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INTRODUCTION

La connaissance de plus en plus fine du spectre de 1'atome d’'hydro-
gene est en trés grande partie a l'origine des théories de plus en plus

€laborges de physique atomique.

Le modéle de Bohr (1913) (!) permit de rendre compte de 1'existence
de séries de raies : les raies de Lyman (2), Balmer (2) et Paschen (") et

en outre d'en predire les longueurs d'onde.

Mais m8me en 1513, la résolution de certains spectrographes était
suffisante pouf faire soupgonner un dédoublement des raies de Balmer qui
fut confirmé en 1916 par Paschen (°). Le modele de Sommerfeld (1816} () en
rendalt compte. Neuf ans plus tard, en 1925, les observations de Hansen (/)

infirmaient le modele de Bohr-Sommerfeld.

La premiére théorie de physigue atomique établie par Schrodinger (8L
en 1828, n'attribuait & 1'atome d'hydrogéne gque les niveaux d'énergies décrits

par le modele de Bohr.

L*équation de Dirac en 1928 (%) sembla alors tout expliquer. Les
méthodes d'investigation étaient, & 1'époque, fondées sur la spectroscepie
optique. Les structures des raies de Balmer étaient dans ces conditions, tres
loin d'étre complétement reésclues. En effet 1'élargissement Doppler est parti-
culiérement important sur les raies de 1'hydrogéne, le plus léger de tous les
atomes. Cependant dés 1934, des doutes étaient é€mis au éujet de la théorie

de Dirac (19).



Il fallut attendre 1l'avénement de la spectroscopie de radiofréquence,
pour voir disparaitre les inconvénients de 1l'effet Doppler. Les expériences
historiques de Lamb et Retherford (1) en 1947, permirent de montrer que le
niveau 2251/2 a une énergie supérieure de 1 000 MHz environ & celle du niveau
22P1/2 ; ce résultat mettait en défaut la théorie de Dirac prévoyant au

contraire, pour ces niveaux, la méme énergie.

Bethe (12) fut le premier 3 expliquer ce déplacement, en tenant compte
de l'interaction de 1'atome avec le champ de rayonnement quantifié. Mais le
calcul complet du "Lamb-shift” doit &tre relativiste et nécessite le forma-
lisme de 1'électrodynamigque guantigue (13y. Depuis, ce calcul n'a cessé d'étre
corrigé et amélioré (1) tandis que les mesures devenaient plus précises (15);

un désaccord persistait cependant entre les expériences et la théorie.

En 1970, Appelquist et Brodsky (18) ont corrigé une erreur de signe
dans les calculs antérieurs des effets radiatifs d'ordre 4 et ont donné

une nouvelle valeur théorigue du "Lamb-shift"”
& = 2%, - 2%, = 1 057,91 £ 0,16 MHz
2 2
en accord avec les resultats des mesures les plus recentes.

La mesure des corrections radiatives correspondant & d’'autres
niveaux, également calculées avec précision (17), offrent de méme un trés

grand intérét.

Les "Lamb-shift” n251/ - nzPl/2 ont &té mesurés pour n = 3 (18) (19)
(20) (21) (22) gt n =4 (19) (20) par contre, aucune expérience n'avait
permis de mettre en évidence de maniére certaine 1les déplacements radiatifs
entre niveaux de J = 3/2. Cette mise en évidence constitue le but premier

du travail gqui est présenté ici.

Nous avons eu alors, & résoudre deux problemes : choisir le mode
de formation des atomes excités, puis déterminer la technigque adaptée a

ces mesures de structures, en fonction du mode de formation choisie.



Pour former des atomes excités, il est nécessaire de dissocier
la molécule et d’'exciter les atomes ainsi formés. La solution la plus
simple est d'employer un faisceau d'électrons lents gqui entre en collision
avec de 1'hydrogene moléculaire sous trés faible pression dans une enceinte

scellée. De plus, la technologie correspondante nous était familiére (23).

Ce procédé avait déjd été choisi par Lamb et ses collaborateurs (19)
(2%). Ils utilisaient, en outre, une méthode de détection optique des
transitions dipolaires électriques de radiofréquence, ftrés analogue a la
détection optique de la résonance magnétigue qui avait été mise au point

des 1951 (29).

La méthode des anticroisements de niveaux, proposée par Wieder et
. Eck (26J, permet les mémes mesures que la technique des radiofréguences ;
sur le plan expérimental, elle est plus simple et comme nous le verrons,
elle permet dans certains cas, des mesures plus précises. C'est elle gue nous
avons utilisée. |

Le principe en est 1'étude locale du diagramme Zeeman des niveaux
excités de 1'atome d'hydrogéne, au voisinage des valeurs du-champ magnétique
pour lesquelles deux sous-niveaux Zeeman, de parités différentes, ont la

méme énergie (on dit qu'ils se croisent).

Considérons alors une perturbation convenable qui mélange ces
deux états ; le diagramme d'’énergie est modifié, il se produit une répulsion
des sous-niveaux (on dit qu'ils "s'anticroisent”). La perturbation induit,
d’autre part, des transitions entre ces deux sous-niveaux; s'ils sont initia-
lement peuplés différemment, il est possible d'’observer, sur la lumiére de
fluorescence de ces sous-niveaux, une variation résoconnante d'intensité, guand
on balaye le champ magnétique sur une plage contenant le point d'anticroisement.
I1 faut noter que les deux sous-niveaux concernés ayant des parités différentes,
leurs diagrammes de rayonnement sont différents. Une condition nécessaire

d’application de cette méthode est de ce fait remplie.



De 1'étude de ces résonances, on tire divers renseignements sur
le phénoméne d'anticroisement de niveaux excités des atomes d'hydrogene

produits par dissociation des molécules.

Des positions des résonances, on déduit la structure en champ nul i
du groupe de niveaux étudiés. Les largeurs de ces résonances donnent la

grandeur de la perturbation responsable du mélange. Enfin, leurs amplitudes
permettent d'évaluer les vitesses de formation des différents niveaux

excités dues, au processus de dissociation.

lLe présent mémoire a pour objet de rapporter les résultats ainsi

obtenus, de les interpréter et de les discuter.

Dans le premier chapitre, nous nous bornerons & rappeler 1'origine

physigue des différentes structures.

Le chapitre II traite de 1'étude précise du diagramme Zeeman,

indispensable pour relier les structures aux positions des.anticroisements.

La perturbation utilisée pour mélanger les sous-niveaux est due a
un champ électrigque statique. La technique des anticroisements n'est rien
d’'autre ici qu'une transposition & fréquence nulle de la méthode des
résonances dipolaires électriques. Le calcul de la perturbation électrique
fait 1'objet du 3&me chapitre ; on en utilise alors les résultats pour en

déduire les différentes probabilités d'émission spontanée.

Le champ électrique induit (ou champ motionnel), d0 au mouvement -
de 1l'atome dans le champ megnétique statique, suffit pour provoquer le l
mélange cherché. Les vitesses des atomes excités dépendent du processus
de formation de ces atomes, donc de la dissociation de la molécule en

atomes excités. C'est ce gue nous verrons dans le chapitre 1IV.

Le chapitre V utilise les résultats des chapitres qui le précé-
dent. Nous y traitons complétement les anticroisements entre sous-niveaux

mélangés directement par la perturbation (anticroisement paf couplage



direct) ou entre sous-niveaux mélangés indirectement par 1'intermédiaire

d'un troisiéme sous-niveau {anticroisement par couplage indirect).
Le dispositif expérimental est ensuite décrit au chapitre VI.

Nous comparons dans le chapitre VII 1les courbes expérimentales
ainsi obtenues aux courbes prévues théoriquemenf au chapitre V. Nous en
déduisons les valeurs des structures des niveaux atomigues et des infor-
mations sur les niveaux moléculaires qui se dissocient en donnant des

atomes excités.

Enfin, ces résultats sont interprétés et discutés dans le chapitre

VIII.



I.

I.

1

CHAPITRE I

RAPPELS SUR L'ATOME D'HYDROGENE

La mécanique gquantique élémentaire ne permet pas d'expliquer
tous les details du spectre de 1'atome d’'hydrogeéne. L'introduction de
la relativité, avec 1'égquation de Dirac, conduit & des prévisions plus
précises sur les niveaux d'énergie. Il faut cependant les compléter par
un certain nombre de corrections, telles que : la structure hyperfine

et les corrections radiatives.

A - LA STRUCTURE FINE DE L'ATOME D'HYDROGENE

1) L'équation de Dirac

Lorsqu'un atome H est isolé, sans champ électromagnétique extérieur,
on peut décrire ses propriétés grace & une fonction d'onde & 4 composantes

qui obéit & 1'équation de Dirac (9)
. 0 2
ih EE-W = (ca.p+t Bmc + eVly

_->
ol p=~-1ih % est 1l'opérateur impulsion, B et o, sont les matrices de

Dirac 4 x 4 (pour ces matrices voir réf. 27) et V le potentiel coulombien.

Les états stationnaires du systéme sont décrits par des fonctions

d'onde de la forme

ou les vecteurs colonnes 1 x 2 : ¢ et xy ne dépendent pas du temps et sont

désignés respectivement par la grande et la petite composante.



I.

Il n'est pas trés facile de travailler avec une telle fonction
d’'onde; nous allons voir qu'il est possible de se ramener & une fonction
& deux composantes (1x2) seulement, régie par 1'équation de Pauli ~Darwin,

au prix de certaines approximations.

2) L'équation de Pauli-Darwin

L'équation de Dirac (I.1),qguand on explicite la fonction d'onde

[I.2],se décompose en un systéme de deux équations couplées

’

> > 1 2 :
0.p X = E-(E -eV-mc )V
> > 1 2

o.py = E-[E - eV +me ) ¥

En éliminant ¥ entre ces 2 équations, on trouve gue la grande
composante ¥ est solution de

2 5 - 2 -1
)

-> - 2
c {o.p (E - eV + mc o.plye = (E -eV -m ) v.

L'énergie £ de 1'atome comprend 1l'énergie de masse et 1'énergie
de liaison E ,» C'est-a-dire celle que 1'on observe expérimentalement ;

obs
on a,bien sir

2
eV , E << mc
obs
de sorte que l'on peut écrire
- eV
- 1
(E - eV + mc?) Ue (1 - obs > ) >
2me 2mc

L'équation I.4 devient alors



I.5

I.86

e obs > > _
{% o.p (1 ——2;:2——]0.p+ev}50 = E g ¥

Cette relation ressemble & une égquation de Schrodinger, indépen-

dante du temps,du type

ol # serait un hamiltonien de valeur propre EO et de fonction propre ¢.

i bs
En fait, la grande composante ¢ n'est pas normalisée ; en effet., c'est

la fonction d'onde ¥ gui est normalisée, en ce sens gue
. N
J(«Ptp +x+x)dr=1

Or il est facile de voir,d partir de 1.3 gue

{

| -> >
X Zme 0P ¥

la condition de normalisation devient

I1 faut donc prendre comme fonction d'onde,l’expression normalisée

2

o = (1 + =P Jo = Qg
2 2
8m c

En utilisant la relation:

-1 ~1 -
27K o 2

1]
m
0
&

et,en explicitant au premier ordre en v2/c2,on trouve (réf. 27 p.87)

2

hg. (WA B) h 2

p eho. P e _

5m 37 ¢ 73 P Y VIe =B
8m c 4m c 8m c



10.

Cette équation ne présente plus les difficultés rencontrées
pour l'’équation I.5: la fonction ¢ est normalisée, 1'équation 1.7 peut

donc étre considérée comme une €guation du type I1.6.

Elle est appelée équation de Pauli-Darwin. Elle n’est qu'approchee,

mais elle offre un trés grand intéret

- la fonctidn d'onde ¢ n'a gue deux composantes

- l'équation apparait naturellement comme 1°'équa-
tion aux valeurs propres d'un hamiltonien, somme
du hamiltonien non relativiste habituel p2/2m + eV
et d’une série de termes correctifs que 1'on peut
interpréter physiquement.

Ainsi le troisiéme terme est la correction relativiste apportée

& l'ordre le plus bas & l'énergie cinétique.

Le quatriéme représente 1'interaction spin-orbite ; en effet

—_— 1 d -> > > -> >
V=— — r or rn p =1L et o =
r dr

<
=N
wy

ainsi cette correction s'écrit

e

o P
l
wnd
¥

2m2t:2

Le dernier terme,enfin, est appelé terme de Darwin ; 1l vaut

_EEE_ V2y = EEEEEE §(F)
8m2(:2 8m2c2

On voit qu'il n'a d'effet que sur les états S. Il est 1ié a la
non localisation de 1'électron de Dirac. En effet, 1'opérateur position
d'un électron libre a des éléments de matrice entre états d’'énergie > O
et états d’énergie < 0 ; la valeur moyenne < ; >, pour un paguet d'ondes
contenant les deux types d'états,comporte une partie oscillante & des
fréquences = 2mc?/h et d'amplitude = h/mc. Ce phénoméne porte le nom

de Zitterbewegung. On peut montrer qu’une conséquence de ce phénomene



est que, & la limite non relativiste, 1l'interaction entre 1'électron
et le potentiel n'est plus locale : 1'électron explore le potentiel dans
une région de dimension linéaire de 1'ordre de h/mc. En développant le

potentiel, on retrouve le terme dit de Darwin & un facteur 3/4 prés.

Tous ces termes avaient été déterminés, antérieurement a 1'égua-
(28).

tion de Dirac, par Darwin,a 1l’exception du dernier terme

Il nous faut maintenant évaluer les erreurs que l'on introduit
en utilisant une telle équation; pour cela il est nécessaire de comparer
les résultats de 1'équation de Pauli-Darwin & ceux de 1'éguation de

Oirac. Il s'agit donc de résoudre 1'équation de Dirac.

3) Résolution de 1'équation de Dirac

Cette résolution est relativement connue, elle est exposée en

détail dans la réf. 27. Nous nous bornerons a en donner les résultats.

’

On montre, apreés avoir déterminé les différentes constantes du
mouvement, que la grande et la petite composante (I.2) de la fonction
d'onde peuvent se décomposer en parties radiales et parties angulaires

On a donc
™
-iEt/h g(”%jz -iEt/h
e = e
X "
1F(F]Efj2,

avec % = j £ 1/2 et &' =3 5 1/2

<
[

Les harmoniques sphériques spinorielles chorrespondent tout
simplement aux kets propres du moment cinétique totael:

m

J=—“5.5L,j,m.>
i ]
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Dans ces conditions, & partir du systéme I.3, on déduit un
systéme d’'équations différentielles liant f(r) et g(r). Comme dans

le cas de 1'équation de Schrodinger, on cherche, en posant:
F(r) = r g(r) et G(r) =r g(r)

avec

/2y
mc - E2

p =T he

les solutiaons particuliéres de la forme

En utilisant le fait que la fonction d'onde ¢ (I.2) doit &tre normée, on
déduit un certain nombre de conditions, en particulier qUe'les séries F
et G doivent &étre finies. On détermine ainsi les valeurs discrétes de

1’ énergie E

5 2
E = mc 1 + - ¢
2 5 2
(n-3 - 1/2 + Z{j + 17,07 - a9
ol a est la constante de structure fine (o T%7 )

L'énergie observable devient, en développant suivant les puissances

de a

n’ j+1/2

2 2
ot 1'on reconnalt l’'énergie de Rydberg [Eg—-a = Ry) et 1l'énergie de

structure fine. Ces deux premiers termes sont ceux que 1'on obtient &
partir de 1’éguation de Pauli-Barwin. Nous pouvons ainsi connaitre la
précision pour laquelle 1'approximation de Pauli-Darwin est suffisante.
Il suffit d'évaluer le terme suivant du développement de E . Il est

2 2, 2 4 obs
proportionnel 8 (mc 72 x a /n ) x a /n soit environ 10~ fois plus petit
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gue la structure fine des niveaux de n = 3. La précision de nos mesures
n'atteint pas 10_5 en énergie. De toute manieére les effets radiatifs
interviennent avant. Nous utiliserons donc 1'approximation de Pauli-
Darwin, et en particulier, les fonctions d'onde qui décrivent 1'électron
dans cette représentation ; ce sont les fonctions propres bien connues

de 1'équation de Schrodinger avec spin.

E - LA STRUCTURE HYPERFINE

Dans la théorie qui. précede, on a admis que le noyau est infini-
ment lourd et on a négligé tout ce qui le concernait. Dr; un proton est
une particule de Fermi, gqui,elle sussi, obéit & 1’'équation de Dirac. Nous
devons donc considérer la généralisation de 1'équation de Dirac & deux
particules qui est une équation approchée,appelée 1'équation de Breit.
ta fonction d'onde a 16 composantes qui correspondent & la combinaison
des 4 composantes de 1l'€lectron et des 4 composantes du proton. Le

hamiltonien s'écrit, pour un systéme sans champ extérieur (29)

J(: >, > 2 > > 2
cae.pe + Be mc” + caN.pN + BN Mc

Les indices e et N caractérisent les grandeurs rattachées respec-

tivement & 1'électron et au noyau.

Le premier et le second terme figurent déja dans 1'équation
de Dirac d'un électron libre; de méme,le troisiéme et le quatrieme
figurent dans 1'équation analogue pour le noyau ; le dernier est le
terme de couplage entre ces deux particules. Il comprend deux parties
- 1'interaction de\Coulomb : - ez/r

~ 1'interaction de Breit



Cette dernieére ne constitue gqu'une approximation : elle corres-
pond & l'échange d'un photon transversal entre 1'électron et le noyau ;

sont négligés les échanges de plusieurs phatons

L'interaction de Coulomb est souvent considérée comme résultant
de l'eéchange entre 1'électron et le noyau d‘un photon longitudinal ou

temporel.

I1 est possible, en changeant de représentation, de trouver un
hamiltonien analogue & celuil de Pauli-DBarwin et dont les fonctions
propres sont & 4 composantes : 2 pour le spin de 1'électron et 2 pour

celui du nayau (29) (30),

. e P N -5 . . . s
A une précision supérieure & 10 , ce hamiltonien s'écrit

ol ﬂb est le hamiltonien de Pauli-Darwin od la masse de 1'électran est

remplacée par sa masse reéduite m/[1+%).

Le hamiltonien de structure hyperfine ﬂghf est le transformé

de l'interaction de Breit dans cette représentation ; il s'écrit

e e 87 3 > > 1 > >
“one © " Fmc T B3 0 1) Bg SI v eg (S
- 280 dn) -2 10
r r

ot Bq et =3 sont les facteurs de Landé de 1'électron et du proton.

Dans la théorie de Dirac, g. et gy valent 2, mais 11 est bien
connu que gs et gN ont des valeurs anormales et cette forme permet d'en

tenir compte.
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Les vecteurs propres de ﬂb sont les vecteurs |n ((s,2) j, I)F m, >

Ils ne sont pas vecteurs propres de ﬂ; mais celui-ci s'écrit simplement

hf?
dans cette base ; AEshf est la matrice correspondante
A = ——e_ _e < ‘2 l 2> 22[2'*'1] ")."* N - -> =
Eshf = Zme Zmc 8y 1 l 3 [0, 2> ( T3+ <|1.3] + (1 ij.) <|1.C]>)

. :
ou <|I.J|> représente 1'élément de matrice

<(s) 3, 1) m |1 Cs) 5, 1) F >

.F
> >
et de méme pour I.L.
DI‘ ’ < n’j?(l 13, ﬂ,Q> =‘L3 1._3. 1
r ag” N 2021 (2+1/5)
- Alnsi

e _€ gN 2 > > 1 > >
8€ene = ZmeZMc 33 | <|1.3]> + (1-s,.,) <T.0]> ]

m a “n” 3051 (e+1/,) 330 gternarlsy)

Ce calcul n'est pas valable pour les niveaux de £ = 0 ; en repre-
nant correctement le calcul, dans ce cas (2%), on retrouve le 1er terme

de 1'équation I.S.

C - LES CORRECTIONS RADIATIVES

Classiguement, un électron, libre ou lié, crée un champ glectro-
magnétique. Que ce champ puisse réagir sur cet électron, fut un point
longtemps discuté (31). pans la théorie guantique du rayonnement, cet

effet est traduit par le processus & deux étapes suivant

- 1'électron émet un photan (yirtuel)

- ce photon est réabsorbé par le méme &lectron.
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L'énergie d'interaction est appelée la "self-énergie"”. Elle est
inobservable pour un électron libre,car il est impossible de supprimer le
couplage entre 1'électron et le champ de rayonnement. Cependant, dans le
cas d'un électron lié,1’effet de ce couplage peut varier d’'un niveau &

1'autre et il peut se traduire par un déplacement des niveaux d'énergie.

I1 est possible de rendre compte, en grande partie, de ces dépla-
cements, sans utiliser une équation relativiste pour 1'électron. L'interac-
tion entre 1'atome non relativiste et le champ de rayonnement est traitée

comme une perturbation.

