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Dynamique ultrarapide de molécules isolées excitées

L'avénement des synchrotrons de troisieme génération et des lasers X a électrons libres (XFEL) permet de réaliser
des expériences innovantes dans le domaine de I'étude de l'interaction entre une molécule isolée et un
rayonnement X intense. Je commence par décrire les dispositifs expérimentaux développés par le groupe de
recherche que j'anime. J'ai choisi d'illustrer les processus ultra-rapides mesurés dans le domaine des rayons X
tendres (2-10 keV) par trois exemples : I'interaction post collissionnelle, la spectroscopie des états a double lacune
en couche interne et les processus de recul ayant lieu a haute énergie de photons. Les XFEL sont des sources de
rayons X permettant d'étudier des processus non-linéaires avec absorption multi-photonique et la réalisation

Synchrotrons de troisieme génération, XFEL, interaction post collisionnelle, double lacunes en couche

The advent of Synchrotrons Radiation facilities and X Free Electron Lasers (XFEL) allows to realize innovating
experiments in the topic of interaction between an isolated molecule and an intense X-ray radiation. The
experimental setups developed the research group | lead are described. In order to illustrate ultrafast dynamics
occurring in the tender x-ray domain (2-10 keV), | choose the following topics: Post Collision Interaction (PCl),
Double Core Hole states spectroscopy and recoil processes after photoemission of a fast electron. XFEL radiation
sources allow to study non-linear processes with multi-photon absorption and time-resolved processes as
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d’expérience résolues en temps comme la photoémission a I'échelle de la femtoseconde.
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Abstract Ultrafast dynamics of isolated core-excited molecules
photoemission in the femtosecond time scale.
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processes in photoemission.

J excitation en couche interne d'une molécule isolée
I_ donne lieu a des dynamiques électroniques et nucléaires
ayant lieu a I'échelle de temps de la femtoseconde voire sub-
femtoseconde. Dans le cas de la couche 1s (seuil K), la durée de
vie de la lacune électronique varie de 7 femtosecondes dans
le cas de I'atome de carbone a 1 femtoseconde dans le cas
d’un atome de chlore. L'avénement des synchrotrons depuis
les années 1970-1980 a permis de réaliser ce type d'études.
L’extraordinaire gain de 10 ordres de grandeur de la brillance
(nombre de photons/ mm?/ mrad?/ 0,1 % bande passante)
des synchrotrons depuis la premiére génération jusqu'a la
troisieme génération permet désormais d'utiliser la durée de
vie trés courte des lacunes en couches profondes (lacune 1s,
seuil K) d'un atome de chlore comme horloge interne pour
mesurer la dynamique nucléaire et/ou électronique a cette
échelle de temps. Parmi les différents synchrotrons, le synchro-
tron SOLEIL est particulierement bien équipé pour les études
en phase diluée avec ses deux lignes de lumiére X haute
résolution PLEIADES et GALAXIES, permettant de couvrir le
domaine des rayons X mous (10-1000 eV pour PLEIADES)
et celle des rayons X tendres (2.3-13 keV pour GALAXIES).
D’autre part, depuis le milieu des années 2000, un nouveau
type d'accélérateurs permet la production de rayons X, les
lasers X a électrons libres (XFEL). Les XFEL sont de grands
instruments produisant des impulsions de lumiére (UV ou X)
ultrabréves caractérisées par une brillance de 9 ordres de
grandeur plus élevée que les synchrotrons de troisieme
génération. De telles installations sont présentes en
Allemagne, aux Etats-Unis, au Japon, en lItalie, en Suisse,
en Corée du Sud et bientot en Chine. La brieveté (1-20 fs
voire quelques centaines d‘attoseconde depuis peu),
Iintensité (10'%-10"2 photon/impulsions), la haute focalisation
(0.1-20 pm) des impulsions, ainsi que des gammes étendues

d’énergie de photon, allant des rayons XUV aux rayons X durs,
permettent la réalisation d’expériences innovantes, jusqu’ici
impossibles avec d’autres sources de rayonnement.

