571(7
9 0.351(5) -0.456(2)| 34  0.0058(26)  -0.573(7
10  0.240(4) -0.464(2) 35  0.0053(26)  -0.575(7
11 0.184(4) -0.455(2) 36 0.0049(24)  -0.58(1)
12 0.145(4) -0.456(2) 37  0.0045(24)  -0.58(1)
13 0.114(4) -0.463(2) 38  0.00405(220)  -0.58(1)
14 0.090(4) -0.472(2) 39  0.0038(22)  -0.58(1)
15 0.072(4) -0.485(2) 40  0.0035(22)  -0.58(2)
16  0.0600(38)  -0.493(2) 41  0.0032(20)  -0.58(2)
17  0.0500(38)  -0.500(3) 42  0.003(2) -0.58(2)
18  0.0410(38)  -0.508(3) 43  0.0028(18)  -0.58(2)
19  0.0350(36)  -0.515(3) 44  0.0026(18)  -0.59(2)
20  0.030(3) -0.523(3) 45  0.0024(18)  -0.59(2)
21 0.026(3) -0.529(3) 46  0.0023(18)  -0.59(2)
22 0.022(3) -0.534(3) 47 0.00215(160)  -0.59(2)
23 0.0195(30) -0.539(5) 48  0.0020(14)  -0.59(2)
24 0.0168(30) -0.544(5) 49  0.0018(14)  -0.59(2)
25  0.015(3) -0.548(5) 50  0.0018(14)  -0.59(2)

de 11 kb. Mais ce manque de pr&cision n'est probablement pas d0 p la dimension de la
base de fonctions d®. En e®et, il indique vraisemblablement que le niveau = 3 n'est

pas complgtement dgcouplg adiabatiguement de la fonction d'onde total®p= 60 u.a.

Une partie du °ux des canaux d'ionisation-excitation vers1 = 4 aurait donc $t® suppri-

m®e de fason inapproprige. Ce qui explique que le rgsul@t= 1:8348 0:005 kb soit de
manigre inattendue plus petit que¥s = 2:3248 0:005 kb. En revanche, cette imprgcision
inhgrente au dgcouplage adiabatique n'a®ecte pas les rgsultats des canaux sup®rieurs. En
ce qui concerne le paramgtre,, on obtient 2 pourn = 1 tel que prgdit par (3.17b).

Pour n, 10 ([12]),% [ n] est dcrit par une courbe lisse, dgcroissante et monotone
comme le montre la gure (3.8) [(3.9)]. Cette d®croissance r§°gte le role croissant des cor-
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Fig. 3.8 { Sections excaces d'ionisation-excitation¥, pour n = 10 j 50 pour un excps
d'gnergie de photon de 0.1 eV.
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rglations ®lectroniques dans le processus d'ionisation-excitation lorseuerc®t; les faibles
valeurs de ,, traduisent de fortes corrglations §lectroniques dans la sym§ttie® considg-

rée comme nous le verrons dans le chapitre sur les ondes patrtielles, et de faibles valeurs de
¥ re°ptent la dixcultg qu'ont les deux ®lectrons p rester corrgl®s assez longtemps pour
peupler des niveaun fortement excitgs.

Si la photoionisation simple avec excitation a fait I'objet de nombreuses gtudes, celles-
ci ont port® principalement sur les premiers gtats excitgs (essentiellement jusqu'a 10)
ou sur des §nergies de photon di®grentes de celles qui nous intgressent dans le cadre de
ce chapitre. La plupart des travaux rgcents sont en e®et motivgs par I'GBtude des ®tats
doublement excit®s [6{8] si bien que les §nergies de photons considgrges se situent sous le
seuil de double ionisation.

N®anmoins, il existe dans la littgrature quelques rgsultats pour des §nergies deqiwo
entre 80 eV et 1 keV. Les rapportds = ¥%=% ont en e®et §t% calculgs dans ce domaine
d'gnergie pour des %tats faiblement excitgs comme= 2 ; 4 par la m§thode HSCC
(Hyperspherical Close-Coupling[9], oun =2 j 6 par la m§thodeEigenchannel R-matrix
[10] et la m®&thode CCC Convergent Close-Coupling[11]. Ces r§sultats §tant en bon
accord entre eux et avec des rgsultats expgrimentaux pour des §nergies de 100 eV [12],
ils peuvent étre extrapol®gs au voisinage du seuil de double ionisation. Nous rgsumons ces
comparaisons dans la table (3.2). Celle-ci montre que nos valeurs’@esont globalement
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Fig. 3.9 { Paramptres d'anisotropie d'ionisation-excitation ,, pour n =12 j 50 pour un
excps d'®nergie de photon de 0.1 eV.
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Tab. 3.2 { Rapports¥a = % =%, exprim$s en%, calculgs dans ce travail (a), obtenus par
extrapolation de [9{12](b) et p partir des spectres de photo®lectrons de seuil [{18]

n|2 3 4 5 6 7 8 9 10
(@) | 81 201 027 034 0.5 0.12 0.09 0.05 0.035
() | 85 1.75 0.65 0.25 0.1

(©) 0.14 0.11 0.06 0.056

compatibles avec les ratios obtenus p partir de I'extrapolation des rgsultats de [9{12],
except® pourys, du fait que ¥, est sous-estim® dans nos calculs.

D'autres comparaisons sont aussi possibles, sur un plan qualitatif, avec des r§sultats
exp®rimentaux [13{15] dans des rggions d'§nergie en-dessous et proches du seuil comme le
montre la ligne (C) de la table (3.2). Ces rgsultats sont issus des spectres de photoglectrons
de seuil [13], qui ne prgsentent un signal non nul que pour des §nergies de photon corres-

pondant exactement g I'Bnergie du nivean de He* considgrg§, c'est-p-dire p résonance.

Pour de telles §nergies, le signal n'est pas perturb® par les gtats doublement excitgs. La
table (3.2) montre que l'accord entre nos rgsultats et les mesures issues de [13], diviskes

par la valeur de rgfgrencéy = 630 kb [5] est tout g fait correct : nos rgsultats apparaissent
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comme systgmatiquement sous-estimgs, ce qui est normal puisqu'ils sont obtenus p une
®nergie de photon sup®rieure, et que les sections etcaces dgcroissent avec I'gnergie de
photon.

Cette raret® des rgsultats concerne aussi le paramgtre d'asym®trie. De méme que pour
les sections excaces, la valeur de, issue de [9] peut étre extrapol§e p 0.8 au seuil de
double ionisation; elle s'accorde trgs bien avec la valeur 0.86 que nous obtenons g 100
meV au-dessus du seuil. Le paramgtrgo = j 0:48 mesurg p 78.11 eV dans [15] s'accorde
®galement avec notre rgsultat de -0.464 g 79.1 eV.