1) Le Hamiltonien de perturbation

Le hamiltonien du systéme : atome et champ de rayonnement en inter-

action comprend 3 termes correspondant & l'atome seul, le rayonnement seul,

et 1'interaction

Le champ électromagnétique dont il est guestion ici est tel que le
potentiel scalaire est nul et %.K = 0. On dit alors qu’on utilise "la

jauge de Coulomb”. Le développement de K s'écrit

A = E = / 2n {a ° e-imt + y I eiwt)
’ A /v;' w Kod A Kod 7

dans 1'approximation dipolaire électrique ; ak,k et éi,k sont les opéra-

teurs annihilation et création de photon, de vecteur d'onde K,(m = |K|c].
de polarisation ZA perpendiculaire & K (A = 1,2). V est le volume consi-
déré pour la quantification. A\

L

\
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Les vecteurs propres de M; + ﬂh sont les kets ¢i,n >

t.
correspondant & l'atome dans 1’'état |¢i > en présence de n photons.

I1 s'agit donc de connaitre 1'influence de tous les états |I,1 >

(atome dans 1'état I et un photon d'énergie EY] sur un état |A,0 > , donc

liés 3 |A,D > par le processus d'émission ou d'absorption d'un photon.

2) Les déplacements radiatifs et la durée de vie

Le calcul des effets de cette perturbation sont assez connus, nous
ne les retracerons pas (voir par exemple les références (27) (32) ). On

obtient & la fois un déplacement en énergie AEA du niveau et la durée de

vie de cet état excité TA

2 E_|<I]R.2 |A0]
. ! . £
AE = 2. e 1 chDJ X A dE

he 2 “E. -
A 3m he 2.2 I EAELE, Y
g
1 10 1 > > 2
T -— = = e e— z < - -
et T, T 27 1 nyl I|p.e,|A>]" 8(E,-E, E)dE

oG:ﬁDdésigne la partie principale.

On remargque que dans T, intervient la fonction G(EA~Ei-EY).

A
Seuls les photons dont 1'énergie respecte la loi de conservation de
1'énergie participent au processus alors gue pour AEA, tous les photons,
méme non résonnants, interviennent : on dit que les transitions corres-

pondantes sont virtuelles.

L'intégrale (I.10) sur toutes les énergies EY possibles diverge

linéairement pour EY > o,
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3) La renormalisation de la masse

On peut résoudre cette difficulté en remarquant que la masse
utilisée dans le hamiltonien atomique ﬂ;t est la masse expérimentale m

de 1'électron libre. Or cet électron est en interaction avec le rayonne-

nu". La masse de 1'électron "nu", m, s est inaccessi-

ble expérimentalement ; or c'est elle qui devrait intervenir dans ﬂ;

ment, il n’est pas

t

En utilisant m au lieu de m on a donc déja tenu compte de 1l'émission

et de la réabsorption d'un ghoton par 1'électron libre. Or il est bien
connu gue (32) 1'effet des photons de tres grande énergie est sensible-
ment le méme pour l'électron libre et 1'électron 1ié, car le temps qui
sépare 1'émission et la réabsorption d'un tel photon est trop court pour

que 1'effet du potentiel qui lie 1'électron puisse se faire sentir.

Le déplacement AE observable, étant la différence entre AEA et
la self énergie de 1'@lectron libre,est donc trés peu sensible aux

photons de grande énergie.

Enfin, 1'expression donnée plus haut, pour AEA est basée sur
une théorie non relativiste de 1'électron et n'est certainement plus
valable pour EY > mcz. De plus, les éléments de matrice sont calculés
dans l'approximation dipolaire électrique qui devient vite discutable,
méme pour des énergies de photons inférieures a m02 (32), 11 ne peut
donc étre question ici que de calculer un ordre de grandeur, ce quil est
fait en bornant 1’intégrale qui figure dans I.10 & EY = mc2 H

on obtient ainsi

g Mmax
. 8 31 Y
AE = o= Ry a 3 Log EE S S(r)
n i A moy
s aa max
c'est-a-dire, en prenant E = mc et <E.-E, > = 17,8 Ry
Y i A moy

AE = 1 040 MHz pour le niveau 22S.
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4) Les déplacements radiatifs et 1'électrodynamique quantique

Le calcul complet de la "self-énergie” par l1'électrodynamique
guantique relativiste est fondé sur les mémes principes que le calcul
de Bethe. En diagrammes de Feynman, o0 1'électron est représenté par

un segment, le photon par une ligne ondulée et le noyau par une croix

S e S e

/ o
A ot 75 ©
""'.?) 4 . //‘;QJ
. g - X o - e,
self-energie observable = .K“/‘/‘/“‘\g IO i
",
\, e e

¢ &
A chaque symbole du diagramme correspond un opérateur. Les

graphes ne sont pas seulement une visualisation des processus mis en

cause, mais ils constituent une véritable classification des termes

de la série de perturbation qu'il s'agit de calculer.

Les graphes ci-dessus représentent la self-energie Je 1’électron
1ié & laquelle on retranche la self-energie de 1'électron libre représentée

par les deux derniers graphes.

Le calcul ainsi établi présente une difficulté de principe
il débouche sur une intégrale sur l'énergie du photon qui diverge pour

les faibles valeurs (elle converge pour les énergies relativistes).

Il est nécessaire d'introduire une coupure : pour les énergies
inférieures & la valeur de la coupure, le calcul de Bethe est utilisé,
pour les énergies supérieures, c'est 1'intégrale relativiste qui permet

le calcul.
Une nouvelle méthode de calcul de cette self-energie publiée
récemment (33],permet de s'affranchir de cette difficulté, par un calcul

complétement cohérent pour les faibles et les fortes énergies.

La self-energie n'est pas la seule correction qui intervienne dans
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le Lamb-shift. Il y a la "polarisation du vide” ; ce terme correspond
au diagramme suivant :

e ’//

/T‘M\\v’\/ 4

D ATAVARA " p ‘—-"‘~'*“!f.

P et 'Y

™,

‘o

c’'est-a-dire la possibilité gu'a le "photon”associé & 1'interaction de
Coulomb de créer une paire électron-positron. On imagine bien que cette
paire écrante la charge de proton et modifie donc l'énergie de liaison
de 1'électron S qui a une probabilité non nulle d’'étre au voisinage

immédiat du noyau.

Ces corrections sont appelées du 2eéme ordre.car elles ne font
intervenir gue deux interactions avec le champ électromagnétique. La
précision expérimentale est telle qu'il faut pousser le calcul jusgu'au

4eme ordre.

Pour le niveau 2S voici la contribution des différents termes (!6)

137.03608(26)

&+ - AE(2S!- 2P5)
AEEP, - 285,)
b 2

AERPR, - le)

+ 4

DESCRIPTION ORDER MAGNITUDE (MHz)
"ORDER — SELF-ENERGY a(zay*m| log Za, 1} 1079.52 = 0.02
2™ORDER — VAC. POL. a(Zoym - 2113
2"ORDER - REMAINDER a(Za)’m 7.14

a(Za)®m {1og? Za, log Za, 1} - 0.380.04
4 F)' 0 0.45 = 0,07
4'MORDER — SELF-ENERGY o* (zay'm F; (0) ~ oro
uZ(Za)sm + 0,02
4"MORDER — VAC. POL. o (za'm - 0.24
REDUCED MASS CORRECTIONS azay® B m{log Za, 1} - 1.64
RECOIL 1Zay® fmiloeza, 1} 0.36 = 0.01
PROTON SIZE zar* R 9?m 0.13

1057.91 = 0.16 (L.E.}
9911.12 2 0.22 (L. E.)

10969.03 + 0.12 (L. E.)




Mais contrairement aux résultats de Bethe, les corrections
radiatives déplacent aussi les niveaux autres que S de guantités plus

faibles, mais non négligeables. Ainsi la levée de dégénérescence entre

les niveaux

2
3°D

et 32p,

J/2

est un effet purement relativiste.

D - LES VALEURS NUMERIQUES

21.

Tous ces calculs conduisent aux valeurs numériques suivantes (17

2?8y, - 22P1/2
22P3/2 - 22P1/2
3281/2 - 32P1/2
P1,,
303, - 32P1/2
305, - 32P1/2
a%s1, - 42P1/2

2 2
4%p - 4%p
3/5 Y,

4203/2 - 42P1/2
4205/2 - 42P1/2
2 2

45, - 4Py,

_ A2
4F7, 4P,

10

057,812 ¢+

+ -

969,035

314,8966%

i+

250,087

244,755

1+

328,092

1+

133, 0850+

371,1280%

i+

36€,812

825,845

+

825,121

{4+

1+

053,636

0,011

0,034

0, 0034

0,010

0,010

0,013

0,0014

0,0043

0,085

0,085

0,085

0,085

MHz

”
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si 1'on ne tient pas compte de la structure hyperfine. Nous la calculerons

numériquement dans le chapitre suivant.

D'autre part, les valeurs calculées des durées de vie sont (29)

(en nanosecondes]

3s 3p 3d 4s 4p 4d _4f

158,4 5,273 15,47 226,56 12,36 36,16 72,56
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CHAPITRE II

CALCUL DU DIAGRAMME ZEEMAN

Pour interpréter nos résultats, il nous sera nécessaire de connal-
tre 1'action d’un champ magnétique statique ﬁ sur l'atome d’hydrogéene et
cela, dans le cas o0 l'énergie Zeeman est comparable ou supérieure aux
différentes énergies calculées dans le chapitre précédent.

-5

Nous avons celculé a 10 prés le diagramne Zeeman de 1'ensemble

des niveaux n = 3 et n = 4 en nous inspirant des calculs effectués sur

)
l'ensemble n = 2 a 10 preés par BRODSKY et PARSONS (3.

Nous avons alors diagonalisé numériquement le bamiltonien total
dans la représentation des états I([Z.s]j,I)f,mf >, pour des valeurs par-
ticuliéres du champ magnétique afin de déterminer & une précision supé-

. N L , . .
rieure a8 10 , les champs des anticroisements observables.

Puis nous avons évalué les pentes des niveaux et les fonctions

d'onde effectives au voisinage de ces champs ainsi calculés.

A - PRINCIPE DU CALCUL

1) Le hamiltonien de BREIT en présence de .

fNous avons vu, dans le chapitre précédent,que le hamiltonien de
‘atome d’'hydrogéne, en l'absence de champ extérieur, peut se décomposer

en trois parties

H(Q) = H + 30 + I

o4 ¥ décrit dans le formalisme de Dirac le systéme de 1'électron et du
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proton en interaction coulombienne. Si ce terme était seul, l'atome aurait
des niveaux d'énergie donnés par 1'expression (I-8) ol la masse m serait

remplacée par la masse réduite.

ﬂé est le terme d'interaction de BREIT ; il décrit la structure

hyperfine et enfin ﬂEFEorrespond aux corrections radiatives.

-
Considérons maintenant 1'action d'un champ magnétique statique H;

il affecte différemment les trois termes du hamiltonien.

>
On sait gue,lad o0 figurait 1'impulsion p dans le hamiltonien de
> >
'atome sans champ magnétique, on doit faire figurer p - eK ol A est le

potentiel-vecteur. Comme)dans ce cas, le champ magnétique est uniforme

A o=-172 ah
e 2 e
. > 1
et de meéme pour AN = - 5 PN N H
ﬂb devient alors
L
I (H) = 3 (o) - le| (@ A -a .A)
0 0 e e N N

Le terme de BREIT est insensible & 1'effet du champ magnétique & la

précision exigée.

Les processus d’'émission et d'absorption de photons, responsables
de HbRentrainent une valeur ancormale pour le moment magnétique de 1'élec-
.tron. 'autre part, le proton possede également un moment enormal di,aux
interactions fortes. Le hamiltonien total de l'atome, en présence d’un champ

-+
magnétigue H, peut s'écrire

H(H) = 3(0) - J—g-L [Ze/\'r"-e - @ AF) L H

’ e g e - -
+ (g - 2) -|-—L2m S.H - (g, - 2) 'u'zm I.H
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ou B et &, sont respectivement les facteurs de Landé de spin de

1'électron et du proton (3%)

2(1,0011596384 * 0,0000000033)

rQ
it

12

2(2,78271 + 0,00003)

2) Calcul du hamiltonien total dans la représentation des _]L(Q,S)j,l)f,mf >

- . N c e s . -5
Nous avons vu précédemment (ch. 1), gqu'ad la précision demandée (10
pres), le spectre de #(0) peut Btre décrit par un hamiltonien dont les vecteurs

propres peuvent s'écrire dans la base des vaecteurs ]([2,5] j s, IVFf m, >

.f‘

Nous raeppelons gue. dans cette base, la matrice de WE s'écerit

S - 6‘.' > >
=< nagl 3TN/ L(2+1) (8+1/5)
q > ) - A o
- 2= L <1.3> o+ JJ <T.L> )
JU3+(e+t/5) L(L+1) (2+1/5)

ol EF est le déplacement du niveau S.

BRODSKY et PARSONS (%'} ont montré que le hamiltonien Zeeman .,
c'est-a-dire Hﬁag = J({H) - WTDJ,s'écrit dans cette base, 1'axe de guantificatio
Etant fixé par ; '

P - m m 2 .2
< r}( | = S - - R L - f
| mag ! > [gS St (1 M) LZ £y * W Iz] uoﬁ + 0(e” A™/m)
¢l 1'on néglige les corrections relativistes {(de Margensu! cn az/n2[210_5 pour n=3).
(79). I1 reste alore 1l'effet de recul du noyau (Zém: terme) et les corrections

~aux moments magnétiques de spin de 1'ilectron et du proton (1er et 3eme termel.
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D'autre part
1'effet Zeeman gquadratique peut étre négligé pour les valeurs de H considérées.
Il introduit des différences d'énergies, entre les sous-niveaux de méme n,

-3
inférieures a3 10 MHz.

En résumé, on aura & calculer seulement les é€léments de matrice de
> >

> >

I.J, 1.t , S , L_et T .
Z Z Z

I

> >
1l est immédiat d’évaluer I.J. On trouve sans difficulté

5 > FOFE1) - 30(3+1) - I(I+1)

<|I.JI >= 6 (T ,S X [y
[} "'I ‘.»‘,211 : R ’
Le calcul de L s'effectue & l'aidede : L =F -1 - S avec
z z z z z

< IF L= s, S50 Sag Gmfm%m

> >
et I.L ; & cet effet,on applique le théoréme de Wigner-Eckart et on obtient
(36)

.I1 ne reste plus & évaluer que IZ > S

f z .

fFref-I-j-m,
< ((2',8")i',DF mf|12|((2,513,1)f m, > = (=1) x
x 6 o0 8 . 8 __, x J(2F +1) (2F+1) (21+4) (I+1)I
. JJ SS
£F £ 1)
X t
Mg mf 0 I I J J
Q*Zj'-mf+s+1-1
< ((2,s8')i", D) F m%|Szl((2,s)j.I)f m, > = (-1 X
x § or 8 g V(23+1) (2F'+1)(2F+1)(23'+1) (2s+1) (s+1)s x
£ f (AN R AT V2SN L
x - 1 Lo ) 1
m_F mf 8] j j I J /2 1

et enfin



27.

-> > ) 2ij+L+f+I+ 3/2
< ((&r,s)j', D m%|I.LI((Q,S)j.I)f m, > = (-1

Sppr S 0 Sy, S, Y(23+13 (25" +1) (2T+1) (T+BI{22+1) (R+1)g
ff :
' y 1
f I J L J /2
1 J I J L 1

Nous retrouvons sur ces éguations que s, £ ,I , me sont de bons

nombres quantiques alors que j et f ne le sont pas toujours. La matrice

du hamiltonien total est donc réductible en sous-matrices correspondant)

pour un & donné, aux différents sous-niveaux de méme mf.

B - LES VALEURS NUMERIQUES DES MATRICES REPRESENTANT LE HAMILTONIEN TOTAL

La notation que nous avons adoptée est celle de BRODSKY et PARSONS

(%) car elle est d'écriture plus rapide

. .o m . m , m
(F,» S, » I) =ugH(F (1 -3 »+S 1+ 25+ 3] -1 (1-g5+ 5,5 2))

N -3 . . .
ou a = 1,16.10 est la correction au facteur de Landé By ~ 2 qui conduit

au moment anormal de 1'é&lectron.

Nous noterons ﬂk m les sous.matrices correspondantes (voir tableau I).

Les sous-matrices ¥ .

T nrétant pas utiles dans cette étude, sont omises.

L'énergie d'un sous-niveau pour un champ magnétique donné est donc

obtenue par diagonalisation de telles matrices.

Le diagramme représentant ces sous-niveaux en fenction du champ ma--

gnetique est reproduit en Fig. I ; la structure hyperfine a été négligée

sur le dessin.
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Nous voyons apparaitre trés nettement sur ce diagramme des croise-
ments entre sous-niveaux correspondant & des valeurs de & différentes. Nous
verrons plus loin qu'il est possible de détecter ceux de ces croisements

qui répondent aux regles de sélection suivantes

AL

n
1+
—
-
>
3
i
I+

1,0

AL

[t}
I+
N
>
3

Lt}
I+

2,0
en les transformant en anticroisements par une perturbation convenable.

Nous avons donc besoin de connaitre avec précision leurs positions

en champ magnétigue.

C - CALCUL DES POSITIONS DES CROISEMENTS

Nous caractériserons un croisement donné par les sous-niveaux qui

.F

se croisent 2L[mf) et 2L'[m%] car seuls 2 et m,. restent de bons nombres
quantigues. Les vecteurs propres correspondants ¢(2L[mfl) et ¢(2L'(m%))

sont fonctions propres des matrices ¥ et , _, avec la méme valeur
Q,m1c 2 s M

propre E0 pour la méme valeur H0 du champ magnétique. E et Ho sont donc

0
les racines communes aux équations

dét (ﬂk (H.-EI =0
,mf .

’ J( . - ) =
det ( 2,‘m%(H) E ;? 0

ot I est la matrice unité.

Nous sommes donc ramenés & résoudre un systéme de deux équations
algébriques & deux inconnues. La seule difficulté réside dans la valeur
€levée du degré de ces équations (souvent du quatriéme).Sauf dans les
cas trés particuliers des croisements 2S(-1) 2P(-2), 2P(-2) 2D(-3) et

25(-1) 2p(-3) ol la résolution est triviale (équation du 1er degré),

\
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nous &vons cherché & résoudre numériguement ces équations.:

Considérons le cas d'un croisement ol intervient un niveau S.
L'équation caractéristique est du 1er ou du 2&me degré, il est facile
‘de’ la mettre sous la forme

. E0 = f[HO) |
car 1’on sait, par le diagramme de la figure I, quelle racine choisir.
On substitue alors“d&ns“l'autre'éQuation'caractéristique-et 1'on résout
numériquement par ordinateur.

Bans les autres cas, il nous a paru plus simple de calculer nu-
mériquement quelgques points de chaque sous-niveau prés du point de croi-
sement et d’'interpolér géométriquement. Par approximations successives
on détermine la position du crdiﬁementAé la précision souhaitée (1O_QJ

(voir 1'appendice A).

Nous avons:calculé ainsi les positibns:ae B _ )
- 8 croisements hyperfins entre sous niveaux S et P sur n=3
- 12 croisements h&per?ins entre sous-niveaux P et D sur n=3
- 8 croisements hyperfins entre sous-niveaux S et D sur n=3

- 4 croiseménts hyperfins entre sous-niveaux S et D sur n=4

Nous voyons sur.ces résultats que ces croisements sont presgue con-
fondus deux & deux, c'est:é‘dire queila structure hyperfine est faible
devant les autreslene:gies ;-le moment magnétique nucléaire est totalement
découplé des aqtrgs.tNous.sommes dans les conditions de 1'effet BACK-

GounsmIT (37,

Ce résultat apparait‘de,maniére encore plus nette si 1'on calcule les

fonctions d'onde.
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D - CALCUL DES FONCTIONS D'OKDE AUX POINTS DE CROISEMENT

Les fonctions d’'onde effectives aux points de croisement ne correspondent

pas & des états ((2,8)3,Dfm, > purs, mais on peut trés facilement

.f.‘
les obtenir exprimées dans cette base. Ce sont les vecteurs:propres des
matrices ﬂk m (HO) avec la valeur propre E,. Elles sont déterminées ainsi
a un facteur multiplicatif ~rés dont le module est obtenu par la condition

de normalisation et le signe par la limite en champ nul.