La plupart des instruments nécessaires a ce type de mesures
n’étant pas commercialement disponibles lorsque nous avons
commencé ces études, il a fallu développer des instruments
performants nous permettant de réaliser des expériences
inédites, d'attirer des collaborateurs et de former ainsi une
communauté, en particulier dans le domaine des rayons X
tendres ou trés peu études étaient réalisées quand je suis
rentré au CNRS en 2003. Une description rapide des dispositifs
expérimentaux du groupe que j'anime constitue la premiere
partie de cet article. Pour les résultats scientifiques obtenus
avec les synchrotrons, jai choisi d'illustrer la dynamique
ultrarapide sur trois thématiques : la spectroscopie des états
électroniques a double lacune en couche interne, I'effet post-
collisionnel et le processus de recul par photoémission a
haute énergie. Concernant les XFEL, j'ai choisi de présenter
des résultats non-linéaires avec absorption de plusieurs
photons X pendant la durée du pulse d'une dizaine de femto-
secondes ainsi que des résultats en photoémission résolue
en temps.

Un chapitre de livre [1] et un article récent de revue [2] de
notre groupe décrivent I'état des connaissances dans le
domaine des rayons X tendres (1 keV-10 keV).

Dispositifs expérimentaux

Depuis 2003, notre groupe a développé cing dispositifs
expérimentaux originaux, dont certains développements sont
en cours, nous permettant d'utiliser leurs complémentarités
pour mieux aborder nos thématiques de recherches.
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HAXPES en phase gazeuse

La photoémission dans le domaine des rayons X tendres
(HArd X-ray PhotoEmission Spectroscopy, HAXPES) n’est
possible que depuis une quinzaine d’années grace a la
brillance des synchrotrons de troisieme génération et au
développement des spectrométres d'électrons de géométrie
hémisphérique permettant désormais I'obtention de résolu-
tion de 50 meV pour des électrons jusqu’a une quinzaine de
keV avec des lentilles électrostatiques ayant des fortes ouver-
tures angulaires (jusqu’a +/- 30°). Notre groupe est le premier
a avoir développé ce type de spectroscopie en phase gazeuse
a partir de 2012 [2]. J'ai été porteur du projet ANR HAXPES de
SOLEIL en collaboration avec Jean-Pascal Rueff (SOLEIL) pour
développer une des deux stations permanentes de la ligne de
lumiére GALAXIES auquel nous avons un acces privilégié via
une convention signée avec SOLEIL. L'attractivité de ce dispo-
sitif nous a permis d'attirer un grand nombre d’'équipes inter-
nationales. Notre équipe et en particulier Tatiana Marchenko
(médaille de bronze CNRS 2018) développe des recherches
sur l'influence de I'environnement chimique sur des processus
ultra-rapides, notamment en phase solide et liquide grace
au développement par Denis Céolin (SOLEIL) d’'HAXPES en
phase liquide.

Nous collaborons avec une équipe américaine et une équipe
japonaise pour le développement de ce type de mesures a
encore plus haute énergie de photon inaccessible a SOLEIL,
dans le domaine des rayons X durs (jusqu’a 35 keV).

Corrélation vectorielle des moments cinétiques
des électrons et ions en coincidence CELIMENE

Notre groupe, et en particulier Renaud GUILLEMIN, a
développé CELIMENE constitué d'un double tube de temps
de vol avec détection sensible en position [2]. Grace a un
champ électrostatique régnant au centre du dispositif, les
électrons d’'un coté et les ions de I'autre sont extraits vers un
des 2 tubes de vol. Les électrons et les ions sont mesurés en
coincidence. La mesure du temps de vol et de la position du
point d'impact sur le détecteur permettent la détermination
de leurs vecteurs moments. Un jet supersonique permet
I'injection de molécules refroidies pour une meilleure résolu-
tion. Notre spectrometre CELIMENE est optimisé pour la
mesure d’'électrons jusqu’a 40 eV d’'énergie cinétique avec 4n
d’acceptance angulaire et pour les ions énergétiques multi-
plement chargés créés aprés le processus Auger en cascade
le rendant unique dans le domaine des rayons X tendres
(2-10 keV). CELIMENE est un dispositif mobile que nous
développons au LCPMR et que nous amenons a SOLEIL sur les
lignes de lumiére GALAXIES ou PLEIADES a chaque fois que
nous avons du temps de faisceau.