Conclusion

Nous venons de prsenter une technique de projectioRpxe de la fonction d'onde
de photoabsorption sur les §tats de l'ioRle* qui permet p la m§thode RM-SOW de
skparer les processus de double et de simple photoionisation. Elle nous a permis d'obtenir
les sections excaces et les paramptres d'asym$trie des §tats d'ionisation-excitatiotiee
Grace p cette extension, la mg§thodeR-M-SOW fournit maintenant une description com-
plete de la dynamique fortement corrgl®e de I'atome d'hglium dans son double continuum.
Nous avons appliqu$ cette technique dans la rggion proche du seuil caract§risge par une
forte comp®tition des canaux d'ionisation-excitation et du canal de double ionisation. Le
bon accord des r§sultats obtenus jusquya= 50 avec le peu de r§sultats existant dans la
littgrature atteste de la qualitg de la m§thode. Le rble des corrglations §lectroniques dans la
dynamique des deux §lectrons conduisant p l'ionisation-excitation appara®t d§ja clairement
p travers les faibles valeurs d¥, et de ,. Toutefois, il se manifestera de manigre encore
plus nette dans les sections excaces partielles correspondant p l'ionisation avec excitation
vers un %tat bien sp®ci que de l'ion - et non vers un niveau d'€nergicd®g®n®rg, comme
nous le verrons au chapitre suivant.
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Chapitre 4

Analyse en ondes partielles

Ce chapitre discute du réle des corr§lations ®lectroniques, les corr§lations angulaires
et les corrglations radiales. Cette discussion repose sur une analyse en ondes partielles
des %®tats du continuum simple diele obtenus par la technique de projection d§crite dans
le chapitre préc®dent. Nous commensons par xer les id§es en soulignant I'intgrét de cette
analyse dans la premigre section. Nous rappelons ensuite dans la deuxigme section quelques
notions sur le groupe de sym®tri& O(4) ngcessaires au choix du rgfgrentiel que nous ef-
fectuons dans la troisipme section. Nous %tablissons ensuite I'expression de la fonction
d'onde d'ionisation-excitation dans le rgfgrentiel choisi dans la quatripme section avant
d'en dgduire celle des sections etcaces dans la cinquigme section. Les quatre dernigres
sections sont consacrges aux r§sultats qui portent respectivement sur I'analyse des sec-
tions excaces partielles en ondes sph®riques et en ondes paraboliques, sur l'analyse des
corrglations angulaire et radiale et sur la ggn®ralit® du m§canisme de Wannier.
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4.1 Position du problgme

Nous avons montrg dans les deux prgc®dents chapitres que les corrglations €légtres
sont responsables de la double ionisation et de la simple ionisation avec excitation de
latome d'hglium p un photon. Si elles n'existent pas, aucune transition biglectronigu
n'est possible par absorption d'un photon. Ainsi, I'analyse de l'ionisation-excitation gn
photon nous fournit des informations sur les corrglations angulaires et les corrglations
radiales des %lectrons, qui complgtent celles obtenues dans le cadre des ®tudes prgcgdentes
portant sur la double photoionisation. Ces informations sont en partie masquges dans les
sections excaces intBgree®, et les parampgtres d'asym®trie,, de la simple ionisation
avec excitation vers un niveaun de l'ion rgsiduelHe*. Pour extraire ces informations
plus complgtes, nous devons exprimer ces quantitgs en termes des contributions dues p
I'lonisation avec excitation vers les di®grents §tats dBgen®rés appartepece niveau. Nous
caractgriserons ces %tats, dans ce chapitre, soit par les nombres quantiques sph®riques
[n"m] soit par les nombres quantiques paraboliquesi;h,m] d& nis par rapport p la
direction de I'Glectron ®ject®. Nous utiliserons le terme d'ondes partielles sphges|Let
d'ondes partielles paraboliques pour dgsigner les reprgsentations associges de la paire
d'glectrons dans le continuum.

Plusieurs auteurs se sont intgress®s p la dgtermination du poids relatif de la contribu
tion % de chaque onde partielle sphgrique p une section excace dongeyu'il s'agisse
de la section excace d'ionisation-excitation par impact de photon sur I'atome d'h&lium
ou de la section excace d'ionisation par impact d'glectron sur I'atome d'hydroggne. En se
basant sur la thgorie de Wannier [1] et en utilisant des considgrations classiques, Fano [2]
fut le premier p pr&dire que grace aux corrglations §lectroniques I'impact dron sur un
atome au voisinage d'un seuil d'ionisation pourrait peupler les §tats de Rydberg et °
grands. Il #mit I'hypothgse que le moment angulairedu sous niveayn  mi le plus peupl®
d'un niveau n donn§ varierait comme  n. Quelques ann§es plus tard, Drukarev [3], par
une approche utilisant les ®tats paraboliques, et Rau [4], dans une approche de th§orie
des groupes, ind&pendarﬁn@t I'un de I'athre, montrgrent que le moment angulaire domi-
nant devrait étre "5 n=2 et '}, ' = n=2 respectivement. Des corrections furent
apportges p ces expressions quelques annges plus tard par les travaux expgrimentaux de
Hammond et al. [5] conduisant a introduire un facteur additif;i 1=2 p ces quantit§s. La
con rmation exp®rimentale de ces lois a %t apportge par des mesures de spectres de
photo®lectrons de seuil dans les gaz rares [5]. Pour des systgmes hydréd@snda dgggn®-
rescence de Coulomb des sous-niveaud'un niveau n donn® exclut des mesures directes
des sections excaces partiellég, par spectroscopie du photoglectron. Des estimations de
Yas et de ¥y, [6{8], et de a5, ¥4, et ¥aq deHe [7], en accord avec les prgdictions th§oriques,
ont §t® obtenues en analysant la dgsexcitation par °uorescence des ®tats excitfid ale
Dans I'ensemble, les mesures ne sont toutefois pas assez prgcises ni assez nombreuses pour
tester quantitativement et sans ambig2® la validit® des lois thgoriques. Nous montrons
dans ce chapitre que la mgthode RIM-SOW, ®tendue @ l'ionisation-excitation comme
nous l'avons indiqu® au chapitre 3, est capable de produire un ensemble trgs complet
de sections excaces partielle¥y prgcises qui peuvent étre confrontges aux prgdictions
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thgoriques.

Les ondes partielles paraboliques, quant g elles, ont ®t® introduites historiquement
pour ®tudier 'atome d'hydroggne dgs qu'un axe de l'espace est privilggi® comme dans
cadre de l'e®et Stark, oy un champ ®lectrique statique vient briser la sym®trie initiale
du probleme [9, 10]. Plus tard, une analyse des ®tats doublement excitgs bas§e sur la
th®orie des groupes a permis de les caractgriser par de nouveaux nombres quantiues
et T [11]. Ces nombres quantiques ont %t® relis aux nombres quantiques paraboliques
de I'un des ®lectrons par rapport pa la direction d'gjection de l'autre pdt = n,j n; et

= jmj [12]. Pendant le m&me temps, comme nous l'avons signal®, Drukarev [3] et Rau [4]
®valuaient 4om €n utilisant respectivement les coordonnges paraboliques et une approche
de thgorie des groupes. Le rgsultat de Drukarev repose sur deux hypothgses : d'une part,
la fonction d'onde de I'§lectron li§ prgsente le maximum d'asym$trie par rapport au plan
perpendiculaire p la direction de I'Glectron §ject® passant par le noyau; et d'autre part,
la projection du moment angulaire de I'glectron li§ sur cet axe est nulle. Quant p Rau,
son rgsultat dgcoule de I'hypothgse que I'gtat dominant est celui qui minimise la ufgon
®lectron-glectron, et qui est donc associ® p la valeur idela plus grande possible. La
guasi-identit$ de leurs rgsultats mettait en ®vidence pour la premigre fois la relatientre
les nombres quantiques introduits dans les deux approches. En parallgle, une approche
hypersph®rique adiabatique conduisait Lin [13] g introduire un nouveau nombre quanie
A pour caractgriser le comportement des ®tats doublement excitgs dans I'Bchange des
coordonnges radiales des deux ®lectroné = +1 pour dgsigner des §tats sym®triques,

A = j 1 pour des ®tats antisym®triques eh = 0 pour tous les autres cas. Il en rgsultait la
notation N (K; T )%, pour dgsigner les membres successifddes sBries de Rydberg d'gtats
doublement excit§s convergeant vers le-igme seuil d'ionisation. Vu le succgs de ce schgma
de classi cation des s®ries de Rydberg, il est $#tonnant qu'il n'ait jamais #t§ appkoafix
®tats du continuum vers lesquels ces s®ries convergent quaid 1 . Nous comblons
cette lacune dans ce chapitre.