Nous avons ainsi déterminé les fonctions d'onde effectives des
croisements 2S(-1) 2D(-3) et 2S(0) 2D(-2) situés vers 1430 gauss. Pour le
premier, le résultat est trivial

e(25(-1)) lCo, /o, 7)1, -1 >

n

e(20(-3)) = |((2,1/2)%/5,1/)3,-3 >

Pour le second, on trouve :

} #(25(0)) = 0,70288 |((0,1/5)1/5,1/01,0 > - 0,71130 |((0,1/,)1/,, 17,0 0,0 >

@ :
[ $(2D(-2))= 0,40777 |((2,1/5)5/5,1/5)3,~-2 > - 0,91308_[((2,1/,)%/5,1/)2,-2 >

- 0,000279 [((2,1/5)3/5.1/5)2,-2 >

mais si 1'on change de base, si on les exprime dans la base des

I(Z,st,I.mj,mi >,0n voit alors que :

1,170 5, 75,- 75, =17, >

¢(2S(-1)) =
e(2D(-3)) = | (2.1/,0%/5,175,-5%75,-175 >
9(25(0) ) = 0,99988 | (0,170 /5,1 /5,-1/5,41 7, >
- 0,00595 | (0,153 /0, /5,41 /5,-1/5 >
¢(2D(-2)) = 0,99998 |(2,1/5)%/5,1/5,-5/5,+1/5 >

- 0,00052 |(2,1/5)5%/5,1/5,-3/5,-1/5 >
- 0,00028 |(2.1/2)3/2.1/2.‘3/2."1/2 >
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Les spins nucléaires sont presque totalement découplés mé&me pour le niveau

S qui est particulierement sensible & la structure hyperfine.

Ces fonctions d'onde effectives interviennent dans le calcul de la
perturbation électrique au point de croisement ainsi que pour les probabilités de
transition.Nous verrons que l'expérience n'est pas sensible & des variations

de ’IOu'j sur les fonctions d’onde.

Nous utiliserons donc dorénavant la base |(s.2)j,mF > dans les

calculs.

Les valeurs numériques des fonctions d'onde effectives pour chague
g

croisement sont reportées en appendice (Appendice 8).

E - CALCUL DES PENTES

I1 est bien naturel de penser que 1'effet attendu lors d'un anti-
croisement va dépendre de la variation en fonction du champ magnétique

de la différence d’'énergie entre les niveaux.
En premiére approximation :
E(2L(m_)) - EC2L' (m})) = p(H - H
( (m ) ( (mf]) p( o)
En écrivant cette égalité, on confond les courbes des sous-niveaux
avec leur tangente au point de croisement. Les valeurs des pentec p sont

déduites des calculs numériques des sous-niveaux faits pour chercher la

position du croisement.

Cette approximation, de sous-niveau rectiligne, est suffisante,

méme pour les anticroisements trés larges (39,

Les valeurs numériques sont reportées en appendice B.
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CHAPITRE III

LA MATRICE DIPOLAIRE ELECTRIQUE

Certains croisements peuvent etre détectés s'ils sont transfor-
més en anticroisements par une perturbation convenable. On utilise pour
cela un champ électrigque faible. Nous nous attacherons tout d'abord a

calculer numériguement les effets qui en résultent.

Ces anticroisements seront détectés optiguement; il nous faut
donc connaitre le diagramme de rayonnement du systéme atomique. Nous éva-
luerons donc les différentes probabilités d'émission spontanée ; nous
verrons que les calculs nécessaires pour cela se déduisent trés simple-

ment des précédents.

A - LE. HAMILTONIEN DE PERTURBATION LIE A UN CHAMP ELECTRIQUE E

1) Le hamiltonien atomique en présence d'un champ électrique.

Le hamiltonien qui décrit 1'interaction de 1l'atome avec le champ

>
électrique statique E est (32)

>
ot P est le potentiel 1ié au champ E par
- -
E=-¢@
Si le champ E est uniforme, le potentiel est

& = - E.r
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> > -

= - eE.r = |e| E.r

Il s'agit donc de représenter ce hamiltonien sur la base des fonc-
tions propres de #H{(H). Nous avons vu (chap. II,D) que celles-ci s'expri-
ment plus simplement dans la base des états |(52] j mj > que dans la base
précédemment utilisée : [((Qst,I)F me >. Nous utiliserons donc systéma-

tiquement la représentation |[sl]j mj > dans les calculs qui suivent.

2) Calcul de I dans la base des [(s%)] m >

Nous nous proposons de rappeler ici la décomposition de 1'opérateur
Mé en une partie radiale et une partie angulaire,
Tout d’abord la fonction d'onde compléte |n(s)j mj > peut s'écrire

2)] = 237 >
|n[s )3 mj > Rn‘g[r] |(s 1j mj

ot la fonction Rn Q(P] est donnée par 1'expression habituelle (29). On a

»

S'Q/'j'mj

>
) ., , v
< n(sf)j mj| ﬂéln'[s'Z'JJ m. > = |BEL9122 skjmj

J

ol la partie radiale &R vaut

. n-zv ® 3
ng ni B JO Rnﬁ Rn’l' rodr

Le champ électrique considéré est faible, il ne crée qu'une
perturbation vis & vis de la structure fine et de 1l'effet Zeeman, 1l est
donc amplement justifié de se limiter aux interactions qu’'il provoque a
1'intérieur de l'ensemble.des états de méme nombre n et de négliger 1'in-

teraction due aux niveaux de n différents.

D'autre part il est bien connu - nous le retrouverons tout & 1'heure -
gue seuls des niveaux tels que |2-2'| = 1 peuvent etre couplés par 1la

perturbation électrostatique ; il suffit donc de calculer les parties
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radiales telles gque n = n' et &' = 2+1., Dans ce cas on a
ng-1 n{ 3n YA
A T

ou a0 est le rayon de la 1ére orbite de Bohr (29).

La partie angulairg,quant a elle, s’écrit

my
=y

s'aryimg n L
Jﬁs 3m. J = < (s2)] mj | E =

[(s'2")3" m! >
3 E J

On évalue le produit scalaire en coordonnées sphérigues. Si 1l'on

-
appelle 6 et ¥ les angles polaires de E, on trouve

> >
E.r =|E|{z cos 6 + sin 6 (x cos ¢ + y sin ¥)}

- Les opérateurs x,y et z se décomposent en
y
opérateurs tensoriels irréductibles (36)
X -1 y CE1+ Ci z 1
T P S et T Co
2 V2
1 E.¢
de sorte que la partie angulaire E —?E s'écrit
1 1
> > C C
E. 1 1 -1 - . iy .
%- —;E = { Co cos 8 -— singe ¥ « L sinpe i }
V2 V2
- Z aq C(;J
q

Les C(;) sont proportionnels aux harmoniques sphérigues

(1) _ /am
Co9 °/3 Tag

Ils n'agissent que sur les variables orbitales angulaires ; le théoréme de

Wigner-Eckart permet d'écrire (38)
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1 s+8'+m,
< (sf)jm| Za_ c [(s'2)j m, > =L a (-1) Joos L V2isn2yren
J 9 9 g a q S8
J k J’ J 1 3! .
L1 x J < QHC(1)H2' >
L s L -m, m'
g ]

ot 1'élément de matrice réduit vaut

I I
<acMie > - -0* Voo
o 0 o
ainsi
Slll'lml_ S+m-
F R BRI o D B N (X EE PN RS I L ICT IR N
s ij qa q sS
N Ty J Ty oo x
111.2 x
L =} 2 -m q m' 0 0 0
3 j

~ 3) Les résultats numériques

Nous avons porté sur le tableau II les valeurs numériques des matrices
] 1 1
Cy v - cl//5 et c_l/ff

7

dans la base |(s2)]j mj >.
lLe premier coefficient (3j) est ncn nul seulement si

-m, + + m' =0
3790

Dunc, & un couple donné m, et m)., il correspond une seule valeur de g ; on

" obtient 1'expression dedfsy1mu1tipliant chaque nombre qui figure dans le
, iy
m,-m'

tableau II par le coefficient aé = qQ
J.

soit a*x1 = sin 0 e et ao = cos 6.
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TABLEAU II - Partie engulaire des éléments de ME -
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Pour la partie radiale : ‘J%nl /a0 =5 /n?2-22  (voir ci-dessous

Tableau III).

n'L}

anzéo 3s 30 4s 4D
3p 9/2 %/_5‘
Tableau III
w /15 12v3
4F ' 6V7

La pefturbation électrique s'écrit donc numériquement

HD.E = lel.E a, (§Z/ao)(/g[9.¢]

(

V/cm

o e s 10278 (Rrap Hree) L€

dans la base des lj mj >,

En fait, les termes de perturbation qui interviendront dans 1la suite

devront &tre calculés dans la base propre de ¥(H)

|¢>= al[sl]jl mj > 4 B|[s£]j2 mJ >
Les valeurs numériques ont été calculées pour chaque anticroisement
pour un champ électrique transversal de 1 V/cm (9 = %‘, ¥ = 0) elles sont

reportées en appendice B.
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B - CALCUL DES PROBABILITES D'EMISSION SPONTANEE

I1 est bien connu gque 1'émission spontanée est principalement un
effet dipolaire électrique et que les probabilités d'émission sont propor-
tionnelles au carré des éléments de matrice de e ZA .; ou ZA est le
vecteur polarisation. Il est donc naturel d'utiliser les mémes calculs pour

traiter la perturbation électrigue et 1’émission spontanée.

Dans la plupart des travaux effectués auparavant en spectroscopie

=

heﬁtzienne, on ne s'intéressait qu’a des groupes de sous-niveaux Zeeman ap-
partenant a un méme terme spectral n25+1 L. Lorsqu'une méthode de détection
optique est utilisée, ce sont des transitions entre sous-niveaux de la
méme paire de termes spectraux gqui entrent en jeu. On comprend que, dans les
publications habituelles de spectroscopie hertzienne, on se contente d'éva-
luer les facteurs |< IZA.;I >|2 qui donnent les signaux cherchés a une cons-
tante multiplicative preés, la méme pour toutes les transitions.

Dans la situation présente, nous avons au contraire & étudier des
mélanges de sous-niveaux Zeeman provenant de termes spectraux différents.
La détection optique du phénoméne met en jeu des transitions entre sous-
niveaux appartenant & différentes paires de termes-spectraux; Il est bien
clair gue dans ces conditions, les constantes multiplicatives, gqui dépendent

cette fois des transitions envisagées,doivent &tre calculées.
C’est pour cela que nous allons rappeler l'origine théorique des
probabilités d'émission spontanée pour un atome de Schrodinger. Nous

calculerons ensuite, numériquement ces probabilités d'émission.

1) Equation de Heisenberg relative & 1'émission spontanée

I1 s’'agit de calculer la probabilité de transition de 1'état
(A, 0 photon) vers 1'état (I, 1 photon, défini par K, Z)]. C'est le méme
probléme que dans le premier chapitre (§ C). Il est bien connu (27) que 1la

>
probabilité d'émettre un photon de polarisation ek‘dans un angle solide df2, est
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2
e 2
Y1, do ds? f 2 |<1lp €A|A>| cS(Ei E, ¢ w) dho
m 27vhc
e,2 w >
= (=) |< Ilp g)\l/\ >I df
_2ﬂhc
ol w a la définition : w = (E, - Ea]/h
>

I1 nous faut donc palculer 1'élément de matrice de 1l'opérateur p

or 1'on sait que [39}

+2_>
(p”.rl

- 2ihp

-> >
donc P imh [Hy.r ]

o H, est le hamiltonien de Schrodinger. (On néglige donc la structure

fine et 1'effet Zeeman devant 1'énergie de Rydberg).

Ainsi en tenant compte de 1'égalité précédente on a

<1l la> =i (B, - B < Ilr.¢

B A >

A
Un atome excité d'énergie Ea a une probabilité d'émettre un pho-
ton d'énergie hw = Ea - Ei' dans un angle solide d2 , avec la polarisation

—) 3
€, , gquli vaut

A
2 (E -€£)°

e a i > > 2 -d—sz

“\,de T hc 32 |< Ilr.e,[A | on

La probabilité d'émission d’un tel photon dans tout 1'espace avec toutes

les polarisations possibles est

3
2 (E. - E.)
a 1
c h302

lm

4 > > 2
w = § 3 | < I|r.aA|A >|

=

C'est 1l'expression donnée par Heisenberg 7).
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2) Calcul de w dans la base des |(s%)j m; >

Les é€léments de matrice < I|;.ZA|A > ont déja été calculés dans la
base des |n (s2])] mj >, dans le paragraphe précédent. Ici encore nous nous
intéressons seulement aux transitions optiques. Le niveau I a donc 1 ou 2
pour valeur du nombre gquantique prirncipal n. Les parties angulaires de ces
€léments de matrice ont été déja calculées et figurent dans le tableau III.
Au contraire, les parties radiales qui sont relatives & des paires de ni-
veaux de n différents doivent étre recalculées. Elles figurent dans le

tableau IV [2% :

R 7a, 3s 3P 3D 4s 4p 4D
18 0,51669 0,30458
25 3,0648 1,2823
2P 0,9384 4,7480 | 0,38230 1,7097
s | 5, 4693
3p 2,4435 7,5654
3D 1,3294

Tableau IV

La probabilité totale exprimée dans cette base s'écrit :

3

(E -E_,) Net2 > 2
wedt = g ln o m | I le (swg m B2 (s20)5" mt >
he® n', g h nt 15 3T ]

Pour les transitions optiques, & la précision du calcul, 1l'énergie de
Rydberg est une approximation suffisante ; pour les transitions non
optiques (telles que n = n'), les probabilités d'émission sont négligeables

[1015 fois plus faibles environ].
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>

r
Par ailleurs, les éléments de matrice de ?.EA ont été calculés

dans le paragraphe précédent (ég. III.1). On montre aisément que €% )

_)
-> 2 2 2' 2 2 .9
IIT1.3 z ]< (Sg)j m-l%-exl(sﬂ")j' m' >l = [22,!+1)( 1 = S;z(‘,‘f’ )
3 J 3 "\o o o0

’

La probabilité w devient alors

3 ’ L
Z (En j En') ':Rn . lz sup(2,8')

W=
03 e

(=2
[¢] w
W N

Cette probabilité est,bien siir, égale & 1'inverse de la durée de vie
du niveau ; elle a été maintes fois calculée (29, Les déterminations
expérimentales de ces durées de vie (“% sont en parfait accord avec les

valeurs théoriques.

Il est commode alors d'exprimer la probabilité Wy gq €N fonction de

la largeur naturelle T 2

’

2
3 n" 2‘"
I1I.4 . 3d g €y ) Ry '
: W)\,dQ T nl z { (E -E ]3 lﬂn'fz'lz SUD[SL,Q,')}
ey n n' n 2%+ 1

5
X |< [S/Q,]J mj|'§.ZA|Sl"]jpy m3 >’2

. "l"
Les coefficients /)”22 tels que

3 nUaLr 2
nnzn (En_Enn] Iﬂnl I

04on2 = _ 3 n'2'y2 supl(?,e')
L VEEDT IR S

(\' sont regroupés dans le tableau V, ol l'on voit que pour n et ¢ donnés et n”=2,
/ L” est déterminé ; les coefficients Jrii seront désormais notés ‘#;E'
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Mg 3%s 3%p 32D 4%s 42p 4%p

223 _ 0, 3551 _ - 0,3369 -

22p 1 _ 2,5 1,752 _ 1,864
Tableau V

On remarque qUe les valeurs degﬂr sont plus faibles pour les niveaux
2p que pour les autres, car ils se désexcitent plutdt sur le niveau 123
par les raies de Lyman (88 % guand on somme sur les polarisations}.
Nous verrons que cette propriété est importante pour 1l'observation de cer-

tains anticroisements.

Avant d’'expliciter la partie angulaire de 1'expression III.4 nous
devons remarquer gque la raie optique observée est une des raies de Balmer
Ha (n =3~ 2) ou HB {n = 4 > 2) et que les transitions vers les niveaux
22P1/2 et 22P3/2 ne sont pas séparées.Dans les calculs d'intensités, il
est nécessaire de faire intervenir la somme des probabilités des deux

transitions. Si 1'on appelle &DA

%,4.m cette partie angulalre’elle vaut

alors

A - ; N ,
oﬁzijm. } §" |< [S'Q’]j mjl?.e}\][sg’")j" m3 >|

Elle dépend de la direction d'observation nous observons' la lu-

miére émise suivant un pinceau de direction Oy, d’angle solide df petit,
> >

avec une polarisation eﬂ/Oz ou EO/DX.

3) Application & 1'observation transversale

Les éléments de matrice sont calculés dans chaque cas en faisant

6 = 0 (polarisation w) ou 6 = n/2, v = 0 (polarisation o).

On remarque par ailleurs que les états propres des niveaux

émetteurs (chapitre II, § D) ne sont pas des états |(sl)j mj > mais
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gu'ils sont de la forme

le > = o |[52]j1 mj >+ B l(sl)j2 mj >

-> ->
En effet le découplage de L et de S, pour les champs magnétiques gque nous

avons utilisés, est important pour les niveaux ‘p principalement ; il est
a peine sensible sur les niveaux 32P, dont la structure fine est trois
fois plus petite (%Z] que celle des niveaux 2%P. L'effet de découplage sur

ces derniers est négligeable.

A
Dans ces conditions, la partie angulaire &DZ i,m se met sous

J

la forme

.+
Dl- f1e< i b

m,

-> 2

v
2)] >
I (s 132 mj |

+ B < (s&")i" m j|;ueA
Nous voyons qu'il intervient une somme de termes carrés et de
termes croisés, ces derniers sont du type
=~ ->
”n ) ”n E
Z < (s27)] m” | —. €

N
1 .EA|(52)31 my >< (s2)j, m,
j"m

Jl A'(Sl")j" m3 >

Les valeurs de tous ces termes sont reportées dans le tableau VI ;
les termes carrés y sont distingués par les 4 nombres s,?% ,j1 =jz R
chaque terme croisé est obtenu par une seule paire j1 , j2 sans ambiguité.

On retrouve le résultat bien connu de 1l'équation III.3 en remarguant que

i y 4 O sup(2,2') . .
g 2 = 2B T ;
‘bl,j,m. + &>l,j,m. 50+ i cette somme est indépendante de j
J J et de m,.
J
Par commodité&,on note fA . le produit
n,&,3,m
J
fA - $}‘ x b
ng

n,2,3,m, £,3,m,
3 J J J



POL. m POL. o

1/2, 0, 1/2, £ 1/2 1/3 1/3
1/2, 1, 3/2, + 3/2 0 1/86
1/2, 1, 3/2, + 1/2 2/9 1/18
172, 1, /2, % 1/2 1/9 1/9
172, 1, (3/2,1/2), + 1/2| + 3/ ;192
1/2, 2, 5/2, *+ 5/2 0 1/5
1/2, 2, 5/2, + 3/2 4/25 3/25
1/2, 2, 3/2, * 3/2 1/25 9/50
1/2, 2, (5/2,3/2) + 3/2| + 2/25 7 1/25
1/2, 2, 5/2, * 1/2 6/25 2/25
1/2, 2, 3/2, + 1/2 17/75 13/150
1/2, 2, (5/2,3/2) £ 1/2| + 2/25/6 1/25/6

TABLEAU VI - Eléments carrés et croisés de @:‘ -
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La probabilité d'émission de photons, dans la direction d'obser-
vation, avec la polarisation A, & la longueur d'onde considérée s'écrit
3 df A

Wagoa S Br TneTe

Tous les éléments ont été maintenant tabulés. Les coefficients fé
sont des rapports de branchement. Il ne peut y avoir de confusion avec

les forces d'oscillateur notées parfois par la méme lettre.

4) Influence de la perturbation par le champ électrique

Nous avons vu que le champ électrique est susceptible de coupler
des niveaux de parité& différentes, Sous 1'effet d'un champ électrique,
->
1'état propre d'un niveau émetteur n'est plus un état propre de L3 au

premier ordre, c'est
> = i > o+ i m >
Ly A I(sILlJJ1 m, B I(SQZ]J2 .

od e, - 2,]

{On négligera dans 1l'exposition de cet effet le découplage magnétique, pour
simplifier 1l'écriture].
Dans ce cas 1'équation III1.4 doit @tre remplacée par
3
(E -E ) 2
3 df n" > >
- . u)'u "l >
Yyodo T Ter 7 |J%n 0T sup (R Q"Z" < wlr.e,[(s27)3 m >
2% + 1 J

car on ne peut, sur la transition optique, séparer 1'état 22S des états 2°2P.

. > -
L.'opérateur r.c

A ayant une parité déterminée, la somme des é€léments de

matrice vaut

"2;'1' A n"l" 2 A

* 0 " 2 2 2 2
Z |< wl?.ZAI[SQ")J mj lz = IAl '|\% I 'Oﬂ + |B! '|\% ‘
AN nll .Qljlm1 n22 zzj

v
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B

On note 1l'absence de termes croisés dans cette expression (Q3=21i1 ; 25=£2i1].