Emission X MOSARIX

Grace a un financement par le labex Plas@Par obtenu en 2013,
notre groupe, en particulier lyas ISMAIL, a développé le
spectromeétre d'émission X, MOSARIX, de géométrie von
HAMOS avec 9 grands cristaux en graphite (HAPG) et un
détecteur 2D avec 100 % d'efficacité permettant des mesures
haute-résolution avec une efficacité record (deux ordres de
grandeur plus élevée) et un pouvoir résolvant a I'état de I'art
de 4000. La particularité de MOSARIX est la possibilité de
couvrir le domaine d’énergie de 2 a 5 keV, trés peu couvert car
il nécessite l'utilisation de cristaux particuliers (HAPG dans
notre cas). Ce domaine d’'énergie est important car il permet
d’étudier I'émission X d’'une lacune en couche K du phosphore

au Calcium ainsi que celle en couche L des éléments de transi-
tion 4d. MOSARIX fonctionne parfaitement dans la gamme
d'énergie (2-15 keV) en utilisant la diffraction aux ordres
supérieurs. Le commissioning a été réalisé avec succés en
2021-2022, de nombreux résultats ont déja été obtenus et de
nouvelles collaborations voient le jour. La description du
prototype de MOSARIX avec un seul cristal a été publiée [3].
Les performances de MOSARIX ont amené a une nouvelle
convention signée avec SOLEIL en 2023. MOSARIX devient
ainsi une station permanente de la ligne GALAXIES de SOLEIL,
nous permettant un acces privilégié. MOSARIX permet
d’étudier des gaz, liquides et solides.

Dispositif de coincidence entre électron Auger
et lesions, MUSTACHE

Ce dispositif combine un analyseur électrostatique permet-
tant de mesurer des électrons jusqu'a 5keV d'énergie
cinétique avec un analyseur d’'électron hémisphérique haute
résolution couplé a un tube de temps de vol des ions avec
détection sensible en position. La détection d'un électron
déclenche un champ d’extraction électrostatique pulsé. Ce
développement n’a pu étre possible que grace a Edwin Kukk
(Turku, Finlande) qui a été professeur invité dans notre groupe
pendant neuf mois pendant la période 2022-2023. Avec mes
quatre premiers étudiants en these (Catalin Miron, Renaud
Guillemin, Karine Le Guen et Denis Céolin), j'avais développé
le spectrométre EPICEA pendant les années 1990 pour réaliser
des coincidences entre des électrons Auger et des ions dans le
domaine des rayons X mous. Le spectrometre EPICEA est une
station permanente de la ligne de lumiére PLEIADES. Le
commissioning de MUSTACHE a été réalisé avec succés en
2023. Oksana Travnikova (médaille de bronze CNRS 2019),
porte le projet MUSTACHE utilisé au synchrotron.

Photoémission résolue en temps TRESOR

En partenariat avec John Bozek (SOLEIL), nous développons
un projet de photoémission résolue en temps qui sera installé
de maniére permanente a European XFEL a Hambourg. Le
spectromeétre est constitué d'un analyseur hémisphérique
avec détection par des galettes micro-canaux et une anode a
ligne a retard permettant une correction pulse a pulse pour
tenir compte des variations inhérentes au mode SASE de
fonctionnement de European XFEL. Le commissioning a
SOLEIL de TRESOR aura lieu sur la ligne PLEIADES en avril 2024
et les premiéres mesures a European XFEL sont prévues
en 2025.

L’interaction post-collisionnelle (PCl)

L'interaction post-collisionnelle (Post Collision Interaction
PCl) provient de l'interaction Coulombienne entre trois parti-
cules chargées: le photoélectron provenant d'une couche
interne, I'électron Auger et I'ion doublement chargé ainsi créé.
Cette interaction est maximale lorsque le photoélectron est
émis a basse énergie cinétique, c’'est-a-dire a une énergie de
photon proche du seuil dionisation en couche interne.
La PCl peut étre schématisée par la séquence suivante: un
photoélectron commence a quitter un ion simplement
chargé. Apres un temps correspondant a la durée de vie de
la lacune interne créée, un électron Auger rapide est émis,
commence a quitter un ion doublement chargé et « double »
le photoélectron. Le photoélectron est alors soumis au
champ Coulombien d’un ion doublement chargé et non-plus
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Figure 1 - 2D map du spectre Auger KLL de I'argon autour du seuil K de I'argon montrant
I'évolution du spectre Auger en fonction de I'énergie du photon incident révélant la recapture
du photoélectron et le déplacement en énergie du spectre Auger proche du seuil K.
Le spectre d'absorption est montré en bas de la figure.

simplement chargé, ce qui a pour effet de le ralentir, voire de
le recapturer comme illustré figure 1. Le photoélectron doublé
écrante alors la charge de I'ion doublement chargé. L’électron
Auger n’est alors plus soumis qu’a l'attraction d’un ion simple-
ment chargé au lieu de doublement chargé, ce qui a pour effet
de l'accélérer. Les rayons X tendres ou durs donnent lieu a une
interaction post-collisionnelle particulierement importante [4]
car les durées de vie sont trés courtes (< 1 femtoseconde),
les électrons Auger sont trés rapides (plusieurs keV d’énergie
cinétique) et des ions tres multiplement chargés par effet
Auger en cascade sont formés.