4.2 Le groupe de sym8trie SO(4) de I'hydroggne

Pour introduire les deux reprgsentations des %tats dée™ que nous utilisons dans ce
chapitre, c'est-p-dire la reprgsentation sph®rique et la reprgsentation parabolique saque
la transformation unitaire qui les relie, nous rappelons ici les donnges ggn®rales concernant
les sym®tries du problgme hydroggHie.

| .
L'€nergieE et le moment cin&tiqu'e'L d'une particule plongge dans un potentiel central
de forceZ sont des constantes du mouvement. SI en plus, le potentiel est coulombien, il

existe une autre grandeur qui se conserve, le vecte\Brde Runge-Lenz [14]

I He g
B = Z—+ EL £lip: (4.1)
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I .
Cette proprigt® du vecteurB a pour cons®quence que les trajectoires de la particule
corresq(_)ndant a des %tats lig€E(< 0) sont fermges et p®riodiques, soit des ellipses. Le

vecteur B est dirigg suivant le demi-grand axe de l'ellipse et son module dgtermine son
excentricit$.

Utilisant le principe de correspondance entre la mgcanique classique et la m®&canique
quantique, Pauli [15] a donn® I'expression de I'Bquivalent quantique du vecteBr comme

! T T B R

'B:z%ﬂé(kﬁ LiLety: 4.2)
On vEri e facilement que cet op®rateur commute avec le hamiltoniéhd'un hydrogﬁln_(ide,
et donc qu'il s'agit bien d'une constante du mouvement. En introduisant I'op&rate'dA =

nB=z pour un sous-espace donn®, un calcul direct conduit aux rggles de commutation
suivantes

[Lj; L]l = 2 Ly; [Aj; A = Bja Ly [Li; Al = 25 A (4.3)

op 2y vaut 1 pour une permutation circulaire, -1 dans le cas contraire et 0 si deux indices
sont identiques. Ces relations de commutation traduisent le fait que les quantitfg, A, et

A, ne peuvent avoir simultangment des valeurs dgterminges en m$canique quantique. De
plus, chacun de ces op®rateurs commute avec la composante correspondante du moment
angulaire mais pas avec le carrg du momelnt. L'existence de cette grandeur conservative

gui ne commute pas avec les autres constantes du mouvement, et dont les composantes
ne commutent pas entre elles conduit p une dgggn®rescence dite accidentelle.

Nous savons que l'invariance par rotation du hamiltonien de I'atome d'hydroggne ex-
plique la dgggn®rescence par rapport au nombre quantiqualans la reprgsentatiogn mi,
aucune direction de l'espace n'gtant privilggi®e. En revanche, les mémes arguments ne
permettraient pas de prgvoir que la valeur de I'Bnergie soit indgpendante du module du
moment cingtiquelL. Cette dgg®n®rescence, qui ne peut pas &tre relige p une symetrie
gBometrique, rgsulte de la forme trgs particuligre de I'gnergie potentielle et dispt dgs
gu'on s'en %carte. Cette forme est celle du potentiel coulombien enrlTout terme addi-
tif comme l'e®et d'cran g longue portge ou la rgpulsion p courte portge supproete
dgg®n®rescence accidentelle.

I .
De merr'le qu'g'l__ est le ggn®rateur du group80(3) des rotations dans l'espace g trois

dimensions,L et A constituent ceux du groupeSO(4). Il s'agit du groupe de rotations
dans l'espace quadridimensionnel dont la sym$trie est dynamique contrairement aux sy-
megtries ggom®triques d8O(3). Dans ce groupe, nous avons alors deux reprgsentations
possibles : celle lige aux vecteurs propres communs aux opgratélys ? et L, correspon-
dant aux coordonn®ges sph®griques et celle lige aux vecteurs propres commuds lp, et
A, correspondant aux coordonnges paraboliques. Pour ®tablir la relation entre ces deux
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di®%rentes reprgsentations, introduisons deux nouveaux pseudo moments cingtiques
A

J. = Q(L + A); (4.4a)
(U

'y, = é('L i A); (4.4b)

ces deux op®rateurs obgissent p I'algpbr(?_du mpmen}_cinﬁtique et commutent entre eux.
Nous pouvons remarquer tout de suite qU@L =|: .+ .. On ve&ri e que les valeurs
propres dely ., qui sont les mémes que celles'diiai ,sontj(j +1),avecj =(nj 1)=2.

Par ailleurs, celles del, , et deJ, ;, sont respectivemenim, et m, , dont nous prgciserons

le sens plus bas.

Sion se donne 'ECOC Ensemble Complet d'Observables ¢qui Commug(t; L 2L,),

nous pouvons labeller un §tat soit par le kgh'mi soit par le ket ”'71 ”‘Tl ‘m $tant donn®

qu'ils sont vecteurs propres del?, Jiz, L2 et L, associfs aux mémes valeurs propres.

Hughes [16] a montr§ que ces deux kets sont identiques soit
i _ i lnj 1.
nmb=="""

(4.5)

Par contre, si on choisit d'utiliser les coordonn§es paraboliques qui correspondent p 'ECOC
(H;Lz;A;), nous pouvons caragi®riser un gtat du systeme, encore appel® gtat Stark, par
jnino,mi ou par ”'71 ”'71 m, m, opn; etn, sont les nombres quantiques paraboliques
satisfaisantn = ny + n, + jmj + 1. On vE&ri e facilement que la valeur propre deA, est
Ny i n,, et on dgduit alors de I'Bquation (4.4) que

m, = %(m+ Nij Ny);

1
m = E(mi Ny + ny):

Les ketsjn;n,mi et _%1 ”'—21 m., m, sont donc vecteurs propres dé?, Jiz, J.zetded,,
associs aux mémes valeurs propres. La relation qui existe entre ces deux §tats s'gcrit
- A

i lnj1
m i 20 m. m, (4.7)

1 P
ingnomi = (j 1)z@nz*imii
Jjnin; (i 1)2 5 5

Des ®quations (4.5) et (4.7), on d®duit que les §lf#ments de matrice de la transformation
qui relie les ®tats Stark aux ®tatgn mi s'gcrivent

A
m. m, Hymo (4.8)

(’ni Inj 1. nj 1nj 1
m

m in'm& = (; 1)z@n2*imii m)

|5 | |
Compte tenu de la relationL =9, + ., on peut dire du point de vue du couplage
des moments cingtiques que les §tats de la reprgsentation sphgrique constituent une base

couplge et les Btats de la reprgsentation parabolique, la base dgcoupl§e correspondante.
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D — E

Ainsi, le terme 202 0L m™LI0ilm, m; n'est autre qu'un coexcient de Clebsch-

Gordan [17]. L'8quation (4.8) peut se rg®crire simplement [16]

dn' 1nj 1 - A
—12 I2 m. miﬂm Fmmo: (49)

mlnzmjn‘mq =(j 1)%(2n2+1mji m)

La non nullitg de cet §l®#ment de matrice exige que, + m, = m, que " Soit compris
entre Oetnj 1,etennguenij 1etm8 ny" n, aient la méme parit§.

4.3 Choix du r@f@rentiel li§ au photo$§lectron

Jusqu'a maintenant, nous avons utilisg implicitement le rgfgrentiel du laborite (LF
pour Laboratory Frame en anglais) dont I'axeZ cencide avec I'axe de polarisation du
champ ®lectrique crg® par le faisceau de photons. Chacun des deux ®lectrons y est rgp®r¢
par ses coordonnges sph®riques; ;' i), i = 1;2. Du fait de la prgsence d'un photo-
®lectron dans I'Btat nal du systgme, le problgme prgsente une sym®trie cylinddaoar
rapport p l'axe dudit photoglectron. Il est donc plus approprig de choisir un rgfgren
tiel li® p ce photo®lectron. Nous avons vu au chapitre 3 que toutes les sections excaces
d'ionisation-excitation peuvent &tre obtenues g partir d'un calcul ou I'on identie par des
labels distincts I'glectron li§ et le photo®lectron. Cette proprigt§ ®tant une caugfence de
l'indiscernabilit$ des deux §lectrons. Nous supposons ici, comme au chapitre 3, que I'glec-
tron ionis® est I'glectron 1. Nous d® nissons alors un rgf§rentiel li au systemes ridi,
(pour Body Frame en anglais) ayant son axe le long de la direction d'§jection du pho-
toklectron rgp®r& par ses angles sph®&riqups ‘(1) par rapport au LF. L'axe x est choisi
de sorte que I'Blectron 2 se trouve dans le demi-plar> 0 du plan xz. Ce rgfg§rentiel est
aussi connu sous le nom de rgfgrentiel de Breit [18].