On retrouve donc que la probabilité d'émission est alors dans ce cas

" .3 da (T fA | |2 e T fA ' .IB

L
. A |
A, d92 am nky  2.3,.m nty, 2,5,35,m,

)

La encore tous les éléments sont tabulés. En sommant sur tous les atomes,
2
on obtient 1'expression bien connue de 1'intensité émise (*!) o0 Z|A| et

2
Z]BI sont respectivement les populations des niveaux 1 et 2.

Mais le champ électrique peut coupler, au deuxiéme ordre de pertur-

> >
bation des niveaux tels que Ill— 22 = 2 et l'opérateur IP-EAl les relie alors

4 un méme niveau 2£". La somme des éléments de matrice vasut dans ce cas .:

[ 2 ne"ar A LT A
I R E o [ T T R YN VMl R LA |- R T3 n D
3" m" A J R)”Z 2131"‘1 o3 m,
9 2 . > N
n"v' n" ) 3 r- ] 3 n "
+ AB ﬂn? ‘j?‘nllz j;m’{. < [522]32 m2|;.e>\‘(52 }3" mr >

>

. r - .
< (s8")j” m"hpEAllJQHjl m,

+ C.

O

Les deux premiers termes sont liés aux populations des niveaux 1 et 2, les
deux suivants & la cohérence entre ces niveaux. 0On voit ls différence avec
le cas précédemment considérés la probabilité d'émission peut étre exprimée

par la somme de deux termes

wA,dQ pop. coh.

"
N
—+
+
at}

avec w
pPop.

_ d_):} e n n" “2‘" ‘ "2" 2',J "rn" . Q”ljllmll .
Yeoh. T Zm 3 h3 AB Qrm, "Tbnl .z J%Q j.m ﬁn§2 j.m ] vec
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Les intégrales racdiales sont réelles et positives (tableau VI).

W peut se mettre sous la forme
cah

3 nuln
r -
_san / ey BB IR

coh gm V 3 n'&") sup(f1,2")
L - , Skl A S Kt
n' [En En'J |5Zn2 | 2%1% 1

, . 3 n!ler )
[E -E ) .F . . L"3i"m" Jdoogrsrme I
o Ry Ty ik, A
3 ﬂ'/Q«' SUp( "Q’ZJ . - 2 J m [} J m .
Z - _____l____. [ el 2 2 2 1 1 ].
n'(En En') Ianslz | 20, + 1 Jm
coit
,Q."j nmn 2 nj nmn
3 df
W B /T r ', N ) o’é . £, . K AB* + c.c
coh g | nll nlz nty Ynlo 3rme 2232m2 2131m1

Les chefficients b sont calculés & partir de 1'éguation 111 -2 du paragraphe
A. L'observation, dans nos conditions expérimentales, est transversale, suivant 0Oy

les coefficients}&t sont réels, ils sont tabulés dans le:tableau II.

L'intensité lumineuse émise, dans ces conditions, est

atomes atomes
soit
| IKSBJQ zfﬁ +F2‘C2 90"
m Nty 2,3, 11 nt, L,j. 22
(o .\ 0* ] F F ‘/dr f annmn »Qz"j"m"
12 12 an n22 n1nky ., 2% By i
JrmE E 0™ 232™
ou 0110 9u9 sont les populations des niveaux 1 et 2, Oy et 0?2 la cohérence

entre eux ; (ce sont les éléments non diagonaux de la matrice densité 1y ).
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L 'opérateur dipolaire électrigue ne couplant que des niveaux tels
que A% = 1, 1l'émission spontanée n'est sensible qu'ad la cohérence induite
entre des niveaux tels que A2 = 0 ou A% = 2, c'est ce gque nous avons

retrouvé par les équations III.5 et III.6.

Nous avons donc calculé tous les cas possibles.
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CHAPITRE 1V

LA FORMATION DES ATOMES EXCITES

Les atomes d'hydrogéne excités,que nous étudions, sont formés. a
la suite de chocs électroniques sur de l'hydrogéne moléculaire contenu

dans une enceinte.

Nous allons, dans ce chapitre, chercher le processus responsable
de la formation de ces atomes. Nous décrirons alors 1'état du systéme ato-
mique aprés excitation. Nous utiliserons,pour cela,le formalisme de la

matrice densité.

Nous étudierons.enfin, la répartition de vitesses des atomes apres

la dissociation.

A - PREUVES EXPERIMENTALES DU PROCESSUS A UNE COLLISION

Nous allons montrer comment le processus de formation d'atomes
excités qui se produit avec la plus grande probabilité fait intervenir
un niveau moléculaire tres excité, conduisant alors a deux atomes,
1'un dans 1'état excité n = 3 (ou 4), 1'autre vraisemblablement dans 1'état

fondamental 1 2S.

1) Les différents processus possibles.

Dans une enceinte, sous faible pression d’hydrogéne, les collisions
des molécules avec des électrons lents peuvent conduire & des atomes excités

par trois voies possibles

a) une voie indirecte ou & deux collisions
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Un premier choc inélastique produit une excitation dissociative
de la molécule d'hydrogéne. '
* GCo -
Hy + e >H, + e~ H{12S) + H(12S) + e éﬂ
Un second choc électronique est alors nécessaire, avant la recom-

binaison avec un autre atome pour exciter les atomes ainsi farmés
H(128) + e > H (n2L) + a2,/
e n e ey —

l.Les énergies minimum nécessaires, pour ces excitations, sont respec-

tivement 4,6 eV (énergie de dissociation de HZL et 12,1 eV (énergie de
W

H (n=3) ). Le seuil en énergie de ce processus indirect =st donc

12,1 eV.
N\
TN

D'autre part, lorsgqu'’on étudie le spectre d'émission de la molécule
\“_—

dans le visible, on constate gue les "raies ultimes” ne peuvent appa-
(42)

H2,

raitre que pour des énergies électronicues supérieures a3 13,8 eV
. _
, {donc & peine supérieures & 1'énergie d'ionisation de 1'atome).
Dans ce cas, les raies atomiques apparaissent pour des énergies un
peu plus faibles que les raies moléculaires. 3 ?

b) Une voie directe ou & une collision

L'atome ne passe pas par un état intermédiaire 123, la dissociation

* : .
de H2 gonduit a4 un atome excité et un atome dans 1'état fondamental

*
+ g >H, + e

H 2

2

* 2 2
Hz - H{n4L) + H{14S) + AE

) o VS A T+
. /
L'énergie minimum nécessaire & ce processus direct est alors

—“
AE > 4,6 + 12,1 = 16,7 eV
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=

Elle est nettement supérieure & l'énergie nécessaire & 1'émission, dans le
visible,de la molécule excitée. Dans ce cas, 1'émission des raies atomiques
se produit pour des énergies électroniques plus élevées que 1'émission des

raies moléculaires.

=

c) Il existe un troisiéme processus possible, dans le canon & élec-

trons. Il s'agit de la dissociation de molécules H, en présence d’'un fil
chaud (le filament de chauffage indirect est & 2 000 °K) sans collision

electronique:
H, = H(12S) + H(12S)

Des atomes ainsi formés pourraient alors étre excités, comme dans le

processus décrit en aJj.

L'énergie minimum de l'électron incident reste égale & 12,1 eV,

comme en ajl.
On voit donc que, en comparant les seuils de 1'émission atomigue

et celui de l'émission moléculaire dans le visible, on obtient des rensei-

gnements précieux sur le processus de formation des atomes excités.

2) Les observations expérimentales

La Fig. II montre comment varie 1l'intensité lumineuse, en fanction
de 1l'énergie des électrons incidents, pour une raie atomique et pour 1'en-
)

semble des raies moléculaires.

La différence des énergies des deux seuils est de 1'ordre de 4 eV,
autrement dit, 1'émission des raies atomiques n'apparait qu'd partir d’'une
énergie électronique incidente, pour laquelle l'émission moléculaire est

déja importante.
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Fig. Il

intensité
lumineuse
| H.
Imol. /
»5 % WLJ\/U'"'\WJW
(L9
]K+I0
' 2,5%

energie incidente

10 40 eV
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Nous voyons donc clairement que,dans les conditions expérimentales
ol nous opérons (celles-ci seront précisées dans le chapitre suivant), le

processus décrit en b) est largement prépondérant.

Les atomes excités sont donc des fragments de dissociation, produits
lors d'un processus & une collision. La formation d'atomes d'hydrogéne,
excités dans les niveaux n = 3 ou 4, par ce m@me processus, a été déja obser-
vée par VROOM et DE HEER (*3) en 1969, sur un jet moléculaire et en 1970,
dans une enceinte,par WEAVER et HUGHES (*% ) |

Par ailleurs, la formation d'atomes dans 1'état 22S par dissociation,
a 6té plus étudige (#5°46-47-48) o5 travaux sont en général récents et

concernent la répartition des vitesses des fragments. Les atomes dans 1'état

22S sont métastables et peuvent &tre étudiés par une technigue de temps de
vol ; d'autre part, cette étude a permis d'évaluer le champ électrigque motion-
nel subi par les atomes dans un champ magnétigque, susceptible d'introduire

des erreurs systématiques dans les mesures du Lamb shift 2281/2- 22P1/2.

Nous aurons & plusieurs reprises 1'occasion de comparer ces résultats aux

notres.

B - CALCUL DE L'ETAT ATOMIQUE APRES LE PROCESSUS DE DISSOCIATION

L'excitation électroniqus des atomes, & partir de leur état fondamen-
tal,a 6té étudiée en détail (”9'501)et comparée a l'excitation optigue.
Al
Dans le présent travail, les atomes éént formés' a8 partir d'un niveau
prédissociatif ou d'un niveau dissociatinge la molécule excitée par choc

électronique. La principale différence, qui intervienne ici, entre ces deux

. -10
types de niveaux, est 1l'ordre de grandeur de leurs durées de vie : 10 s &
- . P R -13 -1h .
10 12 s pour un niveau prédissociatif, 10 a 10 s pour un niveau
dissociatif.

Nous reviendrons sur 1'aspect moléculaire du probléme dans le chapitre

VIII.
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Pour décrire 1’évolution des atomes ainsi excités, nous avons utilisé,
comme dans les travaux (“9’50), le formalisme de la matrice densité. Nous

devons pour cela, préciser un certain nombre de points.

1) Les hypothéses

Pour utiliser 1'éqguation pilote, d'évolution de la metrice densité,
il nous faut comparer les durées des différents processus : excitation de
la molécule, évolution de la molécule, dissociation, évolution propre de

1'atome, désexcitation de l'atome.

La largeur du paguet d'ondes excitateur est 1liée & la définition
en énergie des électrons incidents : elle est de 0,1 eV environ. Il lui

correspond un temps d’interaction de 1'ordre de quelques 1O~16 S.

Ce temps est trés bref devant la durée de vie du niveau moléculaire
qul est 2 iD—13 seconde que ce niveausoit prédissociatif ou disso-
ciatif. La dissociation intervient pendant un laps de temps qui est de

1'ordre de 10_“+ =

-7
La durée de vie de 1'atome excité est au plus 2,2.10 s (niveau
-9
423) et au moins 5.10 s (niveau 32P). La désexcitation de l'atome se
fait par émission spontanée sur une transition optique, donc en un temps

extrémement bref devant la durée de vie des niveaux excités.

Ainsi, 1'évolution dans 1'état atomique excité (n = 3 ou 4) dure
un temps qui est long devant le temps de désexcitation et surtout devant
la durée compléte de 1'excitation (excitation de la molécule, évolution
de celle-ci, dissociation) ; il est donc légitime d’utiliser 1'équatinn
pilote d'évolution de la matrice densité de 1'état atomique excité *1)

do _ ,do do do
at - (@) e, SR
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La vitesse d’évolution de la matrice ¢ est la somme des vitesses

d'évolution lors des trois étapes successives
- formation des atomes dans 1'état excité n = 3 ou 4

- évolution propre dans cet état

- désexcitation par émission spontanée.

2) Evolution de 1a matrice densité lors du processus d'"excitation®

La vitesse d'évolution de o,lors du processus de formation des

atomes, s'écrit

o0 p est la matrice d'excitation.

Ces éléments sont proportionnels au nombre d'électrons par unité
+
de vclume, au nombre de molécules dans 1'état fondamental X IZQ , et aux

sections efficaces d'excitation des niveaux moléculaires parents.

Les éléments diagonaux de cette matrice p sont les vitesses de
formation des atomes, dans les états excités considérés. Ces éléments

sont, & priori, différents pour chague sgus-niveau.

Mais, & partir d'un niveau prédissociatif donné de la molécule,
1'atome excité formé n'est pas nécessairement dans un état propre du
hamiltonien #;(H) : (énergie de structure fine, énergie Zeeman), mais

bien plutdt dans une superposition d'états propres.

Nous ne connaissons pas la symétrie des ou du niveau moléculaire
impliqué dans le processus. En effet, un niveau prédissociatif est un

niveau 1ié, perturbé par un niveau dissociatif (voir Fig. III).
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C niveau prédissociatif
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¢
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Fig. Il

DIFFERENTS TYPES DE DISSOCIATION
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Utiliser le diagramme de corrélations, pour établir des régles de
sélection, sur les niveaux atomiques excités ainsi formé,conduirait a des

prévisions incomplétes.

Nous supposerons ici que nous n'excitons gqu'un seul niveau molé-
culaire conduisant & la dissociation. Sinon, il nous faudrait tenir compte
d'une superposition aussi bien pour les vitesses d'excitations p gque pour

les vitesses des atomes.

Nous remarquons d'autre part gue les différences d'énergies, entre
les sous-niveaux S, P ou D du méme état n = 3 ou 4, sont totalement négli-
geables par rapport & 1l'énergie cinétique des atomes due & la dissociation.
En effet, comme nous le verrons plus loin, l'énergie cinétique des atomes
est -de 1'ordre de 0,5 eV alors que les structures des niveaux n = 3 ou 4
ne dépassent pas 5?55:5 eV (c'est de l'ordre de grandeur de la largeur

naturelle d’un niveau prédissociatif).

Ainsi, les atomes excités sont formés dans une superposition d'états

atomiques propres,de la forme
l¢ >=Ala>+B|b>

les éléments de la matrice p correspondante sont alors

A2, o« _z [B]%2 et o« .5 AB

o) -4
b atomes ab atomes

)
a atomes
Les cohérences qui vont intervenir dans notre probléme sont celles
qui peuvent exister entre des niveaux qui s'anticroisent,c’est-a-dire tels

que

]
o
.

I+
N

AL

i}
N

Am,
J
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Si les niveaux a et b, entre lesquels 1'excitation a induit un terme
pabfo sont tels que Amjfﬂ, c'est que l’ensemble des atomes excités possede

une grandeur transversale macroscopique,donc'nécessairement,il intervient

deux directions priviligiées dans le processus d'excitation dissociative.
Or, ce dernier a une symétrie de révolution autour de 1'axe de guantifica-

>
tion (H est paralléle au faisceau). Il ne peut donc apparaitre de gran-

deur transversale et globalement, les termes pab doivent s'annuler.

Au contraire, si Amj = 0, nulle grandeur traﬁsversale n’'apparait.
L’existence d'une seule direction priviligiée dans le processus est,cette
fois,compatible avec une valeur globale non nulle pour Qan’ cette”cohérence”

dans l'excitation est paossible.

Une telle excitation cohérente a été observée, par battements quan-
tiques, dans le cas de la formation d'atomes d'hydrogéne dans 1'état n = 4,
par un procédé de beam-foil ("faisceau-lame") [c'est une cohérence entre

sous-niveaux 42S et 42D tels que Amj = 0) {51).

C - CALCUL DES VITESSES DES FRAGMENTS DE DISSOCIATION .

Le champ électrique responsable de la perturbation calculée dans
le chapitre précédent est le champ motionnel, c'est-a-dire le champ élec-
>
trique d'induction subi par les atomes allant & une vitesse V dans un champ

_)
magnétique H

my
1
<y
>
Iv

I1 est donc fondamental de déterminer la répartition des vitesses

des atomes excités.

Nous allons, dans un premier temps, calculer la vitesse d'une molé-
cule qui vient de subir une collision inélastigue avec un électron. On

supposera, conformément & 1'hypothése du paragraphe précédent, que la durée

de vie du niveau excité dans lequel a été portée la molécule est supérieure
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a8 la durée de la collision., On voit dans ces conditions que 1'expression
"molécule excitée” a un sens. Nous calculerons ensuite la vitesse des

fragments.

Nous nous limiterons & un traitement classique,ce qui est légitime

car nous ne cherchons pas les sections efficaces.

1) Etat initial

L'’axe Oz est paralléle & la vitesse 39 des électrons, avant collision,

avec

si V est la tension d'accélération des électro;ET\Egz\?xemple
1381 N 2 600 km/s pour V = 20 volts.

A cause de l'agitation thermique, la molécule a,dans le repére du
laboratoire, une vitesse 3H . Sa vitesse guadratique moyenne & 1 000 °K
{température du point le plﬁs chaud dans la cellule) est de 3,5 km/s
environ. Sa répartition peut &tre considérée comme maxwellienre, en premiére
approximation. En particulier, sa direction est répartie de maniére isotrope

dans l'espace.

2) Vitesse de la molécule aprés collision

Les vitesses de la molécule et de 1'électron,avant la collision,
sont trés différentes, mais leurs quantités de mouvement sont du méme ordre —

de grandeur.

Nous ferons les calculs dans le référentiel du centre de massé.
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N -
Dans ce référentiel, nous appelerons UO et 30 les vitesses respec--

-> ->
tives de l'électron et de la molécule avant la collision et vr et 0r , leurs

. ey

vitesses aprés la collision.
apre:s

La loi de conservation de la gquantité de mouvement s'écrit

-
v 3 =
V.1 mbyr2n®, =0
>
mv + ZM g - 0
r r
m est la masse de 1'électraon, M celle du proton (on néglige m devant M).
lLa loil de conservation de 1l'énergie donne
. > 2 > ,2 2
V.2 -%—m v, +% 2y |9 =%m o | % (2M) !3r| + eV,

ot eV, est 1l'énergie d'excitation de la molécule.

Tenant compte des relations IV.1, 1'équation IV.Z devient

2eV Z2e V
2 A 1 1
ol - (AT |- - —
m(t+ m/2¢)
Mais 30 est la vitesse initiale de 1'électron dan§~}e réferentiel
du centre de masse, de sorte que '
c T e— N ->
my +2|V|l9
v =»v --—£___H2
0 e m+2M

1

Ainsi

K. / m —
Iv.3 |5I“l = 71\;"28[\/‘\/1) ~ 160 /EV_VIJ m/s
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Par ce calcul classique, nous avons ébtenu une ewtimation du

module de cette vitesse, mais aucun renseignement sur son orientation.

f«ﬂ L ,Cb“j&z; Lo wam

3) Explosion de H,

Le repere naturel & choisir pour ce nouveau probléme est bien sdr,
. ) - < 3
celui du centre de masse de Ia golecule. Soient dans ce systéme, H la
vitesse de l'atome dans 1'état 12S et 3H* celle de l'atome excité ; les
lois de conservation de 1'énergie et de la quantité de mouvement donnent

Ivl 3H + M 3H* = D
4 2 2
=M l3Hl + oM |3H*| teV,=eV

ou eV2 est la somme de l'énergie interne de H* et de 1'énergie de dissociation.

On obtient alors
e[Vl- V,)

B = 9,800 W -V, kn/s

el s M
Nous voyons que la grandeur de cette vitesse ne dépend que des énergies
internes de la molécule et de 1l'atome, et qu'elle peut devenir tres vite

considérable.

Si la molécule d'hydrogeéne a été portée dans un niveau prédissocia-
->
tif et un seul, la vitesse des atomes ﬁHﬁ a une grandeur bien définie, la

meme pour tous. Seule, 1'orientation de cette vitesse est indéterminée.
’ -

4) Vitesse des atomes dans le repére du laboratoire

Soit V la vitesse des atomes excités, dans le repére du laboratoire
-
(il n'y a pas de confusion possible entre la vitesse V et la tension d'accé-

lération V).
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On a, en composani/ées i;}égses des différents reperes précédents

mv + 2Z2M 3
3,,+3 g -8 7
m+ 2M

-
En fait, nous aurcons & calculer la projection de V sur le planxQ0y
->
c'est-a-dire sur le plan perpendiculaire au champ magnétique H
m >
V.5 WV = JH* . “L3r+ T, "‘3H2
> -> . .
La vitesse Ue est sensiblement paralléle a H, affectée du coefficient

m/2M ; une mauvaise collimation du faisceau d'électrons peut entrainer pour

._)
la composante transversale une valeur gui peut atteindre |*Ue N %ﬁ' Uel
-
soit 2M ¢Pe v 80 m/s, ce qui est négligeable, méme devant la vitesse

thermigque de la molécule (3 km/s & 1 000 °K).