Notre groupe a également fait la premiere observation [5]
- et nous avons expliqué et modélisé [6] — qu’un transfert de
moment angulaire entre le photoélectron et I'électron Auger
avait lieu. Ce transfert de moment angulaire s'observe par la
comparaison des distributions angulaires des photoélectrons
ayant subi ou n'ayant pas subi I'effet PCI (voir figure 2).

En collaboration avec le groupe de Masaki Oura (Riken, Japon),
nous avons comparé |'effet PCl sur un atome de krypton ionisé
en couche 2p avec celui d'un atome de krypton ionisé en
couche Ts qui subit une émission X Ko.. Entre les deux mesures,
seul varie le retard de 180 attosecondes dans I'émission des
électrons Auger dont le réle est donc ainsi mis en évidence [7].
Nous étudions, et en particulier Tatiana Marchenko (Médaille
de bronze CNRS 2018), depuis peu l'influence de la phase
condensée sur cette interaction post collisionnelle. En
étudiant I'effet PCl sur les polythiophénes au seuil K du soufre,
nous avons observé et modélisé [8] qu'il faut alors tenir
compte de la diffusion inélastique du photoélectron et de
I'écrantage de la charge par le milieu pour bien rendre
compte de lI'augmentation de I'effet PCl entre la molécule
de thiophene et les polythiophénes.
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Dynamique ultrarapide des états électroniques
a double lacune en couche interne

L'absorption mono-photonique d'un rayon X peut conduire a
des états a double lacune en couche interne (Double Core
Hole DCH). Ces états sont particulierement intéressants car,
d’une part, un beaucoup plus grand déplacement chimique
que par ESCA classique est observé et, d’'autre part, car les
états DCH sont extrémement dissociatifs. Pour donner une
idée de l'ordre de grandeur, nous avons mesuré un gradiant
de la surface de potentiel de 25 eV/Angstrom dans la zone
Franck-Condon de la molécule HCI, donnant lieu a une propa-
gation du paquet d’'onde vibrationnel ultrarapide, c’est-a-dire
dans la méme échelle de temps que la durée de vie de cette
double lacune en couche interne (femtoseconde ou moins)
comme illustré figure 3.

Notre groupe a également pu montrer que cet état électro-
nigue DCH extrémement répulsif donnant lieu a la fragmenta-
tion ultrarapide de la liaison chimique HCl et qu’on mesurait
ainsi le spectre Auger d'un atome de chlore isolé [9]. La
spectroscopie d’électron haute résolution HAXPES (HArd
X-ray PhotoElectron Spectroscopy) en phase gaz s'avére parti-
culierement efficace pour mesurer cette dynamique. Depuis
peu, notre groupe étudie la dynamique ultrarapide de ces états
électroniques a double lacune en couche interne créés par
absorption bi-photonique en utilisant un XFEL [10]. Ce type
d’'études sera réalisé a haute résolution avec le spectrometre
TRESOR. Grace au spectrométre MUSTACHE, la mesure en
coincidence des électrons Auger de la cascade Auger avec les
ions devraient étre possibles.

Nous avons réalisé des mesures sur I'émission X du soufre natif
avec deux lacunes en couche 1s grace a la grande luminosité
du spectrométre MOSARIX. D'autre part, en collaboration avec
I'équipe de Bernd Winter (FHI Berlin), nous avons mesuré les
spectres hypersatellites de I'eau liquide mettant ainsi en
évidence le role joué par les liaisons hydrogéne. En collabora-
tion avec Jean-Marie Tarascon (Colléege de France) et Marie-
Liesse Doublet (Montpellier), les spectres d’émission X de
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Figure 3 - Evolution du paquet d’onde nucléaire le long de I'état électronique a double lacune
en coucheinterne (Zp'z) etmenant ala fragmentation ultrarapide avec émission d’un électron
par un atome de chlore isolé [9].

composés soufrés utiles pour des recherches dans le domaine
des batteries ont été mesurés.

Processus de recul par photoionisation
a haute énergie

La grande énergie cinétique du photoélectron produit apres
irradiation d’'un atome ou d’'une molécule par des rayons X
durs induit un processus de recul important. Le recul transla-
tionnel, dG a la conservation de la quantité de mouvement, est
si fort que nous avons pu mesurer I'effet Doppler Auger [11]
a partir d’'un ion Ne* en mouvement comme illustré figure 4.