Le second glectron, qui est li§, est rgp®rg dans le;Rfar les angles sph®&riquesyb; 0).
La rotation qui permet de passer du LF au BIr est alors caractgris§e par les angles d'Euler
(' 1 A). L'angle A qui dgpend de l'orientation arbitraire de I'axeX du LF n'apporte
aucune information physique et par consgquent, n‘appara?t dans aucune des expressions
des quantitgs physiques ci-dessous.

Notre point de dgpart est I'expression de la fonction d'onde de photoabsorption 2
dans le LF. Il est commode ici de I'exprimer dans la base des harmoniques sph®riques
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bipolaires non symetrisges. Elle s'§crit alors

| A, ,
2 1(R;®;- 1;- 2) = P fOR;®)+ fY(R;®) Y, (- 1;- 2)

=0 |
3 -

+ FIR;®) i fUR;®) Y (- 1;-2) : (4.10)

Dans la rggion externe, elle s'exprime comme le produit d'une onde semiclassique sortante
et d'une fonction rgduite, donnge par (2.71), et qui peut se rggcrire

A ;
1 X o 10
©1(R;®;- 1;- ) = PS5 (R, ®) + a'(R;®) Y5, (- 1;- 2)
"=0
. ; !
+ a(R;®) i a'(Ri®) YR (-1-2) (411
avec R

1 d FE*Op(RO)dRO

fY(R;®) = P a'(R; ®): (4.12)

R52sin2® ' p(R)

En appliquant aux harmoniques sph®riques la rotatioR(' 1; 1k ; A) qui permet de passer du
LF au BF; et en utilisant la formule de rgduction d'un produit de matrices de rotation [17]
s s \X-\Z X\ ~ N RS . N N 0 ~ o-\
R moRimyme = hymy 2moj mi Rpymoh’ 1m? om3j m4; (4.13)
=iz mim o=

ainsi que la relation
r

< . 4%,
Rom(" 1M A) = (i 1) > +1

Y2 (i A) (4.14)

entre les harmoniques sph®riques et une classe particuligre de matrice de rotation [17], on
obtient la fonction d'onde totale de photoabsorption dans le BFsous la forme

a BF1 . 1 X ' )G . N A
1 (R!-) = p_é (I 1) Ylm(uLA)
=0 m=j 1
3

£ fIR®+ FY(R;® h i mimj’ +10i Y (tuz;0)
\ , )
i fYR;® i fYR;® h+1i mimj 0i Y,y m(to;0) : (4.15)

Cette expression de la fonction d'onde est d'une remarquable simplicitg. En e®et, p
cause de la sym®triéP° de la fonction d'onde et de la d§ nition du BF, les §l€ments de
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matrice de rotation qui interviennent dans le calcul se rgduisent g I'harmonique sgique
Yim (te; A) conformBment p I'Bquation (4.14). Il s'en suit que la projection du moment an-
gulaire de I'un des deux §lectrons sur la direction d'gjection de 'autre ne peut prendre que
les valeursm = 0; 8 1. Plus encore, si cette projection esh = 0, la distribution angulaire

du photoglectron est proportionnelle p césy, le paramgtre d'asymgtrie associg prend sa
valeur maximale = 2 traduisant le fait que I'glectron est §ject® pre&f&rentiellement dans
la direction du champ ®lectrique. Inversement, les projectioma = § 1 correspondent g
une distribution angulaire du photo®lectron en sfy, et g la valeur minimale du para-
metre d'asym®trie = j 1. Dans ce dernier cas, I'Blectron est §ject® pr&f&rentiellement
dans la direction perpendiculaire au champ ®lectrique. Cette correspondance biunivoque
entre le paramgtre d'asym®trie et le nombre quantiquejmj avait dgjp ®t® prgdite par
Greene [19]. Par ailleurs, on v&ri e aisgment grace p quelques outils d'algghrgulaire
que 2;(R;®= Y44, w2 = ¥4 = 0, qui est une des propri®tes remarquables de la sym®trie
po[20].

La regle de sglection portant sur le nombre quantique fait du BF; (comme du BFR,
bien entendu) le rgf@rentiel le plus appropri® pour dgcrire la simple photoisetion avec
ou sans excitation en termes d'ondes partielles.

4.4 |onisation-excitation dans le BF 4

Dans le cas de l'ionisation-excitation, I'glectron li§ 2 peut étre dgcrit dans le BIEn
utilisant soit les coordonnges sphgriques soit les coordonnges paraboliques. Son $§tat quan
tique sera alors caract®ris® respectivement garm; 2i ou parjnin,m; 2i. Il est intBressant
de noter que dans ce repgre, les nombres quantiques paraboliques sont religs aux nombres
quantiquesK et T introduits par Herrick [11] pour classi er les §tats doublement excit§s.
Onene®eK = n,j n;etT = jmj. Il est alors commode, dans un souci de ggn®ralit§, de
noter I'Gtat paraboliqguejnKm ; 2i. Dans ces conditions, on dgsignera un §tat hydrogfde
par le ketjn°m;2i avec® = " en reprgsentation sphrique €t = K en reprgsentation
parabolique.

Ce ket est dgcrit en reprgsentation position dans le Bfpar

H T i T
~ L Coeoon 22T ~ 2Zr
Rpm(ir 5) = Ny @ Zr2= TZ L2+ 2 Yon (pu2; 0); (4.16)
pour ° =~ et par
~ ] ~ | :
AnKm(Ir 2) = Anlnzm(lr 2)

= Noynym€ O 2700 M2 =) LIV (" 5=n); (4.17)

nz
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pour ° = K, les constantes de normalisation §tant

s ___
27%2 (nj " 1!
Nn‘ = 2 N ;
n (n+)!
S
Zimj+3=2 n.!n,!
annzm = L2

M2 Yn + jmj)! (ng + jmj)!

Dans les Bquations ci-dessus®(r,) est un polyndme de Laguerre d§ ni suivant la conven-
tion d'Abramowitz et Stegun [21] et les coordonnges paraboliques;( ;) sont d§ nies
par » = rp,+ r,CoSphp, 2 = roj roCOSWo. Le fait que I'angle azimuthal soit nul a fait
dispara®tre le facteur de phase correspondant dans (4.17). La fonction en reprgsentation
parabolique se dgduit par ailleurs de sa contrepartie sph®&rique par la transformetion (4.9).