La vitesse de recul de la molécule 3r peut 8tre. en général, négligeée.
En effet, prés du seuil d'excitation, c'est-a-dire avec des électrons in-

cidents d’'énergie eV telle que
e(V - Vl) < 10 eV
o) trouve.ad partir de 1'équation (IV.3)
19| < 470 avs

Méme gquand cette vitesse est purement transversale, elle est petite

devant la vitesse thermigue H;’dOnt l'effet, comme nous le verrons plus

loin, est faible devant celui de‘§ On négligera donc 3r.

H*

La relation IV.5 se simplifie alors

N
IV.6 WV = _}H* , j"Hz
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La répartition de la vitesse thermique de H, peut é&tre appro-
chée par une distribution gqui ne dépend que de la température du gaz

dans 1'enceinte. Etant donnée la faible influence de O nous prévoyons

Ho'
que la répartition effective n'a que peu d’'importance. Aussi nous suppose-
rons gue 3H a une repartition de Maxwell, bien que le gaz ne soit pas en

2
équilibre thermique dans la cellule (il y a des points chauds et des points

froids).

La répartition de 3 n'est pas connue & priori,et sera supposée

H&
isotrope dans 1l'espace.

D - HYPOTHESE DE REPARTITION ISOTROPE DE 3H*

1) Validité et limites

Cette hypothése est,bien slir, la plus simple gue l'on puisse faire,

elle a,en plus, 1'avantage de permettre tous les calculs.

al) Justification expérimentale.

La seule étude expérimentale de la distribution angulaire des
fragments de dissociation de 1'hydrogéne apres collision électronique a été
faite par MISAKIAN et ZORN (48), I1 a été observé expérimentalement que la
distrit.ution des vitesses des atomes 22S est isotrope pour des énergies

d'électrons incidents inférieures a 29 eV.

Etant donnée 1'analogie des situations, nous avons fait 1'hypothése

de la distribution isotrope.

b) Limite de validité.

L'hypothése ci-dessus cesse d'étre valable dés qu'apparait de la
polarisation sur les raies de Balmer. En effet VAN BRUNT et ZARE (52)
ont montré dés 1968, que la lumiére émise par des fragments de dissocia-

tion ne peut étre poiarisée que sous deux conditions
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.a8. La distribution de la vitesse des fragments doit étre anisotrope.

+b. Il doit exister des différences de populations entre les sous-
niveaux Zeeman des fragments excités.

La Fig. II représente un enregistrement de 1'intensité et du
taux de polarisation de Ha {transition n = 3 - n = 2}, en fonction de 1'énergie

des électrons incidents.

On voit que 1'hypothése d'une distribution isotrope n'est certaine-
ment plus vraie pour des énergies incidentes supérieures & 21 eV. Dans
ce cas,nous manquons d'informations sur cette distribution pour calculer

les effets d'anticroisement.

2) Calcul de la distribution de .LV’ dans 1'hypothése de la répartition isotro
La vitesse iv'résulte de la composition de deux vitesses dont les
distributions sont différentes. Nous allons exprimer chacune d’'elles et

les composer :

a) Vitesse thermiqgue.

La distribution de 3H est maxwellienne
2

Soient 6 et ¢ 1les angles polaires de

§

Hy®

z

La probabilité pour que cette vitesse
ait v pour grandeur, & dv pras .,

c'est-a-dire

v <-|3 | <v + v
2

et que ses angles polaires soient compris
entre 6, et 6, + db, d'une part,et ¢,
et v, + dp, d'autre part,est




3
/2
12M,

1 “M /KT 2
21 KT

p(v,0,,9.) dv dby dvy = ( sin 65, dv db, dvs

b) La vitesse d'explosion.

Nous avons admis que le module de cette vitesse est bien défini
par (IV.4). Cela implique gu'un seul niveau moleculaire est responsable
de la dissociation et gue ce niveau est prédissociatif. En effet, un niveau
dissociatif a une énergie gui varie considérablement dans la région de
Franck et Condon. On rappelle gue la région de Franck et Condon est le
domaine des niveaux d'énergie de la molécule qui correspond & une distance
internucléaire comprise entre r) et rp,valeurs extrémes e cette distance
pour le niveau fondamental X Z;. Lors d'une collision avec un électron, la
distance des noyaux n'a pas le temps de varier et les niveaux d'énergie

atteints sont ceux de la région de Franck et Condon.

Nous avons donc supposé u'un seul niveau prédissociatif était excité
et gue la répartition des vitesses d'explosion est isotrope dans tout
l’espace ; donc la probabilité pour que les angles polaires de cette vitesse
soient compris entre 6, et 6; + d6; , v, et ¥, + d¢,; est

t]

p(el;‘l’l] deld‘ﬂl = .‘TT? sin 91 dGld\pl

c) La vitesse de H¥.

Nous verrons dans le thapitre suivant gue nous n'avons a calculer
gue le module de la vitesse transversale. L'équation (IV.B) entraine :

- 2 2
V.7 | Vl2 = |9 sin’ 8y + |§ ,2 sin’ 8y + 2 |3H*!|3H0Isin 8) sin 0, cosly;-¢

Ha
La probabilité relative & v est le produit des probabilités:
01(91,¢1J deldﬁl pz[ez,wz,vl dv dez dlpz

les coordonnées étant toutes indépendantes.
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Nous voyons donc que la vitesse transversale de 1l'atome - donc le
champ motionnel - et la répartition spatiale sont @lors expriméesen fonction
de la température dans la cellule et d'un param@tre IgH*l qui est inconnu,
mais que nous déterminerons,en comparant les courbes expérimentales des

anticroisements, aux courbes calculées en foncticn de ce paramétre.

L’'étude théorique de ces anticroisements fait 1'objet du chapitre

suivant.



CHAPITRE V

ETUDE DES ANTICROISEMENTS

Nous allons.dans ce chapitre, étudier les phénoménes observables
au voisinage d'un croisement de niveaux. Nous nous intéressons au cas ou
ceux-ci sont melangés par une perturbation électrique soit directement,
soit indirectement par 1'intermédiaire d'un troisiéme niveau. Ce croise-

ment est alors transformé en anticroisement (°3) (54),

Nous traiterons successivement ces deux cas : couplage direct, et

couplage indirect. Nous interpréterons alors physiquement les résultats.

Nous verrons ensuite 1'influence de 1la répartition spatiale des

champs électriques sur ces signaux.

A - PRINCIPE DU CALCUL

Nous avons décrit dans le chapitre précédent 1'évolution de la
matrice densité o de i'état atomique excité. Elle peut, sous certaines
conditions que nous avons alors discutées, &tre interprétée comme la

succession de trois étapes

- création d'atomes dans 1'état excité
- évolution propre dans 1'état excité

-désexcitation par émission spontanée.

I1 en résulte que la vitesse de variation de g est la somme de
trois termes qui en décrivent les vitesses de variation respectives au

cours de ces trois étapes.

70.
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1) Excitation des atomes

La vitesse de variation de o, lors de la premiére étape,est

do
( <), - P

Il est entendu qu'il n'y a aucune raison pour que la matrice soit diago-

nale dans la base des états propres de H(H).

C'est ainsi que, lorsqu'on peut limiter 1l'ensemble des états ato-

miques aux seuls états (a) et (b) , p a pour forme

2) Evolution propre dans 1'état excité

Le terme correspondant s'écrit (39)

., do g
(‘a't-?z— 1[3Ct,0]

(on a pris h = 1} , o W; est le hamiltonien total du systéme

H =X ¥
& (H) + £

On rappelle que,dans la base des fonctions propres de #(H),le hamiltonien

électrostatique ﬂ& n‘est pas diaganal.

Il apparait. des maintenant,des différences fondamentales entre la
situation actuelle ("anticroisements") et la situation des "croisements

de niveaux" de FRANKEN (59,
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- Comme nous l'avons vu,dans le chapitre précédent, l'’excitation,
ici, n'est pas nécessairement cohérente; au contraire, elle doit 1'étre pour
gque les croisements soient observables.

- C'est le hamiltonien de perturbation gqui couple les sous-niveaux,

alors que pour les croisements ce point n'est pas obligatoire.

Nous verrons plus loin comment se manifestent ces différences.

3) Désexcitation par émission spontanée.

On sait que le terme qui décrit ce processus est ( o8

do 1 1
ac = - =17, = - — (T r
( dt % 2 ! 0]+ 2 (fo + of)
ol la matrice I' est diagonale, dans la base des fonctions propres de ¥H(HJ,

et a pour éléments

< @(n?L) T} e(n?L) > = v
n,%
On voit la différence avec les cas habituellement étudiés ¢! ) ou
l'atome est porté dans un ensemble de sous-niveaux Zeeman issus d'un
méme terme tel que n2L ; la matrice T est alors un multiple de la matrice

unité.
Nous verrons,en particulier,que 1'inégalité des durces de vie des

niveaux couplés a des conséguences particuliéres sur les anticroisements

a couplage indirect.

4) La solution stationnaire de 1'équation d'évolution

Le champ électrique qui couple les sous-niveaux est statique.
La vitesse d'excitation des atomes est constante. La matrice densité gui
décrit le systéme atomique,dans 1'état de régime,est donc la solution

stationnaire de 1'dquation : do/dt = 0
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c'est-a-dire
1

i ,o1-2 [ro =0

p - il# .ol-% [T.ol,
Nous allons donc la résoudre,successivement, dans les deux cas

annoncés : couplage direct,puis couplage indirect par 1'intermédiaire

d'un seul sous-niveau.

B - LES ANTICROISEMENTS PAR COUPLAGE DIRECT

1). Les hypothéses

|a >

b >

+ B
Hg H

Soient deux états |a > et |b >, états propres de H(H), et dont les
énergies respectives Ea et E_ seraient égales,pour la valeur du champ

b

magnétique H = Ho,s'ils n'étaient pas couplés par la perturbation eélectrique

(ils sont donc de parités opposées).

On suppose gqu'au voisinage du point de croisement, les autres
niveaux gqui peuvent &tre couplés & {a > ou & |b >, par la perturbation
glectrique, en sont treés éloignés. On peut donc considérer les deux niveaux
a et b comme s'ils étaient seuls. Nous reviendrons sur la validité de cette

hypothése & la fin de ce chapitre.

2) Calcul des éléments de matrice

Le probleme est alors réduit & un probléme & deux niveaux

L.'éguation (V.41) fait intervenir quatre matrices qui sont

- la matrice d'"excitation” p = %



4.

- la matrice des durées de vie

Y 0
r=1°¢
0 Yb
- 1a matrice densité o \
o o
aa ab
R P o
ab bb
L/
- le hamiltonien total £ v )
x = | @
t *
Y Eb/

ol V est le tefme de‘perturbation électrique calculé entre les états

a > et |b >,vecteurs propres de ¥(H) (voir chapitre III § A-3).

On calcule alors trés facilement le commutateur :

*

(5o ] - Vop, = Vo, VI0y = 950700 (B4 EY)
] &« _ « _ _ *
Y, (oaa obb) + %b [Eb Ea) V*oab Voab
et l'anticommutateur
_ 2Yacaa (Ya+YbJ 0ab
[F10]+ .-, )
*
(Ya*Yp 0%, 2Yp%p

L'éqguation (V-1) est donc égquivalente au systéme

- 4 * Y - =
pa l(Vcab v O-ab) Yaoaa 0

+ i(Voxr - V¥ ) 0
ab

P ab’  'p%b

o - i[V(o -0 ) +g¢ (E -E ]] - _E_I_zE.. c,.=0
ab bb aa ab a b 2 ab
et une quatriéme équation, complexe conjuguéde la troisieme.

De la 3éme égquation du systéme IV-2, on‘tire
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2 .
V| (o -oaa] + 1o, v*

Y Y
., 'a + 'b
Eb Ea if > )

bb

en reportant dans les deux premiéres on a alors un systéme d'équations

algébriques & deux inconnues,dont les solutions sont

Yty Y_*y

_ _ a tl 2 _ 2 a 'b 2

Oa = pa/ya + (pb/yb pa/ya] . |V|//Q(Ea. Eb] + ( 5 J (1+4|V| /Yayb]
a

Yty s (YorYo\ 2 2
* {(p:b Ve pab V*)(Ea B Eb) + il a2 b] (pabv* B p;bV]}/AIEa-Eb] +( a2 b) @}4LVL )
ab

et de méme pour ¢ _, ern échangeant aet b.

bb

3) Intensité de la lumiére observable

L'intensité de la lumiére émise & partir des deux sous-niveaux a et b dans

la direction d'observation Oy, sur un ensemble de transitions donné

(raie Ha ou raie HB )} pour la polarisation A'...}est proportionnelle a
I o= 1§ <kouyle,.v| >o,. <3|t Flkou>
K A ij A
s B
i, j=a,b

ot |k, p> représentent les sous-niveaux de n = 2.

) - . 2z » -)
Les niveaux a et b sont couplés directement par l'opérateur €.T,
donc ils sont de parités différentes; ils ne peuvent pas étre reliés au
méme sous-niveau k,u par une transition dipolaire électrique. Il ne

subsiste donc que les termes proportionnels aux populatibns %aa et b

La détection ne peut 8tre ici gu’'incohérente.

L'intensité de la lumiére émise par le niveau a de population 9.a

-

dans la direction Oy, avec la polarisation A... est égale & (voir chapitre
II1I § B)
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Ia‘qaa'wdﬂ,k =0 .Yy . f

- ' . e .
ot f_ est le rapport de branchement du niveau a, pour,les transitions consi-
dérées, et de méme, pour le niveau b ; 1'intensité émise par 1'ensemble

des sous-niveaux, dans les conditions d'observation ci-dessus, est

2
(y +Yb]|V|

(E By ) +(—————J (1+ —l—L—]

Iz pafé + pbfxb - (f; - fé](pa/ya --pb/yb]

Y Yy
A _ A * _ ______ x o K
(faya fbbe {(pabV + pabV*](Ea Ey ) o+ 1( by (pabv oabvl}

Y_*Y
E_ -£ )% +(-28)2
a 2

2
5 (1 + 4|v| /Yayb)

C'est 1'expression établie pour la 1érefois par Wieder et Eck (26],é partir
d'un calcul de perturbation dépendant du temps, beaucoup plus laborieux

gue le calcul présenté ici.

Nous nous proposons maintenant de discuter successivement les effets
de populations [proportionnels a pa et pb])puis les effets liés aux "cohé-
rences” P

ab et Pha ~ pab )

4) Discussion de 1'effet 18 aux populations

Dans tout ce paragraphe, on supposera gue pab = 0 (excitation non

cohérente).

a) Interprétation physique

L’équation (V.3),gui fixe la valeur de la population de oaa,montre
alors gqu'il y a bien transfert de population entre 1'état |a> et 1'état
|b> par la perturbation . En effet,si |v| = O, o, = 0,7y, Teprésente la
population de 1'état a en régime stationnaire jlorsqu'on le peuple a la vitesse

~

pa,tout en le vidant & la vitesse Yaoaa'
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. o P B
Si |V| # 0, on voit que aa dépend alors de Db/Yb Da/Ya

?

c'est-a-dire de la différence entre les populations des deux niveaux.

On peut dire qu'il y a transition entre les deux niveaux ;

c'est une transition "dipolaire électrique” & fréguence nulle.

b} Discussion des résultats.

o) Forme de la variation

‘On distingue immédiatement,dans 1'expression de 1'intensité,un

terme qui ne dépend pas de la perturbation:

I1 correspond & la lumiére émise,en l'absence d'effet d'anti-croisement:
il est responsable d'un fond lumineux continu. Il s'y supérpose le

signal :
2
(Ya+Yb)‘IV|

Y *Y. oo 2
(- )%+ (=2-By2¢p , 4LVl
a b 2 YaYb

A A
AT ae [fa fb) (pa/ya pb/yb]

- Ce terme est résonnant pour Ea = Eb c'est-a-dire pour la valeur
du champ magnétique,Ho,pour laquelle les niveaux se croisent sans pertur-

bation.

La résonance est élargie par un terme qui est proportionnel au
carré duy module du terme de perturbation,donc & la puissancé électrique.
L'intensité du signal est,pour une perturbation faible, proportionnelle .
elle aussi,ad la puissance électrique,et se sature aux grandes puissances
On retrouve tous les éléments des transitions dipolaires électriques de

radiofréquence (%8},

B) Les conditions d'observation de cet anticroisement sont

e - e e e = e = - —— -
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-a@a- Il faut qu'il y ait, en régime dynamique, une différence de popula-
tions : s'il y a autant d’atomes, par seconde,qui passent de 1'état a vers

1'état b,que d'atomes qui passent de b & a, on n'observe rien.

-bb- La proportion des photons observés,sur les photons émis, ne doit
pas étre la méme pour les deux sous-niveaux.
A la limite, si 1'on détectait tous les photons émis par les
deux sous-niveaux sans les différencier par leur énergie ou leur pola-
risation, on n'observerait aucun changement au voisinage du point d'anti-

croisement, la population globale du systéme restant la méme.

-cc- Aucun niveau ne doit étre métastable ; ceci a été supposé implici-
tement lors du calcul. Si 1'on reprend celui-ci pour Yq © 0 (par exemple]

on retrouve alors le résultat obtenu par SERIES (°7)
. u
I e [pa + pb) Fb Cte

. 81 la durée de vie du niveau a est infinie, la seule voie de
cdésexcitation étant la transition radiative de Ib > au bout d'un temps
plus ou moins long, d'un nombre plus ou moins grand de transitions
la > » |b > il se désexcitera par 1'état b > et globalement rien ne
sera décelable en régime stationnaire, (expérimentalement 1le niveaﬁ

a toujours une durée de vie finie, due aux collisions]).

5) Discussion de 1'effet 1ié & 1'excitation “"cohérente"

Tout d'abord, nous devons rappeler (voir chapitre IV) gue
o
l'excitation de 1l'ensemble des atomes ne peut étre cohérente gu'entre

sous-niveaux de méme nombre guantigque mj.

Dans tous les autres cas, les éléments non diagonaux de la matrice p sont

nuls.



Cet effet se traduit par une variation d’'intensité lumineuse superposée

au fond continu I, et au signal AIi db aux différences de populations

Y +Y

('E €, )(p* pVee_ v*)+ i By (o V*- p V)

ab

(E_ E12+( )2f1+—J-—L)

AT = (fAY - fA
c ‘a'a

b¥p)

Nous voyans alors que AIc a une variation résonnante autour du
point d'anticroisement. Elle présente un effet d'élargissement propor-

2 .
tionnel au carré IVI , comme le signal AI, 1ié & la partie incohérente

i
de 1l'excitation.

Ce terme peut 8tre décomposé en deux parties :
- 1'une, proportiohnelle a Re(p;bvl. varie en forme de dispersion en
fonction de la différence d'énergie Ea - Eb {donc en fonction de 1la
variation du champ magnétique H - HO]

- l'autre, proportionnelle a Im[p;bV], varie en fonction dqlﬂ - Hn)en

forme_d'absorption.

On remarque que, AI dépend de V et V¥ séparément et non pas du
module du terme de couplage IVI comme c'était le cas pour 1'effet
"incohérent” AIi'

Le champ électrique qui crée lg couplage entre sous-niveaux de

-

méme m, est nécessairement paralléle & l'axe Oz. Dans nos conditions
J

-

expérimentales, le seul champ répondant & cette symétrie est di a la
charge d'espace du faisceau d'électrons, dans l'espace d'observation ;
il est tel que ZEI = 0 avec ZIE)|2 #0 : il ne nous est donc pas
possible de détecter la "cohérence” qui serait créée par 1l'excitation,

sur les anticroisements & couplage direct.

Il ne faut pas croire que c'est 13 la situation générale. C'est
ainsi que LAMB et ses collaborateurs (!2) ont réalisé une expérience

dans laquelle tous les atomes sont soumis au m@me champ €lectrique

79.
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gscillant (il s'agit d'une expérience de réscnance dipolaire électrique).
Dans ce cas, les effets de cohérence ne se détruisent pas guand on en

fait la somme sur tous les atomes. Pourtant, aucun de ces effets n'a été

mis en évidence. La cohérence;si elle existe, est donc trés faible.

Pour cette raison, nous négligerons 1l'influence de la partie
cohérente de 1l'excitation dans le cas des anticroisements & couplage in-
direct. Les calculs s'en trouveront simplifiés. De plus, le seul anticroise-

ment qui pourrsit Btre perturbé par cette cohérence & l'excitation pose

d'autres problémes théoriques,comme nous le verrons au chapitre VII.

C - LES ANTICROISEMENTS PAR COUPLAGE INDIRECT - CAS DE TROIS NIVEAUX.

Soient [a >, lb > et Ic ) trqis

~_________————"‘——_——_—_‘————_‘ gtats propres de #(H} avec les valeurs

b et EC.