Pour une molécule, I'émission du photoélectron trés énergé-
tique provoque un recul translationnel, vibrationnel et
rotationnel [12]. Si le photoélectron, provenant d’une couche
interne localisée, est émis le long d’une liaison chimique, ce
recul provoque I'excitation importante de niveaux vibration-
nels, excitation trés différente de celle obtenue par le principe
de Franck Condon. Si le photoélectron est émis perpendiculai-
rement a une liaison chimique, le recul provoque la population
de niveaux rotationnels tres élevés. Nous avons montré que
pour la photoionisation a 12 keV d’énergie de photon d’'une
moléculede CO[13],larotation estsiimportante quelapériode
de rotation de I'ion moléculaire est plus courte que la durée
de vie de la lacune (< 5 femtosecondes dans le cas étudié) !

Notre groupe a récemment participé au commissioning du
monochromateur haute résolution de la ligne GALAXIES de
SOLEIL qui nous a permis de réaliser des mesures de photo-
électrons avec un pouvoir résolvant (E/AE) d’environ 100 000
dans la gamme 4-13 keV. Ce type de performance est absolu-
ment unique au monde et ouvre d’'importantes perspectives
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gue nous commencons a explorer dans le domaine d'étude du
recul vibrationnel et rotationnel. Pendant le commissioning,
nous avons réalisé des mesures haute résolution dans un large
domaine d’énergie (de 5 a 12 keV) du recul vibrationnel et
rotationnel sur la molécule N,O ionisée en couche 1s de
I'azote terminal ou de I'azote central discernés grace au dépla-
cement chimique de 4 eV entre l'ionisation en couche 1s des
2 atomes d’'azote de cette molécule. Les deux spectres présen-
tent des différences prononcées (manuscrit en cours).

Dynamiques ultrarapides étudiées par XFEL

J'ai eu la chance de pouvoir participer a la premiere campagne
de mesures sur le XFEL LCLS de Stanford durant 'automne
2009. Les XFEL ou lasers a électrons libres sont de grands
instruments produisant des impulsions de lumiére (UV ou X)
ultrabréves caractérisées par une brillance de 9 ordres de
grandeur plus élevée que les synchrotrons de troisieme
génération. De telles installations sont présentes en
Allemagne, aux Etats-Unis, au Japon, en Italie, en Suisse, en
Corée du Sud et bientdét en Chine. La briéveté (1-20 fs, voire
centaine d'attosecondes depuis peu), I'intensité (10'%-10'?
photon/impulsions), la haute focalisation (0.1-20 um) des
impulsions, ainsi que des gammes étendues d’énergie de
photon, allant des XUV aux X durs, permettent la réalisation
d’expériences innovantes, jusqu'’ici impossibles avec d’autres
sources de rayonnement.

L'énorme intensité provoque une forte non-linéarité du
processus d’absorption avec absorption multi-photonique.
A 8 keV d'énergie de photon et avec des pulses de 10 femtose-
condes, il a été ainsi possible [14] d'arracher 49 électrons a un
atome de xénon et méme 53 électrons a une molécule
d’iodure de méthyle (CHsl). Cette différence peut s'expliquer
par le fait que c'est principalement I'atome d'iode qui est
ionisé en couche profonde a cette énergie de photon et que
le radical méthyle sert de réservoir d’électrons qui sont
transférés aux ions 19 trés multiplement chargés. Une
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expérience pompe UV - sonde X sur la molécule CH3l a montré
que les électrons du radical méthyle pouvait étre transférés
jusqu’a une distance de 20 A vers les ions multiplement
chargés 19", La comparaison de l'irradiation de la molécule
CH3sl avec I'atome de xénon a trés haute intensité a 8 keV
d’énergie de photon a montré que cette molécule pouvait
perdre jusqu’a 53 électrons pendant le pulse X d'une durée de
10 femtosecondes alors que I'atome de xénon n’en perdait
«que » 49! Cette différence a été expliquée et modélisée par
le fait que le radical méthyle agissait comme réservoir
d’électrons qui sont transférés vers les ions multiplement
chargés 19%. Un des intéréts des expériences de photoémission
résolues en temps qu'il sera possible de réaliser avec TRESOR
a European XFEL sera de pouvoir étudier ce transfert
d’électrons. D’autre part, une expérience pompe UV - sonde X
a été réalisée sur la molécule CHsl [15]. La liaison C-I de la
molécule est dissociée et I'atome d’iode est multiplement
ionisé en couche interne. Les résultats prouvent qu'un
transfert d’électron entre le radical méthyl (CH3) et l'ion 19*
multiplement chargé peut avoir lieu jusqu'a des distances
de 20 Angstroms.