Notons maintenantP2... le projecteur sur I'§tatjn°m; 2i et appliquons le @ la fonction
d'onde 25F1(R;-) donnge en (4.15). Nous e®ectuons ce calcul sur une hypersphgre de
rayon adgquatR,, comme expliqug dans le chapitre 3. Nous en dgduisons la fonction
d'onde d'ionisation-excitation 2B 1 (R; -). Cette fonction peut &tre mise sous la forme du
produit d'un facteur de volume, de I'onde semiclassique sortante et d'une fonction rgduite
qui prend la forme trgs simple

©E"FrﬁL (Rn ; ') = Rﬁ cos®sin® S1°m (Rn) Ylm(p-l; A) An"m (Rn Siﬂ®; H2; 0): (4-19)

L'expression de€Bf 1 (R, ; -) appelle quelques observations. Bien gu'elle apparaisse comme
un produit de la fonction d'ondeA ., (Rn SIN®; [h2; 0) d®crivant I'glectron 2 lig et d'une
deuxigme fonction d'onde caractgrise par un moment angulaire unit§ et dgpendied
coordonngesRR,, et |y du photoklectron, cette fonction n'est pas un produit de fonctions
d'onde dgcrivant des ®lectrons indgpendants. En e®et, le moment angulaire unitg est le
moment angulaire total des deux ®lectrons dde. Ensuite, I'angle A dans I'harmonique
sph®riqueY.m (lh; A) n'a aucune pertinence physique puisqu'il dBpend du choix arbitraire
de l'axe X du LF. L'expression de®Ef: (R, ;-) ne peut d'ailleurs pas s'interpriter dans

le modele des particules indgpendantes puisque I'un des ®lectrons est dgcrit dansun rf
ferentiel li® au second. Un autre point important qui ressort de I'Bquation (4.19) est que
toute la dynamique des processus de photoionisation simple avec excitation est contenue
dans les amplitudesS,-,, . En e®et, comme on l'a vu au chapitre 3, (gquations (3.7) et
(3.8)), les sections excaces ne dgpendent que du carrg du module de la fonction d'onde
réduite qui se réduit au carr® des amplitudeS,.,, p cause de la normalisation de&,.,

et des harmoniques sph®griques.

Les fonctions am(glitude§nom sont donnges dans la reprgsentation sph%rique par
Svm(Ra)=(i 1) h i mimj +10i1} (Ry)+ h i mimj* i 1015, (Ry) ; (4.20)
ou les intggraled 3, , dgja introduits au chapitre 3, (Bquation (3.16)), s'expriment en
fonction des coezcients de la fonction d'onde de photoabsorption rgduite (4.11) et de la
partie radiale de l'orbitale lige (4.16) comme
Z Va2

I,?L (Rp) = |9—z . d®sin®F, (R, sin®) (af (Rn;®) § a'(Rn; ®)) ; (4.21)
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Les expressions explicites de ces fonctions amplitudes pour les deux valeurs possibles
dejmj = 0; 1 s'&crivent simplement

. 1‘ n ) p\_ . p\_o
Svo = p% R F L0 15 R (4.22a)
_o Gy " P P——°
Sws1 = pm o (Ra) ~+ 13 (R) T+1 (4.22b)

Ces expressions mettent en ®vidence des rggles de stlection gnaetl” tendent tous
deux vers I'in ni. En e®et, dans cette limite o les corrglations sont fortement dgveloppges
dans le systgme, les coezxcients antisym®triques deviﬁnnent n&gli_geables devant leurs
homologues sym€triques. Ainsi,, ! 1}, . Enoutre, ~+1! " dans la limite des
grandes valeurs de. Il vient de toutes ces considgrations qu&, o ! 0 dans la limite
tres corrglge. En d'autres termes, les ®tajisj = 1 sont favorisgs dans cette limite pour

la sym®trie 1P° [19]. D'autre part, ces ®tats favorisgs sont peupl®s par les composantes
al de la fonction rgduite de photoabsorption qui sont sym$triques dans I'Bchange des
coordonnges radiales des deux ®lectrans r,, ou de manigre gquivalent® $ %2 ®.
C'est pourquoi nous leurs associerons le nombre quantigle= +1 pour caractgriser la
sym®trie dans I'Bchange; $ r,. Cette association ne signi e cependant pas que nous les
caractgrisongdirectement comme symstriques, puisque cette proprigtg perd son sens pour
un ®tat dgcrivant un €lectron li§ et un ®lectron du continuum dont les fonctions d'onde
ne se recouvrent pas @R grand. A cette nuance prgs, ces observations montrent que les
®tats du continuum form®s par un ®lectron libre et un glectron li§ tres §xcit§ Storg

les rpgles de propensitf, = jmj = 1 et A = +1, observges pour les s®ries des %tats
doublement excitgs. Ajoutons que dans le cas de la symgttre°, les rgsultats peuvent
etre dBduits de ceux-ci en permutant les coexcients’ et a' de la fonction d'onde de
photoabsorption. Cette op®ration conserve l'intggralé,., mais change lintggralel .,

eni I, . 1l en rgsulte que, pour cette sym®trie, les corrglations radiales favorisent les
composantesl = m = 0 dans la limite trgs corrglgen et * grands.

De méme que I'gquation (4.9) relie les Btats sphgriques et paraboliques, de méme elle
relie les fonctions amplitudes dans les deux reprgsentations. Les composamtesO et 1
des amplitudes en reprgsentation parab(ilique s'gcrivent donc

1o Mt T o p po
Sko= (i) @ A 1ic(Ra) “+#1i I 4(Ra) © ; (4.233)
=0 K i K 0
o 2 2 1
X1y mEonE e n- p_ p__ O
Sk 1= (—\97) @ A I~ (Rn) ~+ I;\\i (Rn) "+1 ; (4.23b)
-1 +K 1K g
2 2 l
et Spki1 = i Sk 1, OM les coexcients de Clebsch-Gordan ont §t® rg®crits en termes de

symboles 8 pour des raisons de commodit§. La non nullitg de ces coezcients impose des
contraintes de parit§ aux nombres quantiques et K, comme on I'a dgjp vu p la n du
paragraphe 4.2. Poum = 0, (4.23a) montre quen et K doivent étre de paritgs oppostges.
Pour m = 1, au contraire, n et K doivent étre de méme paritg. On retrouve, |p encore,
une rpgle de s%lection trgs caractgristique des ®tats doublement excitgs.
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4.5 Sections excaces d'ionisation-excitation

Les sections excaces partielles, di®®rentielles ou intggrges, sont obtenues g partir du
calcul du °ux de 2BF1 p travers I'hypersphere d'hyperrayorR = R,. Ce calcul de °ux
conduit @ une expression qui ne dgpend que de la forme rgduite de la fonction de pho-
toabsorption ainsi que nous I'avons annonc® au paragraphe prgc®dent. On obtientsalor

Z [e— [—
2Y4) — 2
- d- ~€BF1 (4.24)

cEf &- Rn

Compte tenu du fait que les fonctions d'ondé\,.m (R, SIN®; i2; 0), comme les harmo-
niques sphgriques, sont normalisges p l'unit®, I'Bquation ci-dessus devient

71N .

Yoom =2 - R3Seem (Rn)i%; (4.25)

B
ou le facteur 2 prend en compte l'identit® des deux ®lectrons. Nous notons que la sec-
tion excace est proportionnelle au carrg du module du facteur dynamigu&-, comme
nous l'avons anticipg au paragraphe 4.4. Quant aux sections e+caces di®%®rentielles, elles
peuvent &tre reconstruites p partir de la section excace partielle intggre ci-dessus et des
paramptres d'asym®trie correspondants

‘?/ﬁ"m = 2

n°o=2; _n°§l: i L (4-26)

conduisant alors aux simples expressions,

d¥%e o 3 .
= Y. 0COF Ly; 4.27a
& . a1, %0 M ( )
d%" 81 3 3 )
—— == = —3ogsq1SINT |y 4.27b
& . gy, h 81 Ha ( )

Les sections excaces partielles, di®grentielles ou totale, relatives p chaque onde par-
tielle °© s'en dgduisent en sommant sur toutes les valeurs depossibles. Dans le cas des
ondes paraboliques = K, compte tenu de la correspondance biunivoque entre et la
paritg denj K, cette somme se rgduit g = O pour les termes den j K impairs et p
m = 81 pour les termesn j K pairs. Nous avons alors

Yok = 2% 1; k=i 1, sinj K pair; (4.28a)
Yok = Yako “nk =+2; sinj K impair: (4.28b)