Pour 1la valeur H0 du champ magnétique,

, E
propres Ea

les énergies Ea et EC sont égales. Les
états |a > et |c > sont tous les deux
couplés au méme états |b > par la
perturbation électridue. Les niveaux

a8 et c sont de méme parité.
W

Y
v

Ho H
On admettra, ici encore que les autrec états couplés a |a >,

b > ou lc > en sont assez éloignés (en énergiel} pour que l'on ait le

droit de considérer les trois niveaux a, b et c comme s'ils étaient

seuls, en premiere approximation. Nous verrons plus loin.comment améliorer

les résultats en tenant compte de leur existence. Nous avons fait

1'hypothése que le niveau b couplant a et ¢ est unique, pour simplifier

les calculss nous discuterons sur chaque cas particulier comment nous

pouvons nous ramener a ce cas simplifie.
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1) Calcul des éléments de la matrice densité

Les matrices d'excitation et de désexcitation s’'écrivent respecti-

vement dans la base a, b, c

p o 0 Y 0] 0
a a
= H r =
p 0 Db 0 Yb #]
c
0 0 pC o} Yc

en négligeant la partie cohérente de 1l'excitation.

Le hamiltonien a alors la forme suivante

E Y 0
Ko |
t B W
0 W* E
Cc/

ol V et W sont les termes de perturbation électrique calculés entre les
états |a > et |b > puis |b > et |c>.

La matrice densité ¢ cherchée est

o o] g
aa ab ac
- *
o = o g g
ab bb bc
o* c X o
ac bc cc

On évalue 1'anticommutateur [I‘,c]+ et on trouve

‘ 20aaYa oab[Yafo] 0ac(Ya +Yc)
B = = *
[T.o ]+ (To + ol') oab('a * Yp) zobb Yy Obc[Yb +Yc)
*
O5c[Ya ¥ Yc] cbc(Yb+Yc] zochc
Le commutateur [¥_, o] prend une forme plus compliguée

t
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/
Vdgb_v*oab V(be-oan+Oab(Ea-Eb]—w*oac Oac(Ea-EcJ+och_woa
X o= - - - - € Jo, _+\*o
[ 10 ] Wio__ °bb)+°Eb(Eb Ea] ko - VoX +lok -Wo Wio__ o p)* (Eg E_Jo,.*

ogc(Ec_EaJ+w*ogb_v*dﬁc w*(Obb_occ]+GEC(EcmEbJ-chc W*Obt:.\'\kﬁi.fzc

’

L'équation V.1 entre opérateurs est donc équivalente au systéme

d'équations suivant

{ i - - -
p‘a“ltv"oab chb) Yaoaa 0

(1) Qo ~ilVko_ -V o J+i(Wko, -Wok ) = 0

be e’ Ye'bb

-Wox J-y o = 0

\pc-le*Obc bc c cc

(V.5) ﬁ
(

N ; s - -
(1(Eb Ea] 2[ya+ybl)oab+1w*cac iVio, oaa) 0
1 - - .1 1 - =
(2) ¢ (1(Ec Ea] Z[YC+Ya])oac+1WUab 1VobC 0
; £- 2 — _ - -
| L W(EE) 2[yc+yb])obc ivko_ -iW(o__ -0 ) =0

On remarque alors que les trois derniéres équations forment un
systeé ébri 81¢é . , , . i
ystéme algébrique pour les €léments Oab Gbc cac Il est facile
de les exprimer, en fonction des différents paramétres et des différences
d i o -0 o - .
e populations aa %bb et bb occ

On notera

. ; .
Fab = 2[Ya + Yb] + 1(Ea E )

d -
e méme pour Fac et PbcIEt



V.6

A = r

I 2
ab

T
ab rac I1bc: * IV

I 2

r‘bc

Dans ces conditions, le systéme V.5 (2)

méthode de Cramer :

(r

¢ = ' -
o (iv/4) [(oaa Obb)
$ % © - (VW/A) [(caa - Obb)
O = HW/a) [(o =0 ) v
“

ac

r

b

(o -

bb

]

se résout par la

cc) rab

o ) (T
ce

]

ab

r
ac

2 2
oY Ivi©) + ogy, - occ)IWI ]

2
+ W] )l

On reporte ces valeurs dans le systéme V.5 (1) . Il ?aut,au

préalable calculer les quantités :

et

on

On

et

Le

- *
Vo, t Voo

et

WY o

bec

- *
W cbc

pour cela séparer les parties réelles et las parties imaginaires ;

pose a cet effet :

A=R+ 11

ac

note alors :

P =&(Pac Poo) R +J(1‘aC r

0 =R(r TR+ Jr T

systeme V.5(1) devient alors

N =.9!,(rac Toe) * iJ(I’a

bc

ab

Cc

).I

}.I

r

bc

83.
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( vI?/a)? ul® s )]
o -y o - vl /el ree, oy e RlWl e -0 3] =0
V.7 -y o - |w|2/|A|2) G -0 )+ Rlvlz(o -0 )] =0
) < Pe ™ Ve %ce (2 [0t bb cc aa bb )
- pa * pb ¥ pc ) Ya Gaa B Yb bb - Yc ccc: =0
.

Ce systéme linéaire est résolu lul aussi, par la méthode de Cramer.

Si 1'on condense encore les notations

2 |v|? p/ls)?

A =
2 2
B =2 |Ww oslal
2 2 2
c =2 |vl |wl® r/|2|
et d'autre part si
2 2
D=1+ A('I/Ya + 1/Yb) + B[1(Yb + 1/YCJ - Vbc + (AB-C )(’l/Ya + 1/Yb + ’l/YC
les populations des niveaux s'écrivent
,
P P Y Y p P p_+*p _*p
R R e ced el 218y AR e
a8 Ya "o a Yb c "b Yb Pa Ye Pa abc
o 0 Y, +Y o, o D +0 +p
V% R =—C-%[1,§(1+.£+ﬁ ba—c(2—+153-%39]+pY$C[AB—C]
ce e Yb c Yb Y Yb Yb c a ¢ ~cab
p P P p p p_tp _*p
~obb=—b%[1+ﬁ(1+—al+§(1+-51-[:[1—a-+1-9—)+ b _©  (aB-c il
L Yb Ya pb YC pb Ya pb chb pbYaYc
Les coefficients de cohérence Up ' % * %5 S° déduisent alors

en reportant les &léments de V.8 dans lec équations V.6.

On connait donc maintenant las populations des niveaux et les coeffi-

cients de cohérence. Il est possible alors de calculer 1l'intensité lumineuse émise
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Toutefois, le calcul rigoureux précédent a conduit & des résultats
dont la forme est singuliérement compacte. Une interprétation physique
simple est impossible dans ce cas, mais peut &tre obtenue a partir d'une
forme approchée des équations ci-dessus. C'est ce gque nous faisons dans

le paragraphe suivant.

2) Calculs approchés dans le cas d'une perturbation faible.

Nous nous limitons au cas ol les énergies de couplage et les
largeurs naturelles sont treés petites devant les différences d'énergie .

IEb - E_| et IEb - Eal.

Nous avons utilisé une notation gqui ne conserve plus vraiment de

roles symétriques & a et c, mais elle est plus commode. Nous avons posé :

Ainsi|Q|est grand devant toutes les autres guantités ; nous
avons donc effectué un développement limité de chaque expression, par

rapport a Q.

Le détail du développement est donné en appendice (Appendice C).

Nous n'avons conservé gue les termes d'ordre inférieur a8 3 en 1/9Q.

Les populations des différents niveaux prennent alors la forme

de sommes de termes plus simples. Par exemple :

o = (o_ ) + (c_ ) + (o) + (o )
aa aa ) aas’ o aa’ 3 as’ 4

ol chaque terme vaut :
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= Da/y
2
= -(EE - 39) Yoo lﬁé_
Ya Yb _Ya Q

R N N 1V i 1 A PR LA P

Y, Yc s RR-w) ya+yc 2 W 2 v 2 )
( > ] + (w - J—J—?;—L—L- ]

2 _
Pa Po, Yo v |w]? /9

Ya Yy Y4 Q(R-w) Ya+Yc 2 W 2 v 2 9
A ( > I+ (w - J—J—TTJ—J—']

On obtient les expressions correspondantes pour O en échangeant

V|et|w|?, et 2 et @ - w.

%o est tiré de la relation (V.7 (3) )

aa 'a * obb Yb * 0cc

qui signifie que la population de l'ensemble des trois niveaux est

stationnaire : il se forme autant d'atomes excités par unité de temps

qu'il s’

3)

a) - Le

état de

b) - Le

en désexcite par émission spontanée.

Discussion des termes obtenus dans le cas d'une perturbation faible

premier terme (Oaa]1 représente la population du niveau a, en

régime, en l'absence de perturbation.

second terme [oaa]z est obtenu par un calcul de perturbation

au 1er ordre. Il décrit 1a transition entre les niveaux a et b et corres-

pond)dans le champ H, & la fin de l'anticroisement (a,b). Expérimentalement

il en résulte un fond cantinu lentement variable en fonction du champ

magnétique}car Q=E - Ea dépend de H.

b
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c) - Le troisiéme terme (Oaa] ne dépend que de la différence des popu-
lations entre les niveaux a et c. 11 représente une transition entre

a et c et est résonnant au voisinage de H = H0 (c’est-a-dire w = 0)

sur une région de largeur (Ya + YC)/Z. A cette‘approximation il n'y a

pas d'élargissement mais il y a un déplacement de la résonance. En effet,
cette derniére se produit lorsque EC - IWIZ/Q = Ea - IV]Z/Q. En d'autres
termes, l'anticroisement se produit & 1'égalité des valeurs des énergies

des niveaux a et c,telles qu'on peut les évaluer par un calcul de pertur-

bation stationnaire au second ordre.

On peut rapproccher ce résultat de celui gque 1'on obtient lors de

1'étude des transitions & 2 quanta (°8).

(oan3 varie en fonction de H suivant une combinaison linéaire

d'une courbe d'absorption et d'une courbe de dispersion.

Cette derniére contribution s'annule sl les deux largeurs natu-

relles Y, et Yo sont égales.

D'autre part, & cause des variations de € et Q@ - w, en fonction
de H, les intensités des effets dépendent .lentement de H. Il en résulte

yne distorsion des courbes d'anticroisement.

d) - Le dernier terme [oaa] est luil aussi résonnant pour w + Aw = 0
(Aw = ( -|W|2+]V]|2)/ @) , 1lui aussi proportionnel aux forces de couplage
|V|2/Q et lez/(Q—w],mais il dépend de la différence de populations entre
les états a et b. Il introduit une cause supplémentaire de distorsion

& la courbe d'anticroisement.

Tout ce qui vient d’étre dit sur la population Oaa est valable pour
la population OCC

L’expression de ¢ est un peu différente

bb
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Io] = .p_b + [.E)E - .E)E.] ___Ya Ybly_'% (pc - it.). Yb YC 'M.z. +
Bb vy, Ta Y% “w 92 Y Y% b q?
V.10
Pa Po. |V]%2 W] W
R i -
Ya Yc w Ya Yc

2 2
(—2——] + (Wt Aw)

est la somme de 4 termes qui sont respectivement (Obb] .

]
bb .

’ [l .
[Obb]z ’ (obblz et [obqu . Tout d'abord, on voit que

= - L
Yb[obb]z Yy (caa)2 et - vy [cbb)z Yo [Obc)z

N

Ces derniers représentent les ailes des anticroisements & couplage
direct (a,b} et (b,c). Au contraire, aucun terme ne caorrespond a

(oaa)3 et [ccc)3 » ce qui est normal car ceux-ci traduisent une transi-
tion entre a et c.

Cependant, il demeure'un terme résonnant a l'anticroisement a,c
méme si les régles de sélection sont telles gue seul le niveau b est

gxcité. Ceqi est peut-8tre le résultat le plus surprenant du calcul.

A 1l'approximation choisie pour les équations V.9 ou V.10, on met
ainsi en évidence UQ_SEE}EEEEEDE de la résonance, et QEE_EEEEEEEQQﬂg ;
quand on calcule la résonance par les égquations rigoureuses on met en
évidence en EEEEE_EE_EEEEEEEEETEPt et un effet d%/§§§EEEEEED.aUX grandes

valeurs du cHamp électrique. L’'étude de cet élargissement est 1l'objet

du paragraphe suivant.

4) Calcul de 1'élargissement

I1 nous faut effectuer le développement limité en 1/ & 1'ordre
suivant. Etant donnée la complexité des calculs, nous avons supposé pour
simplifier gue seul 1'état a était excité. Nous avons cherché alors

a8 mettre la population de 1'état a sous la forme
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- N
o p/Y, /D

aa

ol le numérateur #°, a cette précision,n’est pas résonnant (il est de 1l'ordre
2 2 2
de 2 ). et D sont des fonctions de 2, w, |V| , |W| , Y. Le détail

des calculs est reporté en appendice C'.

Le dénominateur @ peut se mettre sous la forme

) -2 2
(v _+v ) (v _+y ) 2 (y_+v_)
2 2 .
¢=Q(Q-w] [ 1+ bzc + aZC +|V|2 (1+———a—t3-—.)
49 49 Q Ya¥b
2 (y, +v )2
+MJZ__ (1+__t_3____C___)] X
Q Yo¥e
2yl 2 Yty Yty 2, 12 y_+y 2 2
o w] -]V a 'c a 'c [v]®iw]® Ya'Tc vi“+lw
x [(w m )+ ( 5 )( v 2 * Yy 5
. 9‘5 Q YBYC Q

4

> )]
2 Q

Nous observons dohc, dans ce dénominateur le produit de 4 facteurs.
~Les trois premiers augmentent & peu prés comme 4 +.a|E|2. Ils ont comme
effet de diminuer 1'intensité de la résonance. Mais cet effet n'est pas
trés important : le 4éme facteur met en évidence un déplacementldéjé
ca}culé,et un élargissement gui comprend principalement deux termes,
proportionnels respectivement & lg]z et & |g|q. Ce terme en |E’|‘+ est
& rapprocher du terme d'élargissement observé lors des transitions & 2
quanta de J.M. WINTER (°8). F9-EE5Tf_f3\lE1,—EEE—Elgi—iﬂifffiiﬂ;jilfﬂ#ant

plus gu'il peut étre négatif et produire alors un affinement.

Ces résultats ontAété retrouvés d’'autre part par T. DOHNALIK et
J. DUPONT-ROC (°9) qui ont repris 1'étude de ce probléme dans le forma-

lisme de la résolvante.
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5) Intensité de 1a lumiére observable

L'intensité de la lumiere émise & partir des trois sous-niveaux
a, b et c, dans un petit angle solide df autour de Oy, & la longueur
d'onde des transitions considérées, avec la polarisation A est proportion-

nelle & :

K,
i:j=a: b.,c

> >, > >
Ioc L < k,ulgxrll > cij < jlsx.r]k,u >

Mais ici, contrairement au cas précédent, les états a et c sont
de méme parité et il existe un état |k,u > au moins auquel ils sont
couplés par 1l'opérateur dipoléire €lectrique. Par exemple, pour un anti-
croisement 5.0, les sous-niveaux sont reliés par transitions dipolaires
électrigues aux mémes sous-niveaux 22Pj,m .

' J

L’'observation peut &tre cohérente. La "cohérence” entre les niveaux

a et ¢ peut donc se manifester sur l'intensité lumineuse émise I. Dans ce
cas, on psesut écrire :
A A A
aC
I fa Ya o + f + f7 vy o

aa b Yb %bb c Ye %%c
K, u

L'effet d'anticroisement, comme nous 1’avons déja vu,se manifeste sur
les populations. Nous allors voir comment il se traduit sur la cohérence entre
_,f\.
les niveaux a et c, c'est-&-dire sur(ié;)

6) Etude de la cohérence induite par la perturbation &lectrique
entre Tes niveaux a et ¢

a) Conditions d'observation

Le produit des éléments de matrice

> > > >
< k,u|§yr|a >< clex.r|k,u >

-> 5> >
+ L < K.HIEAZFIE >< c|eA.r|k.u>oaC+cc



81.

est réel (voir chapitre III) lorsdue la polarisation de détection est
paralléle a Oz [Iﬂ) ou parallele a Ox (Io). Les effets de cohérence
observables sur l'intensité lumineuse sont donc alors proportionnels a
*

S =g + 0
ac

L'équation V.B6(2) nous permet de calculer %.c & partir des expres-
sions des populaticns. On voit gue Oac est proportionnel & la quantité

complexe VW. Au contraire, les populations ne contiennent que les termes

2
réels |V| et IW|2.

Nous avons vu dans le chapitre III que les éléments V et W dépendent
de l'orientation du champ électrigue par rapport aux axes de quantifi-

cation.

Par exemple, les éléments de matrice dipolaire électrique entre

deux niveaux tels queAAmj = +1 sont du type:

U= UO sin @ el¢

ou UO est réel.

C'est pour cela que les é&léments V et W sont en générel complexes,

et leur produit peut s’'écrire
wo=Rovw) + 1 J (v
et on peut meftre S sous la forme
S =&vW).s, + Jwwl.s,

b) Interprétation

La forme générale des coefficients % et S2 est trop compliquée
pour gqu'on puisse en dégager une interprétation physique simple. Nous

allons donc, ici encore,nous placer dans le cas d'une perturbation
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faible (c'est-&-dire:Q est grand devant les largeurs et les termes de

perturbation électrique |V| et le). Les coefficients S; et S; sont

alors de la forme

S1 = (S1) + (S5,)
1 2
avec
2 2 -
Ll vl Y e ;
(5) = 1 Q 8a a
Vi gl wl*-lv[Z2  YaYo 2 Y,
2 (w - 5 ] o+ (— )
Y_tY
a
(6,) - 1 Yb( 5 )
= Q- 2
2 22 (f-w) Wl 2- Vlz 2 YtVe 2
(w - =) | )
Ya+Yc R 3w Ya.Yc
1 7) 20 2
(82]1 ) q- £ w]2~|v]2 2 Ya*Yc 2 (
2 (w + ) ] o+ ( 5 )
Y. w
(S2) = 1 b (
2

c) Conséquences sur les courbes d'anticroisement

Pa _ Pc
a [
°b P
Yb Ya

i

->
On remarque tout d'abord que lz=s termes en S, de l'ordre de VW/QY.;]EI2
. g

sont beaucoup plus grands que les termes d'anticroisements [oan3

précédemment calculés qui sont, eux, de l'ordre de .

2
v 21w] 2/ 2@-w)y?

v

et (o )
cc 3

4
->
[~=|E| }. On s'attend & ce que les termes de cohérence

1 M/

donnent une contribution prépondérante dans 1'intensité lumineuse.

Si nous avons cependant discuté 1'effet des populations sur les

anticroisements, c'est que -nous le verrons plus loin-

cet effet,

,

dd &

la cohérence, est en général inobservable dans nos conditions expérimentales.
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L'effet de cohérence a les mémes caractéristiques que celui des

populations.

8a - C'est un effet résonnant en un point déplacé par rapport au point
de croisement, de la méme quantité que dans le cas des populations. En

effet, les dénominateurs ont une valeur minimale pour

NS
Q

bb - A cette précision du calcul, la largeur de la résonance est égale

& la largeur moyenne des niveaux a et c.

cc -~ Son amplitude est proportionnelle a la différence despopulations

des états a et c.

dd - Les termes [31]2 et (Sz)2 introduisent des distorsions aux courbes
de résonance gqui s'ajoutsent 3 celles liées aux termes en [Ya-yc)/ﬂ de

(S1)_ et (S2) .
1, e 27

ee - D'autre part, comme tous les effets cohérents, il n'est pas isotrope
dans l'espace : 11 n'est observable que dans certaines directions, avec
des polarisations données. La forme de la courbe de résonance dépsend de
cette direction d'observation..Bien sGr, une intégration de 1l'effet

dans tout l'espace et pour toutes les polarisations donne un résultat nul.

En résumé, 1'observation d’un anticroisement a dans les deux cas

étude des effets de cohérence ou des populations, les mémes inconvénients

- déplacement des résonances

- distorsion des courbes.

d) Cas particulier des anticroisements Am =2

J
Dans ce cas, nous avons vu au chapitre III, que
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2 23
VW =V, W, sin 6 e 21¢
0070
Si les anticroisements sont observables dans la direction Oy, leur inten-

sité est maximale en détection © (0++0— cohérent).

La forme des courbes de résonance dépend de l'orientation ¢

— >
(¢ = (0Ox,E) ) du champ électrique autour de Oz.

- si ¢ = 0, le produit VW est réel, 1la courbe a une forme de gispersion
(on néglige alors les petites distorsions citées précédemment) et a pour
amplitude A. Ce cas a été observé expérimentalement sur He+ par BEYER

et KLEINPOPPEN (60),

- siy = n/4, le produit VW est imaginaire pur, la courbe a une forme

d'absorption de méme amplitude A.

- sly = /2, le produit VW est réel ; la courbe a de nouveau une forme

de dispersion mais son amplitude est - A.