J'ai participé a deux campagnes de mesures importantes pour
la radiolyse de I'eau [16-18]. Pendant la premiére campagne
de mesures, nous avons pu mesurer, pour la premiére fois, la
durée de vie de I'ion H,0™ en solution de 48 fs par la mesure
résolue en temps du spectre d’absorption X du radical OH
formé aprés transfert d’'un proton de lion H,0" vers une
molécule d’'eau environnante en profitant du fait que les
résonances du radical OH apparaissent a une énergie de
photon ou |'eau liquide n'absorbe pas. Il était connu que l'ion
H,0+, formé par ionisation par un laser optique intense et
bref, était tres instable et échangeait un proton avec une
molécule d’eau avoisinante pour former H;0" et le radical OH
avec éjection d’'un électron solvaté mais la durée de vie n'avait
jamais pu étre mesurée. Les derniéres mesures ont montré
qu'il était également possible d'étudier la dynamique de la
cavité formée autour de I'électron solvaté par absorption
transitoire résolue en temps.

Depuis 2017, notre équipe a pris la responsabilité de temps de
faisceau concernant la photoémission résolue en temps. Pour
cela, des mesures Pompe — Sonde ont été réalisées. Un photon
UV délivré par un laser excite la molécule étudiée et le résultat
est sondé par photoémission. La résolution temporelle (100 fs
a FERMI) et des simulations théoriques ont permis I'étude
dynamique du passage d'un état électronique a l'autre dans
I'acétylacétone et le cyclohexadiene [19] et du rble joué par les
états électroniques hauts en énergie. Par ailleurs, nous avons
étudié avec le XFEL FLASH (Hambourg) la variation du dépla-
cement chimique de la couche interne 4d de l'iode de la
molécule CHsl pendant le processus de rupture d'une liaison
chimique. C'est a ma connaissance, la premiere fois que ce
type d’expérience était réalisée. Ce résultat important ouvre la
porte a des mesures a bien meilleure résolution temporelle
et spectrale qui seront réalisées avec le spectrométre TRESOR
a European XFEL.

Vers des expériences inédites

Il est clair que notre groupe profite du développement rapide
concomitant des sources de rayons X (Synchrotrons et XFEL) et
des spectrometres, pour pouvoir mener des recherches origi-
nales sur la dynamique ultrarapide de lI'interaction rayons X —
Matiere. L'upgrade du synchrotron SOLEIL, décidé en 2023,
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donnant lieu a une augmentation importante de la brillance
dans le domaine des rayons X durs nous permet d’envisager
de nouvelles expériences. L'arrivée récente du spectrometre
d’émission X MOSARIX, couvrant le domaine d’énergie 2-5 keV
permet de réaliser des expériences dans le domaine des batte-
ries en particulier celles qui contiendraient du soufre, du potas-
sium ou du calcium. Le spectrométre MUSTACHE permettrade
mieux comprendre lafragmentation ultrarapide de la molécule
HCI et de contribuer au domaine du dommage au rayonne-
ment. La complémentarité entre les spectrometres HAXPES,
MOSARIX, MUSTACHE et CELIMENE permet la réalisation
d’expériences complexes et de mieux appréhender I'influence
de I'environnement d’'une molécule excitée en couche interne
en particulier en phase diluée, solide ou liquide. Les dévelop-
pements en cours (pulses attosecondes a European XFEL et
seeding au XFEL FLASH, Hambourg) nous permettent d’envisa-
ger des expériences inédites de photoémission résolues en
temps avec nos deux spectrométres TRESOR et MUSTACHE
installés a ces deux XFELS respectivement.

L'auteur tient a remercier chaleureusement les membres du LCPMR :
Renaud Guillemin, Thierry Marin, Tatiana Marchenko, Oksana
Travnikova, lyas Ismail, Maria Novella Piancastelli et Stéphane Carniato
qui ont trés largement contribué a ces recherches. John Bozek, Denis
Céolin et Jean-Pascal Rueff de SOLEIL, Ralph Piittner (Berlin) et Edwin
Kukk (Turku, Finlande) sont également remerciés pour leur participation
a nos thématiques de recherche depuis plusieurs années. Je remercie,
enfin, les différents collaborateurs.
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