En revanche, dans le cas des ondes sph®riques, les contributiarns 0; 8 1 s'additionnent
de sorte qu'on a

— Yooi Va1,

?/fﬁ‘ = syﬁ‘o + Zg/ﬁ‘]_; n = Zm (429)
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En utilisant les expressions explicites d&,,, pour m = 0;81, ¥% et , ont des
expressions simples en termes des int&gralé§ (Rn)

71 S (N
Yy = 2C_E%Rﬁ IS LE I (4.30a)

N - . p? . +0 N o+ .
—_ C+2)jliti 6 CCH<ed 15T )4 C T Dilgs40®
(27 +1) I g2+ 12

(4.30b)

L'intgrét de (4.30b) est qu'on peut vEri er que I'on retrouve bien les valeurs attendues
du paramptre d'asym®trie - dans les limites ou la corrglation est soit nulle soit totale.
La limite des ®lectrons fortement corrgl§s est obtenue pdar! Oetn!1 . Dans cette
limite, les composantes sym&triquea% et les ondes partielles glevkes dominent de sorte
que | .. N e'lr}i 1% dans l'expression de ;- ci-dessus; dans ce cas,
tend versi 1. A l'oppos®, la limite non corrgl§e est obtenue poar= 1 quand I'on a af-
faire p une ionisation sans excitation ; dans ce cas, les termgs, , disparaissent et ; = 2.

Il est donc maintenant possible de reconstruire les sections excaces et le paramgtre
d'asym®trie pour l'ionisation-excitation vers un niveaun de He*. Pour des raisons qui
apparaftront au chapitre 5, nous introduisons les contributions

X 1 X 1
7 Yo o= Y o; (4.31a)
=0 K=j n+l
(ni K)odd
N 1 m 2
Ut =2 Ypea,=2 Yak 1; (4.31b)
=1 K=j n+2

(nj K)even
assocites aux deux valeurs possibles du nombre quantiguet nous obtenons nalement,

I S I

=B RT K 2

(4.32)
On peut vE&ri er facilement que les expressions (4.32) redonnent bien les §quations (3.17a)
et (3.17b) du chapitre prgc®dent compte tenu de (4.30) et (4.31).

4.6 Ondes partielles sph@riques

La gure (4.1) montre les sections partielles relatives =34 en fonction den pour les
dix premigres ondes partielles. 1l ressort de cette distribution que l'onde partielle domi-
nante est gom =1 pour4d<n - 5 gm=2pour6- n- 12, gom =3 pourl3: n- 21,
“dom =4 pour22- n- 32, gom =5 pour33- n- 46 et gm =6 pour 47 - n - 50.
Cette ®volution de” 4om avecn est en accord avec les rgsultats expgrimentaux de Heimann
et al. [22]. Ceux-ci montrent qu'il y a deux composantes dominantes de la distribution en
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Chaque bande verticale d§ nit le domaine des valeurs dedans lequel la contribution
dominante de%, =3 correspond R la valeur dé donn§e par le chi®re au-dessus de la
bande.¥0=% est lI'unique contribution qui dg§cro® de fason monotone quandcrot.

1 2 3 4 5 6
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" pourn =4, pasavoir =1et =2, et une seule composante dominante,= 2, pour

n = 6. Un autre aspect remarquable de la distribution de la gure (4.1) est que le mglange
des ondes partielles est de plus en plus prononc® au fur et p mesuremoe?t ; ce qui est
d'ailleurs plus visible dans la gure (4.2) ou la distribution est reprgsentte en fonctide

partielles dominantes est de I'ordre de 95% de la section excace totale. Cette proportion
diminue trgs rapidement et atteint 60% g = 50. En d'autres termes,” ne peut pas &tre
considgrg comme un bon nombre quantique pour caractgriser l'ionisation-excitatiat,
ceci d'autant moins quen est plus §levg.

Dans la gure (4.2), on observe que quand augmente, le centre de la distribution
en ondes partielles se d&place vers de grandes valeurs d&andis que celle-ci va en
s'tlargissant et en s'aplatissant. Cependant, cette §volution semble se stabiliser pdes
valeurs den comprises entre 40 et 50 dont les distributions, reprgsentg§es respectivement
par des points-tirets et par un trait continu, sont dixciles p distinguer. Chacune de ces
distributions pr&sente l'allure d'une gaussienne. C'est la raison pour laquelle, pouage
valeur den, la distribution en * est ttge par une fonction de la formeag(2° +1) exp(j (i
a;)%=a), permettant ainsi d'obtenir un pseudo moment angulaire dominant non-entier
“gom(N) dont I'Bvolution est donnge par la gure (4.3). Notons que cette forme ressemble
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Les distributions interm§diairesn = 10, 20, 30 et 40 sont mises en §vidence par des
points-tirets. La distribution de n = 50 est reprgsent§e par une ligne continue g§paisse.

formellement g la distribution de Drukarev [3] obtenue dans I'hypothgse op I'gtat damaint

est celui pour lequel la densit§ de I'Blectron li§ a le maximum d'asym$trie par rapport p la
direction d'§jection du photoglectron. Etant donn® que nous ne faisons aucune hypothgse
sur I'gtat dominant, celui-ci rgsulte de la superposition de toutes les sym$tries possibles.
C'est la raison pour laquelle la forme de la distribution p tter que nous avons choisie
est beaucoup plus °exible. Puis, deux fonctions d'essais ont §t§ tt®es gn(n) : une
fonction p deux paramptres, + a;n%° et ung autre fonction g trois paramptresay + a;n
permettant p “4om de s'Gcarter de la loi er1B n . Elles conduisent toutes deux p des ts
d'Bgale qualitg qui ne peuvent etre distingues p I'Bchelle de la gure. Les thitenues
sont “gom(N) = i 0:999 + 1:1n%4%6 et “4om(n) = | 0:626 + 0:880%° respectivement.

Par comparaison, il appara®t que la premigre loi que nous avons obtenue est sensible-
ment le double de celle Rau tandis que la deuxigme est 1.24 fois plus grande que celle de
Drukarev. Donc, aucune de nos lois n'est en accord avec celles prgdites par Drukarev et
Rau. Nous verrons au paragraphe suivant que ce dgsaccord peut se comprendre facilement
A partir d'une analyse en ondes patrtielles paraboliques. Notons cependant que nos calculs

con rment bien que 4o, S€ COMporte approximativement comme n.
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Fig. 4.3 { Pseudo moment angulaire dominant non-entiery,,, €n fonction den.

dom

4.7 Ondes partielles paraboliques

Nous reprgsentons dans la gure (4.4) les sections excaces partielles relatbégs=%
en fonction denj K pour une strie de valeurs de. |l ressort de cette gure deux aspects
principaux. Primo, dans chaque distribution correspondant p une valeur donnge nieles
®tats 'favorisgs" f1j K) pair et jmj = 1 alternent avec les ®tats 'non favorisgsj K)
impair et m = 0, dont les contributions sont voisines de zgro. Secundo, le signal d&crost
trgs rapidement quand (j K) cro®t; s'annulant bien avant quenj K ait atteint sa valeur
maximale 2h i 1. En d'autres termes, pgn donn$, le processus est domin§ par quelques
valeurs deK , en fait les plus grandes ayant la parit§ de, c'est-p-direnj 2,nj 4,nj 6,::..