- siy = 31/4, on cbserve de méme une courbe d'absorption de signe opposé
& celle qu'on obtient pour v = w/4; A[é%] = =~ A(n/4)

/
Pour les valeurs intermédiaires de l'angle ¢, les courbes observées sont

une superposition de courbes d'absorption et de dispersion.

/

e) Cas des anticroisements tels que Amj = 0 .

Le produit VW reste réel quelle que soit l'orientation de E dans
tout l'espace et pour toutes les polarisations, la courbe de résonance
a la forme d'une courbe EEEEEEEEEEEQ mais son amplitude varie avec
l'angle © de 1'axe 0z avec le vecteur polarisation de la lumilre obser-

vée. Ici encore ,en sommant sur les polarisations,l’effet s'annule.

Dans toute cette étude d'anticroisement, on a supposé que l'on
pouvait réduire les niveaux du syst@me & deux ou trois. Nous nous propo-
sons pour terminer de voir quelles corrections il faut apporter & 1'étude

précédente, pour tenir compte des autres niveaux.
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D - ETUDE DE L'INFLUENCE DE TOUS LES AUTRES NIVEAUX

I1 existe en général des niveaux i gui sont couplés & 1l'un des
trois niveaux a, b ou c. Ne couplant pas a et c, ils ne participent pas &
l'effet d'anticroisement, mais ils modifient les fonctions d’'onde et les
énergies des niveaux a, b et c; Les changements de fonctions d'onde ne
contribuent qu’a diminuer 1l'amplitude des anticroisements ; nous n'avons
pas pu mettre en évidence une telle diminution parce que les mesures d'am-
plitudes n'ont pas une précision assez grande. Aussi avons-nous négligé les
modifications des fonctions d’onde de a, b et ¢, dues aux niveaux 1. Au

e

contraire, les énergies des niveaux a, b et c déterminent la position des

anticroisements qui peut étre mesurée a 1D—q prés. Il était donc important

de calculer les déplacements des niveaux a, b et c au voisinage du point

d'anticreoisement, sous 1'influence de tous les niveaux 1 (i # a, b ou cJ.
Dans le cas des anticroisements & couplage indirect, 1l'effet de déplacement
du niveau b est négligeable : il contribue, comme les effets sur les

fonctions d'onde'é modifier 1l'amplitude de la résocnance et non sa position.

1) Principe du calcul des déplacements

Un calcul tres classique de perturbation stationnaire nous conduit

a remplacer 1l'énergie Ea du niveau non perturbé par 1'énergie Eg telle que

< ali )i )

a a § Ea - Ei

I1 enl est de méme, bien sir, pour le niveau b ou c.

Pour calculer ces déplacements, nous avons besoin de connaitre
les énergies Ei » les états |i >, et les éléments de matrice < a|ﬂé|i >

pour tous les niveaux i, au voisinage des points d'anticroisement.

Les niveaux i sont suffisamment &loignés du niveau a,b,ou c auguel

ils sont couplés, ainsi le calcul de perturbation a un sens. D'autre part,
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la contribution de la structure hyperfine aux écarts d'énergie est négli-

geable.

Le hamiltonien ﬂb(Ho) (chapitre II § A), (hamiltonien sans 1la
structure hyperfine et sans le moment anormal de 1'électron], dans la repreé-

sentation des éetats I(s 2) j m, >,se décompose en sous-matrices 1x1

J

et 2x2, étiquetées par une valeur de mj donnée.
Le calcul des énergies et des fonctions d'onde est alors immédiat ;
comme dans le chapitre II, i1 s'agit de diagonaliser des matrices 1x1 ou

2x2 pour la valeur HO.

Ces calculs ont été faits, de maniére systématique, sur ordinateur.

2) Les résultats numériques

Les éléments de matrices < a|ME]1 > dépendent de la direction du
champ électrique. Dans les conditions expérimentales, le champ électrigue
responsable des anticroisements est le champ motionnel E, transversal
par rapport 3 ﬁ (6 = n/2), mais le champ électrique de charge d'espace
ﬁ,.
verrons par la suite que ce champ électrigque est en général négligeable).

sensiblement longitudinal (& = 0) peut aussi déplacer les niveaux (nous

Les déplacements des niveaux d'énergie s'expriment donc en fonction
2 2
de [ELI et |§/| . Ils ont été calculés pour chaque anticroisement tant

sur n = 3 que n = 4,
Les valeurs numériques sont reportées en appendice D.

Nous avons observé des champs électrigues transversaux de 10 V/cm,

sur l'ensemble des deux croiéements hyperfins'de n = 3

2 = - 2 = - 2 = 2 = -
( S, mg 1., “D,mg 3) et (“S,m; =0, “D,m, 2)



97.

1'ordre de grandeur des déplacements obtenus est
[(E. -€E) - (E. - €] = 2z
a c a c

I1 en résulte un déplacement de 0,7 G sur la position de l'anticroisement,

ce qul est un peu supérieur & 1l'imprécision de la mesure (* 0,3 GJ).

Pour les anticroisements analogues, sur n = 4, pour une vitesse
semblable, soit un champ électrique de 4 V/ém (10 V/cm X Ho(n=4] /Ho(n=3] ).
le déplacement attendu est de 3,6 G, ce qui est trés supérieur & 1'impré-

cision de la mesure (% 0,2 G).

En conclusion, nous avons réussi a calculer complétement les va-

riations d'intensité lumineuse attendues lors d'un anticroisement.
2

Pour achever ces prévisions théoriques, il reste a évaluer les
vitesses relatives de formation des niveaux considérés et le champ élec-
trique responsable des signaux d'anticroisement ; or ce champ électrique,
dans notre expérience, est le champ motionnel qui dépend de la vitesse de 1'atome

E=VAR= VAR
B T

Nous allons voir maintenant quelles sont les conséguences de la

répartition des vitesses, calculée dans le chapitre précédent, sur les

signaux d'anticroisement.

E - CONSEQUENCES DE LA REPARTITION DE VITESSES SUR LES SIGNAUX

>
Les vitesses V des atomes ne sont pas identiques, le champ élec-
trigue subi varie d'un atome & l'autre. Le signal d'anticroisement que
nous pouvons observer est la somme des signaux émis -par chagque atome

excité.



=

Faire la somme sur les atomes revient & faire la somme sur les
vitesses en tenant compte des probabilités calculées dans le chapitre

précédent.

Nous avons vu que la perturbation électrique n’'intervient que
par le module de ses é&léments,sauf dans les termes liés aux cohérences
cohérence & l'excitation ou cohérence & la détection (cas des niveaux

tels gue Amj = 2) o0 la direction du champ électrique intervient.

1) Conséquence sur les effets de cohérence

\

Le champ électrigue dépend de la vitesse transversale de 1'atome
considéré. Nous avons vu, dans le chapitre précédent, que cette vitesse

transversale s'exprime simplement comme la résultante de deux vitesses :

Or ces deux vitesses ont une répartition isotrope autour de la direction
0z, commune au faisceau d'électrons et au champ magnétique, qui est un

axe de révolution pour le systéme.

Si. 1'on appelle ¢ 1'angle (5;. g) (on remargue alors gque l'angle
du vecteur vitesse transversale avec Ox vaut : (6;. VJ =9 + 71/2), le

terme de couplage électrostatique peut se mettre sous la forme

ol U0 est réel (voir chapitre III). Les angles ¥ ont alors des valeurs

également probables.

a) Cas de la cohérence a8 1'excitation (anticroisemerts & couplage
direct).
Les variations d’intensité lumineuse liées & cet effet peuvent

se mettre sous la forme

88.
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AT = - ino.
IC cos ¢.F1(U0] + sin ¢ fz(UOJ

On voit immédiatement que ce terme s'annule gquand on somme sur tous

les atomes.

b) Cas de la cohérence & la détection entre niveaux tels que Amj = +2
Les variations d'intensité lumineuse liées & cet effet peuvent

se mettre sous la forme :

Wl

AL = cos 2¢.fi([V|.

Wl) + sin 20.¢2 |V

’
Dans ce cas aussi,la somme sur tous les atomes donne un effet nul.

Il n'est pas possible,dans ces conditions,d’observer ces phénoménes

de cohérence. Mais il est un cas ol ce terme ne s'annule pas.

c) Cas de la cohérence 3 la détection, entre niveaux tels gue Amj = 0
{(anticroisement & couplage indirect). Dans ce cas, le produit V.W est de

la forme :

- 2
et les variations d'intensité lumineuse ne dépendent alors que de |E| ’
pour une direction d'observation donnée. Les contributions de tous les

atomes ne s’annulent pas. Un tel effet de cohérence est théoriquement cbservable.

2
Son calcul ne faisant intervenir que |E| n'est pas différent de celui des

effets de populations. Ils seront donc traités ensemble.:

2) Conséquence sur les effets de population

2 2
Ces signaux d'anticroisement ne dépendent gque de |V| et |W| ™
2
V et W étant les termes du hamiltonien de perturbation électrique. |V|~ et
>, 2 - . 2
[W[? sont proportionnels a |E|” donc,bien sdr, a [ V| .
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Le signal d'anticroisement, dG & un atome,est une fonction de

ce module au carré

N

Le signal global dd a l'ensemble des atomes est :
- > 2
= T 4
I 1[I¢V|)
soit, en tenant compte du §0,2,c :
0 »>.2
I-J---Ji(lvll.p(e.wlp(v.e.devde dée de¢ dv
4 1 1 2 2 1 2 1 3
oD,d'aprés l'équation'v.7
»2_3 2 .2 2.' 3 : o -
|4y| = | H*l sin"6) + v" sin 8 + 2v]| H*I sin 6151n §_cos (e-9,)

On remarque que la double intégrale sur 9, et ¢, se rameéne & une seule intégrale

sur ¢. = PP,
Le signal d'anticroisement est donc obtenu,pour chague valeur du

champ magnétique,par une intégrale quadruple (sur v, 61. 62 et ¢).

Ces intégrales ne s'expriment pas & partir de fonctions simples.

Les calculs ont été faits numériquement pour chaque anticroisement. .

L'effet 1ié & la vitesse thermique v est suffisamment faible pour
pouvoir étre négligé dans une premiére approximation. Il ne reste alors

qu'une intégrale. On économise considérablement le temps de calcul.
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CHAPITRE VI

DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Le dispositif expérimental est trés classique. Il est largement
. L L . . 50,61 .
inspiré de montages précédemment décrits ( i+ Nous allons simplement
en rappeler les différents éléments.

I1 se compose principalement d'une cellule & excitation électroni-
quelplacée dans un champ magnétique,et d'un ensemble dit de détection qui

permet 1'étude de la lumiére émise par la cellule.

A - LA CELLULE A EXCITATION ELECTRONIQUE

Les premieres cellules contenaient des canons & électrons du méme
type que ceux qui avaient été utilisés par J.P. DESCOUBES pour 1l'excitation

de 1'hélium (SO;,Mais aux tensions auxquelles il fallait les utiliser, la cellule

contenait plus d'ions positifs que dans le cas de 1'hélium; le débit électronique

était plus fort, et les électrodes se trouvaient portées au rouge.

Nous avons alors,avec la collaboration de M. HAI (de la C.I.F.T.E.},
mis au point un systeéme démontable fonctionnant en vide dynamigue sur un

banc de pompage, pour nous permettre d'essayer des géométries différentes.
1) Description

La configuration adoptée pour la cellule est celle d'une tétrode

—

& électrodes planes et paralleles (voir Fig. IV), et plus précisément celle

~

d'un tube de puissance & faisceaux dirigés (62),

~ =

La cathode est une cathode & oxydes, & chauffage indirect, de

grande surface (6 x 32 mm) et de forte puissance (&lément du tube 4y75 )
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La premiére grille G1 est constituée par des fils de 1/10 mm, tendus
tous les 2 mm,dont le support entoure complétement la cathode. Elle est

A
distante de 1 mm & 1,5 mm de cette derniere.

La deuxieme grille G, est constituée de fils de 1/10 mm,tendus tous
les*zg, paralléles & ceux de la premiére et & une distance de 1 a 1,5 mm
de G,;. Afin d'obtenir un faisceau d'électrons bien collimaté, un fil sur
deux de 62 est situé "dans 1'ombre” d'un fil de G1 (voir Fig. IV-a).

Les fils de G, sont,eux aussi, soudés & un écran d'assez grandes dimensions
qui entoure complétement le premier écran gue constitue le support de Gl'
On élimine ainsi,gréce & eux, la lumiére émise par le cathode et les pieces

chaudes.

Le collecteur d'électrons a eté, lui aussi, choisi assez grand, pour
pouvoir dissiper de la chaleur. Dans les cellules les plus simples (type A),

sa distance & la deuxiéme grille est de 3.4 4 mm. Dans celles,destinées a
f N

e~
(=

1'étude des actions de champs électriques transversaux (type B), il se
trouve éloigné de 17 mm de G2' On peut ainsi placer perpendiculairement a
ces électrodes deux petites électrodes K; et K, distantes de 30 mm et de

dimensions 14 x 25 mm (voir Fig. IV-b]).

Nous avons d'abcrd essayé de réaliser ces cellules en tantale,car
ce métal est trés facile & souder par points ; cependant il adsorbe 1'hy-
drogene 1%3) .Nous avions pensé qu'il suffisait alors de saturer lgs élec-
trodes en Hz' En fait, la grande quantité d'hydrogéne et la longue durée
nécessaires & cette s=turation nous ont obligé & utiliser des électrodes

en molybdéne malgré la difficulté de travailler ce meétal.
a2,

Les dernieéres cellules ont été réalisées par M.HAI (de la C.I.F.T.E.),

en inox 18/10.
— et

3) Montage et formation

Ce canon & électrons, monté sur une embase de verre MO & 9 passages
de moly~déne (3 T 100 de la C.I.F.T.E.), est enfermé dans une ampoule en

verre MQO. Celle-ci est alors reliée & un systéme de vidage et de remplis-
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sage (voir Fig. V), qui comprend

a) une pompe & getter (capable de pomper 1'hydrogéne ) isolée par un
robinet & vide ,

3
b) une réserve d'hydrogeéne de 50C ¢m sous guelques torrs dans une
ampoule reliée & la cellule par un sas

c) une jauge de Pirani, pour estimer la pression d’'hydrogéne.

L'ensemble est alors relié & un banc de pompage, en vue de dégazage
des électrodes et des parois, de 1la formation,et de 1l'activation de 1la

cathode.

Le dégazage doit eétre particuliérement soigné,car il est, bien sir,
impossible d'utiliser des getters pour éliminer les gaz étrangers ; ils

absorberaient nécessairement 1'hydrogene.

La cathode est enfin activée,sous vide dynamique puis en présence

_2 -

d'hydrogene sous quelques 10 torr. Lorsque le débit du tube est stabilisg,
1'ensemble est désolidarisé du banc par scellement,et placé au centre de

l'expérience.

3) Les domaines de pression

Le rapport signal sur bruit de 1l'expérience dépend de maniére assez
critique de la pression d'hydrogéne. C'est pour cela gue les cellules ont

‘été munies d'un systéme permanent de vidage et de remplissage partiel.

- 3
Le domaine de pressions, le plus favorable,est situé autour(ég_lg;::>

torr. Dans ces conditions, la jauge de Pirani est peu utilisable. A cause
des risques de contamination par la vepeur de mercure, nous n'avons has voulu

utiliser de jauge de Mac Leod.

Nous avons observé que la pression d’hydrogéne dans la cellule dimi-

nue au cours du temps, d'autant plus vite que le tube fonctionne a plus
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forte tension. Le systéme de remplissage permet donc d'allonger considé-

rablement la durée de vie d'une cellule.

4) Le montage &lectrique

a) La cathode est chauffée indirectement par un filament parcouru
par un courant de 1,7 & 2 A, fourni par une alimentation Hémitechnique( 100 V
5 A ) stabilisée en courant a ‘IO_I+ pres.

La cathode est & la masse générale.

b) La premiére grille G; est polarisée faiblement/positivement ou

négativement par rapport & la cathode, par une alimentation Kepco (60 V,
-4
100 mA) stabilisée & 10 prés. En fait, le plus souvent, elle est au méme

potentiel que la cathode.

Cette faible polarisation permet de contrdler le débit d'électrons
d'énergie donnée (celle-ci étant déterminée par la tension de G, et de

1'anode).

c) La deuxiéme grille G, et 1'anode,délimitant 1'espace d'observation,

sont maintenues & la méme tension,afin de déterminer, entre elles,un espace

sans champ électrique. Cette tension, variable de 0 & 300 V, est délivrée
L. e ———

par une alimentation Kepco (300 V, 300 mA) stabilisée en tension & 10—u pres.

Elle est mesurée par un voltmetre digital Rochar.

d) Les électrodes K, et K,, paralléles au faisceau d'électrons sont

maintenues, en général, au méme potentiel que 1'anode. Pour appliguer un champ
A\/—-\__/—\
électrique transversal dans 1l'espace d'observation [GZ/P],il suffit de les
polariser. A cet effet,on utilise des alimentations Kepco (0-300 V).I1 n'a, cepen-
dant, pas été possible, avec la géometrie actuelle, de mettre en évidence le moindre
f .
© FBF e) Ordre de grandeur des courants.
P i V, = = = = 1t t v = 0,
our des tensions telles que = VGz VKl VK2 25 volts e Gl
on note des courants de l1'ordre de 1 mA pour l'anode,ainsi que pour Gz,dans
* Y‘\——\/\___,_\ ..N\

~

des cellules & grand espace d'observation. (Il est 10 fois plus grand pour

les autres). La grille G, capte environ 0,5 mA.
—
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5) Les champs électriques parasites

Les résultats expérimentaux sont sensibles aux champs électriques}
aussi, nous avons cherché & évaluer ceux que le canon & électrons crée en
cours de fonctionnement. Ils peuvent &tre de deux sortes : les effets de
bordsét la charge d'espace.

A ———

(

a) Les effets de bords

Pour limiter les échauffements, les dimensions latérales de G, et de P
(voir Fig. IV-b) ont été prises tres grandes par rapport aux dimensions
utiles (30 mm pour 6 mm utilesl.Ainsi les effets de bords dans la direc-

tion correspondant & la largeur de la cathode sont rendus trés faibles.

Dans la direction correspondant & la longueur de la cathode, les
electrodes dépassent moins largement les parties utiles. Cependant, nous
pouvons 1a encore négliger ces effets : les trajectoires électroniques sont
rendues visibles par la lumiére émise par 1'hydrogene excité, on voit ainsi
trés nettement des régions obscures qul correspondent & "1'ombre” des fils
de grille. Or un champ électrique transversal de 1V/cm dévierait de 1,5 mm
au nivesu de la plaque des électrons de 20 eV d'énergie. La dimension des

fils de grille est bien inférieure. ‘

Zones d'ombre

\
- —

Les effets de bords peuvent donc &tre négligés.

b} La charge d'espace.

Si les effets de bords donnent naissance a des champs électriques transver-
saux (par rapport au faisceau d'électrons), la charge d'espace introduit

un champ électrique longitudinal.(*]

Nous pouvons en calculer une limite supérieure, en négligeant 1'influence
+ + - -
des ions H2 et H.

~

(*) Elle donne également naissance & des effets de bords.le champ électrique trans-

versal associé est faible(<<1 V/cm), nous l'avons négligé.
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Ce calcul est classique (®2). Comme les effets de bords sont négligés,
le probléme se raméne & la recherche de la variation du potentiel V, le

long de 1'axe 0z, paralléle au faisceau d'électrons.

Ce potentiel obéit aux lois suivantes

2 N
- loi de Poisson d V£Z) - DQX)

dz 0

ol p est la densité de charge ; celle-ci est liée &

la densité de courant J par J p(z) v(z) ot v est

la vitesse des électrons

- 1la loil de conservation de 1'énergie

2
% mviz) = e V(z)
Si 1'on résout le systéme,on trouve une éguation donnant 1'expression
Yde V(z) en fonction de z, de la tension de la grille 62 , de celle de 1'anode,

) ef de la densité de courant J qui traverse la grille.

La Fig. V1 .extraite de [62], représente ces variations en fonction de:

’ j/
"
X = YET——< 2‘81/2 (ELJ}/“
0 J/2'30 2e

Numériquement, pour VG = V_ = 30 V, avec un courant anodique de 1 mA,

P

2
soit J ~ 0,5 mA/cm, le creux de potentiel est de 6 volts environ (xo = 9 mm ;

op = 1,9).

Le champ é;fgzzigge correspondant est,bien sir, nul au centre (minimum
de potentiel), mais est important pres des électrodes (= 13 V/cml, du moins
pour les cellules 3 gra;E—;;;;E;—ETEE;;;;;EZSE-?;;be B). Pour les cellules
de type A, un courant de 10 mA (soit une densité de courant de 5 mA/cm2 )
fait naitre un creux de potentiel de 3 volts environ [xo = 2,8 mm ;

=

OP * 1,4).