La gure (4.5) permet d'avoir une meilleure idge des poids relatifs des ondes partielles
paraboliques. Y sont reprgsentges les sections excaces partielles parabolighies3s en
fonction den pour les valeurs dominantes d& . Les contributionsnj K pair sont repr§-
sent§es dans la gure de gauche tandis que dans le gure de droite, on a les contributions
nj K impair. Les di®®rentes gchelles des deux gures mettent clairement en ®vidence le
caractgre dominant des contributionsI = 1. En plus, elles font appara®tre le comporte-
ment particulier de I'onde associge g la valeur maximale #edans chacune de ces classes
d'gtats : celle-ci domine trgs largement poun petit, mais cela est de moins en moins
vrai quand n augmente car le mglange des ondes paraboliqiesievient important. Ce
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Fig. 4.4 { Sections excaces partielles relative¥ax =% en fonction denj K pourn =10
(ligne continue), n = 20 (pointillg), n = 30 (tirets), n = 40 (point-tiret) et n = 50
(point-tiret-tiret).

melange d'ondes paraboliques reste cependant moins prononc® que dans le cas des ondes
sph®riques. Certes, la somme des quatre contributions les plus importantes est du méme
ordre de grandeur dans les deux cas poar= 10 : 93% de la section etcace totale dans

le cas parabolique comparg g 95 % dans le cas sphgrique. Cependant, cette somme dgcro®t
beaucoup plus lentement avea dans le cas parabolique puisqu'elle vaut encore 80 %

de la section totale pn = 50, comparg p 60% dans le cas sph®rique. D'autre part, les
deux gures (4.5) ne comportent pas de croisements de courbes, contrairement p ce qu'on
observe dans la gure (4.1). Comparg au moment angulaite K est donc un meilleur
nombre quantique approch® pour caractgriser la photoionisation avec excitation.

Comme annonc® dans le paragraphe prgcgdent, ces rgsultats expliquent pourquoi les
formes de 4om que I'on obtient sont di®§rentes de celle de Drukarev et celle de Rau. En
e®et, ces auteurs ont suppos® que le systeme est dans I'gtat le plus asym®trique possible
signi ant que les §lectrons sont dans une con guration antiparallgle, c'est-p-dsitu$s de
part et d'autre du noyau. Cet ®tat est dgcrit pam, = nj 1, n; = 0 dans la reprgsentation
parabolique et parK = nj 1 etT =0 dans I'approche th&orie des groupes. Or, d'aprgs
notre analyse, pour un §tat de symgtriéP°, I'gtat T = 0 n'est pas favoris§ de sorte que
I'on s'attend p ce que ces traitements ne soient pas valables quantitativement dans ce cas.
Plus important encore, dans leur dgrivation, ils ont suppos® queA 1 alors que pour de
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Fig. 4.5{ Sections excaces partielles relative¥sx =% en fonction den. Gauche: Contri-
butionsT=1HK =nj 2;NK=nj 4;" K=nj 6;2K=nj 8;¥ K=nj 10
Droite : Contributons T=0HK =nj 1;NK=nj 3;" K=nj 5;2K =nj 7;
¥ K=nj 9;,eK=nj 11
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grandes valeurs de, le m&lange des ondds§ devient non nggligeable au point que leur
hypothgse d'une unique contribution n'est plus valable.

4.8 Corr§lations angulaire et radiale

L'analyse en ondes partielles paraboliques que nous venons de mener permet de bien
mettre en gvidence le role des corrglations angulaires et radiales dans les processus d'io-
nisation avec excitation.

Nous venons en e®et de voir que, contrairement aux sections excaces partielles sph§-
rigues, les sections excaces partielles paraboliques obgissent p des rggles de s®lection
approximatives : l'ionisation-excitation a lieu pr&fgrentiellement p traveres T = 1 et
K = nj 2. Ces nombres quantiques trouvent leur origine dans leur relation avec les
corrglations §lectroniques. On a dgja vu en e®et que dans la limite des grands des
grands’, les amplitudesT = 0 s'annulent du fait du caractgre dominant des composantes
de la fonction d'onde de photoabsorption sym$triques dans I'Bchange$ r, qui ont une
amplitude non nulle sur la créte de Wannier (Wannier Ridge) d® nie par; = r,. Cette
extinction des contributionsT = 0, qui sont d§ja infgrieures g 10% pour = 10, est donc
la signature des corr§lations radiales qui favorisent les con gurations dans lesquelles les
deux glectrons sont p §gale distance du noyau. D'autre part, le calcul de la valeur moyenn
de cogy, dans un ®tat li§ 257+ conduit p

K
BF1 ; ra BF F— ; — . .
P it ] COSMol® g bral = NCOSHal ;i odrro = | — e oo (4.33)

Ce rgsultat montre que dans un sous-espaoedonn®, plusK est grand, plus les ®lec-
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trons ont tendance p se mouvoir dans des directions opposges, c'est-pidiye % Le
caractgre dominant des grandes valeurs positives He est donc la signature des corrg-
lations angulaires. Dans le souci de clari er la relation entre les corrglations angulaires
caractgrisges par l'anglgy,, et le paramgtre d'asym®trie , qui ne dgpend que d&, nous
avons ®galement ®§tudi® le comportement de la valeur moyerigesiy,i . de cogy, dans
les sous-espaceb = 0 et T = 1 s§parment. Pour un sous-espade donn$§, cette valeur
moyenne s'gcrit
i 3
hoospual . = K“!S’S“l:'n“ AL (4.34)
K /ﬁKT

Les deux courbes de la gure (4.6) associes aux sous espace® et T = 1 respective-
ment montrent une dgcroissance rapide de la valeur moyenne de |ggsen fonction den

Fig. 4.6 { Valeur moyenne decosjy, en fonction den. 2 dans le sous-espadam; T =0) ;
N : dans le sous-espadqa; T =1).
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_1 I L1 1 1 I L1 1 1 I | I | I L1 1 1 I | I | I L1 1 1 I L1 1 1 I L1 1 1 I L1 1 1
5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
n

jusque versn = 10, suivie d'une dgcroissance lente conduisant nalement vers -1 paur
grand. Ceci montre que les corrglations angulaires sont §galement importantes dars0

et dansT = 1, bien que ces sous espaces correspondent aux valeurs extrémes du parametre
d'asym®trie, =2 et = j 1 respectivement. En d'autres termes, les corr§lations angu-
laires in°uencent la disposition relative des trois particules du systgme sans a®ecter son
orientation par rapport p la polarisation du champ ®lectrique de la lumigre incidentet

donc le paramgtre . Celui-ci, en fait, résulte du dgveloppement des corrglations radiales
au sein d'un systgme de sym$trie donnge. On a en e®et d§ja vu que les corrglations ra-
diales favorisent les composanték = 1, donnant — = j 1 pour un atome de sym®tri¢P°

et, p l'inverse, les composante = 0 donnant ~ = +2 pour un atome de symstrie3P°.

Ceci vient corroborer la conclusion g laquelle nous ®tions dgja parvenusne renseigne
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pas sur les corrglations angulaires. Pour terminer les observations liges aux corr§lations, il
faut noter que I'§volution de cogy, est en accord avec une distribution centrge g, = Y4
dont la largeur dgcroft quandh cro?t alors que le nombre d'ondes partielles sphgriques qui
contribuent cro® considgrablement comme le montre la gure (4.2).

4.9 GE8nBrality du mEcanisme de Wannier

En ®tudiant la loi qui gouverne la section etcace intggrge de double ionisation au
voisinage du seuil, Wannier [1] a mis en ®vidence l'importance d'une con guration parti-
culigre form®e par un coeur ionique et deux lectrons. Cette con guration correspond
a une gkom®trie ou les deux ®lectrons s'chappent de part et d'autre du noyau tout
en demeurant p §gale distance de celui-ci; en d'autres termgg, = Yaet r; = ro.

Il fallj'g nottlar cependant que dans la sym§trieP° les conditions requises par la parit§,

2 (itrithr)= 2 ('r L ) et par le principe de Pauli 2,(Ir ,;ir 1) =2 ((ir 1] 'r ,),
entrent en con°®it pour Ir 1= 'r 2, Ce qui conduit g un noeud paradoxal de la fonction
d'onde dans cette ggom®trie. On §voque parfois p ce propos un con’it entre les cordglati
radiales, qui favorisentr; = r,, et les corrglations angulaires, qui favorisempt, = % N§an-
moins, l'analyse en ondes partielles paraboliques que nous venons de prgsenter montre que
l'ionisation-excitation est domin®ge par des canaux qui correspondent g des con gurations
aussi proches que possibles de celle de Wannier compte tenu des contraintes liges g la
sym@trielP°. L'gtat K = nj 1, s®lectionn® par les corrglations angulaires, gtant interdit
par les corrglations radiales p cause de son caracfgre O, c'est en e®et I'§tatk = nj 2,

T =1, A = +1 qui prBdomine dans les sections excaces paraboliques. Cette prgédomi-
nance des Btats d& ®leves associfsAa= 8§ 1 con rme l'importance de la con guration

de Wannier dans la dynamique de deux ®lectrons de faible §nergie, quel que soit le canal
consid®rg, que ce soit la double ionisation ou l'ionisation-excitation.

D'un autre cot®, les travaux de Herricket al. [11], Feagin et Briggs [12], et Lin [13] ont
permis de caract@riser les membre¥ , n des s®ries de Rydberg des ®tats doublement
excits de sym®trieS*1 L convergeant vers len-igme seuil d'ionisation deHe par les
nombres quantiqueK, T et A.dl a ainsi §t® dgmontré gue le spectre de photoabsorption
de He est domin® par les ®tatsn(K; T )42 P° , suivant la notation de Herrick [11], avec
K=nj 2 T=1et A=+1([23,24], pour ne citer que quelques rgfgrences). La prg-
sente §tude montre que les §tats du continuum simple peuplgs par l'ionisation-&at@n
obgissent aux mémes gggles de s&legtlon ils apparaissent alors comme la limite des s®ries
des ®tats autoionisantsn(K; T ) ;1 P° quandn®! 1 . Il ressort, ainsi, de I'analyse de la
photoionisation simple avec excitation et du lien qu'ont les canaux dominants de ce pro-
cessus avec les ®tats doublement excitgs que la dynamique mise en §vidence par Wannier
est rgpBrie dans tous les processus prgsents au voisinage du seuil de double ionisation.
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Conclusion

L'analyse en ondes partielles de la photoionisation simple avec excitation que nous
venons de prgsenter montre que les sections excaces partielles paraboliGégs sont
beaucoup plus stlectives par rapport au nombre quantigleque les sections excaces
sph®riqgues¥, par rapport au nombre quantique. En plus, elle permet d'§tablir une
relation biunivoque entre la parit§ denj K et la valeur du paramptre d'asym$trie x :

Tk =+2 [-1] sinj K est impair [pair]. A I'oppos®, la valeur du parametre d'asym®trie

v rsulte du couplage des ondes partielles sph&riques voisings § 1. Il en rgsulte que

Yax peut se dgduire d'une mesure unique de la section excace di®%rentidtgc =d- p un

angle quelconque. Plus g&ngralement, les sections excaces paraboliques permettent d'avoir
une comprghension plus pouss®e de la dynamique de deux ®lectrons corrgl®s. Au-dessus du
seuil de double ionisation comme I'a montr§ ce chapitre, les sections excaggs rg¢°ptent

les proprigths des ®tats doublement excitgs convergeant versigme seuil d'ionisation.

Sous le seuil, l'autoionisation de ces %tats doublement excitg§s se fait prgf@rentiellement
vers un niveau StarknK dgterming de I'ion rgsidueHe™ . La mesure des sections excaces
partielles %k constitue un d§ intressant pour les exp®rimentateurs.
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Chapitre 5

Continuit§ entre ionisation simple
avec excitation et ionisation double

Dans ce chapitre, nous §tudions s'il existe une relation de continuit§ entre l'ionisation
avec excitation vers un niveam ! 1 et la double ionisation deHe au voisinage du seuil.
Dans la premigre partie, nous prgsentons la relation de continuit§ entre le spectre discret
et le spectre continu de I'atome d'hydroggne et sa g&n®ralisation p 'ionisation-excitation et
la double ionisation deHe dans la limite des hautes §nergies de photon. Dans le chapitre
3, nous avons montrg comment extraire les sections excaces d'ionisation simple avec
excitation de la fonction d'onde de photoabsorption et nous avons appliqu® notre mgthode
p des ®nergies de photon de 79.1 eV. Nous avons ainsi produit les sections etcaces et
les paramptres d'asym®trie de l'ionisation-excitation dde laissant I'ion rgsiduel dans un
Btat excit® jusqu'an = 50. Ces donnges sont sutsantes pour §tudier, dans la deuxipme
partie, la limite asymptotique de¥%, et de , quandn devient in ni. Dans la troisipme
partie, nous nous intgressons p la double ionisation et nous proposons un moyen d'obtenir
la SDCS et le paramptre d'asym®trie pour des partages d'§nergie trgs asymgtriqgues. Nous
terminons le chapitre en ®tablissant la relation de continuit$ cherchge entre la double
ionisation et l'ionisation simple avec excitation pour des §nergies de photon proches du
seuil de double ionisation.
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5.1 Introduction

5.1.1 Continuit§ du spectre de I'hydroggne

Il est commun®ment admis qu'il existe une continuit® lors du passage du spectre discret
au spectre continu de I'atome d'hydroggne. Cette continuit§ a $t® ®tablie quaativement
pour la premigre fois par Fano et Cooper [1]; elle s'exprime par

EED 0 5.1)

dE
oufn(En) est la force d'oscillateur pour I'excitation rgsonante du niveau d'§nergie,,
dn=dE, est la densit§ d'®tats autour de ce niveau. Quant au membre de doite de cette
®quation, il reptsente la force d'oscillateur par unitg d'€nergie au seuil d'ionisatib®.
Dans le cas de I'atome d'hydroggne, et plus ggn®ralement des hydro&fesde charge,
la densitg d'§tats vautn3=Z2, la relation (5.1) implique alors que la force d'oscillateur est
d®crite pourn in"ni par une loi en ni 3,

5.1.2 Continuit§ du spectre de I'nelium : cas des hautes §nergies

Il est naturel de chercher p ®tendre la relation de continuitg ci-dessus aux systgmes p
deux ®lectrons actifs. En considgrant le processus de photoionisation de I'atome d'h&lium
par des photons d'&nergi¢ A |**, Amusia et al. [2] d'abord, puis Surifet al. [3] ont
ainsi montr§ que cette continuitg se traduit par la relation

dn d¥i*
3/, (1
dE. ZICON W dE.

(Er=1t g 1) (5.2)

qui relie la section excace d'ionisation-excitation vers un ®tat in niment excitgn(! 1 )

et la section excace di®grentielle en §nergie de double ionisation pour un partage com-
pletement asymttrique de lI'exces d'€nerdie= ! j | ™" entre les deux §lectrons. Compte
tenu du fait qu'on a! A 1%, les deux ®lectrons n'interagissent pas de manigre signi -
cative de sorte qu'un glectron emporte toute I'Bnergie en excgs. Dgs lors, l'autre §lectro
se retrouve dans la situation de I'glectron de I'atome d'hydrogene envisag®e par Fano.
L'ionisation-excitation et la double ionisation s‘assimilent alors p I'excitatione§onante et

g l'ionisation au seuil en prgsence d'un ®lectron spectateur dont l'unique réle est d'em-
porter tout I'exces d'&nergie disponible.

Pour de faibles §nergies de photon voisines du seuil de double ionisatioh, la dy-
namique des deux ®lectrons est fortement corrglge et ceci sur de trgs grandes distances
spatiales. La relation (5.2) ®tablie pour de grandes ®nergies est-elle toujours valahle
seuil ? La m§thode IR M-SOW peut rgpondre g cette question grace aux extensions que
nous avons pregsentges au chapitre 3. En e®et, nous avons produit les sections etcaces









































































































































































