+ +
I1 faut bien noter cependant,que la présence d'ion H2 et H ne peut

que diminuer la charge d'espace,donc le champ électrique qui en résulte.
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Fig. VI

Potential-distribution curves of the type C.
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Expérimentalement,on trouve que le champ de charge d'espace est
trés inférieur aux valeurs calculées. Comme il est attendu, i1 est plus
important pour les cellules de type A que pour celles de type B.Pe plus
on observe, pour les premiéres, tout 1’espaceentre Gzet Ry compris
les régions prés des électrodes ol le champ est fort, tandis que pour celles

de type B, on se limite au centre par un diaphragme.

On peut remarquer, d'autre part,que le champ magnétique gxial tend
64 ' ‘
3 diminuer cette charge d'espace ( ).

B - LE CHAMP MAGNETIQUE

Nous avons réalisé deux séries d'expériences, la premiére en champs
magnétiques faibles (0-700 G) avec des bobines de Helmholtz, la seconde
en champs magnétiques plus forts (300-5 000 G), gréce & un petit électro-

aimant.

1) Les btobines de Helmholtz

a) Description.

Ces bobines, fabriquées par la S.F.M.E. n'ont rien de bobines minces
chacune d'elles a une épaisseur de 23 cm et est constituée d'enroulements
'dont le diamétre est compris entre 50 et 90 cm. Leur distance moyenne est
de 38 cm,cé qui laisse pour 1l'observation transversale un espace étroit de

13 cm.

Les enroulements, montés en série,ont une résistance de 0,25 Q; ils
sont réalisés & l'aide de tubes de cuivre. Le refroidissement est assuré

par une circulation d'eau & l'intérieur de ces tubes.

Le champ magnétique maximum est de 700 G pour 170 A de courant ma-
w—\____\_)

gnétisant, soit une puissance de 7 kW. Ce courant est fourni par une alimen-
-6
tation Varian (V 2503) stabilisée en courant a 10 prés, balayable lentement.
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La position relative des deux enroulements a été déterminée de
telle maniére que 1'inhomogénéité du champ magnétique soit inférieure

a 10_5 dans un cube de 4 cm d'aréte, plus grand que 1'espace utile de 1la

cellule. Le réglage a été effectué grédce & une résonance de protons.

b) La résonance de protons.

Nous avons réslisé un systéme de résonance de protons, & fréquence

~

continuement variable, permettant de mesurer des champs de 100 & 700 G, avec
ﬁﬁe précision supé?ggure a 10-5. Nous avons adapté pour cela, le systéme
utilisé par B. CAGNAC (65) conservant le principe du pont en double T de
SOUTIF(86) (voir Fig. VII), mais en utilisant des transistors pour les
amplificateurs et les détecteurs (Fig. VIII). Lé source de frégquence est

un synthétiseur Schlumberger stable & 10_8 et dont la fréguence est'affiﬁhée

=

a 0.1 Hz pres.

La gamme de champ magnétique est couverte par séulement trois sondes
(700-380 ; 500-250 ; 320-100 G). Elles sont constituées par des enroulements
bebinés autour de petits récipients cylindriques en téflon,de 6 mm de diametre
et de 15 mm de long, contenant une solution de nitrate ferrique & Fe*++/300

par litre.

Les mesures de fréquence sont corrigées de l'effet di au décentrage

de la sonde par rapport a la zone d'homogéenéité.

¢) Mesure du courant.

Ce systéme de résonance de protons permet de mesurer un champ magné-
tique par valeurs discrétes. Or, dans toutes nos mesures, le champ magnétique
est balayé lentement. Les courbes d'anticroisement sont des courbes repré-

sentant une variation d'intensité lumineuse en fonction du champ magnétique.

—

I1 est donc agréable de disposer d'une tension proportionnelle & ce champ

(gui est envoyée sur la voie X d'un enregistreur XY).

—
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Pour cela, nous avons placé, en série avec les bobines de Helmholtz,
une résistance de trés faible valeur (= 2.10_“91, constituée par des barreaux

de manganine dont la résistivité varie peu avec la température.

La tension aux bornes de cette résistance est tres faible (32 mV
pour un champ de 700 G). On la mesure en lui oppocsant une ddp fournie par un

€talon de tension (PAR modéle PPMS1), on atteint une précision de 1 uV.

Mais cette mesure peut &tre faussée par les f.é&.m. parasites, de con-
—————
‘tact ou d'origine thermoélectrique, dont les valeurs sont constantes au cours

de chaque balayage de courant magnétisant. Pour éliminer leur effet, &
chaque balayage, nous mesurons le champ magnétigue pour une valeur donnée
du courant, par le systéme de résonance de protons. L'erreur de mesure du
champ magnétigue dans ces conditions peut &tre inférieure 3a jO-S

[a—

d) Compensation des champs magnétigues parasites.

Gréce a trois paires de bobines de Helmholtz auxiliaires , comprenant
chacune 3 ou 4 enroculements, placées a 1l'intérieur des bobines principales
soit parallelement, soit perpendiculairement & leur axe, nous avons compensé
le champ magnétique terrestre ainsi que ceux créés par les expérimentateurs

- L e
voisins & mieux que 1é WG Pres.

Un des enroulements des bobines auxiliaires, de m&me axe que les
bobines donnant le champ directeur, est utilisé pour créer un petit champ

magnétique alternatif gui balaye la résonance de protons.

2) L'électroaimant

a) Description.

C'est un électroaimant Drusch (type EAF 18H) de six pouces (15 cm), et
de 680 mm d'entrefer. Ses pbles ont été réalisés de fagon que 1'inhomogénéité
soit inférieure é~19:5 pour 2 000 G, dans 1l'espace de mesure, scit un cube de

30 mm de coté.

Cet aimant, de résistance 0,5 Q,est alimenté par une alimentation

Varian (V 2503) du meme type que celle décrite plus haut.
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b) Mesure du champ.

Comme dans le dispositif précédent, un systeme de résonance de

protons nous permet de mesurer des valeurs discrétes du champ magnétique.

\,e systéme de résonance de protons estcelui d'un magnétométre A.E.G., il
permet de mesurer a 10-5 prés des champs compris entre 300 et 6 000 G,

avec deux sondes.

Le balayage du champ magnétique est effectué a 1l'aide d'un balayage
lent en courantlde 10 a 50 mn. '

Ici encore, i1 nous fallait disposer d'une tension proportionnelle
aux variations de H, pour l'envoyer sur la voie X d'un enregistreur XY.
Pour des courbes d'anticroisement de faible largeur, cette opération exige
une bonne précision ; la tension cherchée est obtenue & partir de la tension
existant aux bornes de 1l'aimant, aprés compensation en un point moyen du
balayage grédce & une alimentation Kepco B0 V ktabilisée & quelques 10

en tension.

Pour chaque balayage, on mesure la fréquence de la résonance de
protons, pour différentes valeurs du champ magnétique (6 & 10 points).
On s'assure ainsi de la linéarité de le tension utilisé&e en X en fonction

du champ magnétique & la précision requise (Fig. IX}.

Cette linéarité ne se manifeste que,parce que les champs magnétigues

auxguels nous travaillons sont loin de satyrer les pieces polaires.

Dans d'autres expériences, nous avons di effectuer des balayages
sur des régions trés larges s'étendant de 500 & 1 000 G. Pour de si grandes
variations, la tension aux bornes de l'aimant n'est plus une fonction
linéaire de H & la précision souhaitée ; d'autre part, ce domaine de champ
magnétique demande l'utilisation simultanée des deux sondes de RMN. Pour
ces courbes, nous avons été conduits a utiliser un gaussmeétre & bobine

tournante Rawson-Lush (type 644) délivrant une tension proportionnelle
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a la différence entre le champ magnétigque mesureé et une valeur affichée

digitalement. Cette tension a été étalonnée grace a la R.M.N.

Dans tous les cas, la mesure du champ magnétigue peut étre faite
avec preécision (supérieure & 10 %et 1'on a pu disposer d' une tension
proportionnelle & AH (& la précision souhaitée) pour enregistrer direc-
tement les courbes d'anticroisement (AH correspond & la variation du champ
lors d' un balayage!:

D'autre part, 1'inhomogénéité du champ magnétigue est toujours infé-

rieure &l'imprécision de la mesure.

C - LE SYSTEME DE DETECTION

La cellule & excitation électronique est placée au centre des bobines
de Helmholtz ou de 1l'électroaimant. Le faisceau d'électrons est paralléle
au champ magnétique. On observe la lumiere émise perpendiculairement & cette

direction (Fig. XJ.

La raie spectrale étudiée est isolée, soit par un monochromateur &
réseau Jarrell Ash de 25 cm de focale, et dont le réseau de 1200 t/mm a pour
dimensiort 5x5 cm et est blazé a 6 000 ;. soit & 1l'aide d'un filtre inter-
férentiel (MDTE -VI- TPH de Seavom) dont la bande passante & une largeur

o
de l'ordre de 15 A et dont 1a transmission est de 60 % environ.

Un banc d'optigue & deux lentilles permet de faire 1'image de 1'espace
de collisions, soit sur la fente d'entrée du monochromateur, soit directement

sur la phofocathode du P.M.

Le photomultiplicateur utilisé est & couche trialcaline 520 , sensible

dans le rouge (EMI 855808 ou RTC 56TVP ).

1) Mesures sur 1'intensité lumineuse totale

Plusieurs techniques ont été utilisées successivement
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al Mesure directe.

Dans ce cas, la tension aux bornes de la résistance de charge du
P.M, alimente directement la voi€ Y de 1l'enregistreur. Ce montage est simple
et rapide,mais il a 1'inconvénient d'eétre sensible & de nombreux effets

parasites.

b) Modulation & basse fréquence du faisceau d'électrons.

Un "chopper” (schéma Fig. XI) hache la tension de la grille G, et

>

de la plaque du canon & électrons, en créneaux carrés (V = 0 pendant une
demi-période, V = V0 pendant 1'autre demi-périodel). La lumigre émise est

alors, elle aussi, modulée en créneaux carrés, en phase avec la tension

\

excitatrice. On mesure son intensité & l'aide d'un ensemble ampli-sélectif

et détection synchrone (P.A.R. type HRB) (Fig. X).

La lumieére émise par la cethode dans le domaine spectral considéré

a une intensité constante, slle se trouve ainsi éliminée. Sont é€liminées
SRR MIDHVe abTes B

aussi les fluctuations lentes liées & 1l'’intensité parasite. Ce point est
/’W

particuliérement important pour 1'étude de la raie rouge Ha dont la longueur
o

d'onde est 6 563 A.

I1 subsiste cependant des variations parasites de la lumiére émise

par la cellule. Elles sont provoquées par les modifications du~£g§ige élec-
—_— e

tronique (c'est-a-dire du nombre d'électrons traversant 1'espace grille-

plaque) dues & la variation du champ magnétique. Celui-ci modifie lao

T — e —— T =
arge d'espace ; nous avons vu que c'est elle qui limite le nombre des

électrons qui traverse la grille Gz' Par exemple,ce nombre peut &tre multi-

plié par un facteur 2 ou 3 lorsque le champ passe de 0 & 1 000 G, dans les

cellules de type B & grand espace grille-plaque. ‘ /

c) Utilisation d'un ratiom@tre.

Pour éliminer ce phénomene, nous effectuons, & l'aide d'un ampli
analogique, le rapport de deux tensions proportionnelles respectivement

& 1'intensité lumineuse émise sur la raie étudiée (Ha ou HB) et 8 1'inten-

sité lumineuse émise par 1 lécules excitées ; cette derniére ne ren-
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ferme pas d'information utile mais, comme l'intensité émise par les atomes
(voir chapitre V), elle est proportionnelle au nombre d'électrons incidents.

Le signal parasite est alors éliminé par le rapport.

I1 suffit de partage: lefaisceau lumineux en plagant, entre la der-
niere lentille et le photomultiplicateur muni de son filtre interféren-
tiel, une lame semi-réfléchissante inclinée & 45 °. La portion réfléchie
du faisceau est regue sur un deuxieme photomultiplicateur [1P21],devént
lequel on a giissé un filtre Wrattenn®23 cuil ne transmet que les raies

emises dans le jaune (Fig. XII),

Le faisceau d'électrons esi encore nodulé a une fréguence de
80 Hz environ. Seules les parties modulées des courants anodiques sont
détectées, gréce a deux systémes de détection synchrone (PAR,HRB). Les
tensions de sortie sont alors envoyées dans un ratiométre (PAR 230)
(Fig. XII), dont la tension de sortie alimente la voie Y d'un enregistreur

XY.

2) Mesures en polarisation

Le plus souvent , il est intéressant de mesurer les variations de
— 4

polarisation de la lumiére é&tudiée. A cet effet, nous avons utilisé un
("—"\\’-

~

analyseur linéaire (Polaroid) monté sur une turbine & air comprimé. reéalisée

~

au laboratoire, tourmrant de maniére stable & 35 Hz environ. Ce systéme est
=T

placé entre les deux lentilles du banc d'optique.

Le faisceau d'électrons n'est plus modulé dans cette expérience.

L'intensité lumineuse regue sur le photomultiplicateur est égale a
I =————+ (I -1 cos 4mvt
s o

ot v est la fréguence de rotation de 1'analyseur.



LLa partie modulée du courant anodique est détectée a la fréquence
2v, gréce & une détection synchrone dont 1l'oscillation de référence est
fournie directement par le polariseur tournant : la tranche d'une partie
tournante est peinte par quartiers blancset noirs/une photodiode regoit
alors la lumiére I.R d'une cellule photoémissive qui est diffusée par 1la
peinture blanche (la noire est destinée a absorber). Ce polariseur est.
décrit plus précisément dans la thése qE“EEEDNI;EPC (673,

La différenig/éé phase entre cette "référence” et la modulation
du courant anodique est réglée avec un polariseur fixe, placé en avant
de 1l'analyseur tournant orienté de telle maniére gu'il ne transmette que

I, et supprimé apres le reéglage.
m

La tension de sortie de la détection synchrone ainsi réglée, est

envoyée sur la voie Y d'un enregistreur.

Dans les cas o0 les variations de régime de la cellule étaient

trop importantes,on a étudié alors le taux de polarisation lui-méme &

l'aide du ratiométre (Fig. XIII). Le éignal,envoyé alors en Y, est le rapport
entre la partie modulee ainsi détectée et la partie continue du courant

anodique.

Les signaux gue nous avons étudiés jusqu'ad présent ont toujours
éteé assez intensespour que ces techniques suffisent. Il est bien. évident ;
gu’'un systeme de moyennage de signaux améliorerait considérablement la
- méthode de détection actuelle ; mais il se pose alors le probléme de la
EEEEEEEEE_EE/la~£§QLDdgEEEEE}}EQ_QE\EEEEXEEE\Eg_EPamp magnétique, probléme

—_—

en cours de solution.
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CHAPITRE VII

COMPARAISON EXPERIENCE, THEORIE

Nous avons montré précédemment comment les anticroisements devaient
apparaitre sur l'intensité ou sur le taux de polarisation de la lumiere
émise par les atomes excités, lorsqu’on balaye le champ magnétique. Nous
allons voir maintenant comment, & 1'aide du dispositif expérimental que
nous venons de décrire, nous avons cbservé et étudié ces signaux d'anticroi-

sement, en les comparant aux courbes théoriques.

A - LES ANTICROISEMENTS OBSERVES ET LEUR IDENTIFICATION

1) L'observation globale

Il apparait un certain nombre de résonances, sur la lumiére émise
par les atomes excités, quand on balaye le champ magnétique
- certaines sont visibles uniquement sur le taux de
polarisation
- d'autres, uniquement sur 1'intensité totale de la
lumiére émise '

- enfin certaines sont visibles par les deux techniques.

La figure XIV montre les variations du taux de polarisation linéaire
(I_-I)/(I_ + I) et celles de 1'intensité totale (I_ + I_), en observation
o m o n o} i
transversale, sur la raie Ha (émise par les atomes excités dans les niveaux
-

n = 3), en fonction du champ magnétique H.

La figure XV montre les variations du taux de polarisation linéaire

(I -I33/(I +1I)deH, (n=4->n-=2) en fonction de H.
o n o L B
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Le premier probléme qui se pose alors est 1'identification des

résonances.

2) L'identification

Nous avons calculé la position attendue de chagque anticroisement,
c'est-a-dire la valeur du champ magnétique pour laquelle il se produit.
Nous avons pu ainsi comparer les nositions attendues et les positions
observées. L'identification en résulte avec peu d'ambiguité pour les

niveaux de n = 3.

I1 va de soi que ces coincidences entre positions prévues et
positions effectives ne constituent que des présomptions et gu'elles

doivent étre confirmées par ailleurs.

Une premiére confirmation est obtenue par la comparaison des
largeurs des différents signaux d'anticroisemant. Les plus larges-doivent
correspondre aux anticroisements par couplage direct et,parmi eux, & ceux
qui ont les plus grands termes de couplage, c'est-a-dire aux anticroise-

ments S-P.

e

Inversement, les signaux les plus fins doivent correspondre aux anti-
croisements par couplage indirect, c'est-a-dire aux anticroisements*3-D

—
(et P-F pour n = 4). Les anticroisements P-D doivent avoir des largeurs

intermédiaires.

L'examen de la figure XIV montre qu'il en est bien ainsi.

D'autre part, on peut chercher si le signal est plus important sur
la composante Iﬂ de la lumiére ou sur la composante Io' Le calcul, au

chapitre I1II, des probabilités d'émission, nous permet la comparaison.

L'utilisadtion de toutes ces informations nous conduit aux identifica-

tions reportées sur les figures XIV et XV.
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L'identification des autres anticroisements observés sur 1l'ensemble

des niveaux n = 4 n'est pas terminée actuellement ; nous reviendrons sur

ce point & la fin de ce chapitre.

Nous allons étudier maintenant, plus précisément, 12s anticroisements

ainsi identifiés.

B - DETERMINATION DES DIFFERENTS PARAMETRES

Dans le chapitre V, nous avons exprimé les signaux d'anticroisement
en fonction d’un certain nombre_se parametres. La comparaison des courbes
théoriques ainsi obtenue® avec les courbes expérimentales va nous

permettre de lesébétérminer.

1) Les différents paramétres
Ces parametres ont deux origines tres différentes
- les uns, liés au mode de formation des atomes excités

-~ les autres, liés & l'stome d'hydrogéne lui-méme.

a - Les parametres liés a la dissociation de H,

Ces paramétres sont
-] 1les vitesses de formation pi des sous-niveaux i
concernés,

- la grandeur ,3H*I de la yitesse des atomes, liée &

la dissociation de la molécule d'hydrogéne, dans le

repére de celle-ci. Nous l'appelons aussi ‘vitesse
d’explosion? Cette vitesse dépend de la différence
entre 1'&nergie d’excitation de la molécule (inconnue)
et qelle de 1'atome (12,1 eV pour n = 3, 12,8 eV

pour n = 4).



127.

Dans le chapitre V, nous avons exprimé les signaux d'anticroisement
en fonction de ces seuls param@tres. Nous avions alors attribué aux
structures fines des niveaux atomiques (y compris les Lamb-shifts] 1les

valeurs théoriques

b - Les structures

En fait, le but premier du présent travail est de déterminer expé-

rimentalement ces structures, et,en particulier, les déplacements radia-

tifs 325, - 32, et 3°P3, - 3203, . Ils doivent donc, eux aussi, &tre
) /2 /2 /2

cansidérés comme des paramgétres.

Cependant nous avons admis - et cette hypothese sera justifiée a

posteriori - que les structures effectives sont tres voisines des structures

théoriques. Dans ces conditions, un écart entre les structures réelles et

théoriques peut provogquer un déplacement de l'anticroisement supérieur &
r— _ e

1'erreur de mesure (de l'ordre de 10_H], mais reste sans influence observable

4
sur les sutres é€léments du probléme, c'est-a-dire 1les fonctions d'onde et
- > P P

1es pentes des sous-niveaux aux points d'anticroisement. Il faudrait, en

P .. . -2 . N
effet, un écart entre les structures supérieur & 10 {ce qui correspond &
la précision sur les mesures d'amplitudes d'anticroisements), pour que

iy

son influence sur les fonctions d’onde et les pentes ne soit plus négligea-

ble.

En résumé, pour chague anticroisement, nous avons & déterminer

- les vitesses de formation des sous-niveaux gui interviennent, soit
Yo rEooEs VR

(@Eﬁ} parametres dans le cas des anticroisements par couplage direct,
il blalait=N
EtCEEQLQ pour ceux par couplage indirect (avec un seul autre niveau],
- la vitesse d'explosion - ce dernier paramétre est commun & tous les anti-
r-.—_/—\———\_/
croisements de meme n, pour des conditiens expérimentales données -, .

- et enfin {E_EEEEEEQQ;_‘

llous allons voir dans guelles conditions ces param@tres peuvent

2tre déterminés.
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2) Conditions de détermination des différents paramétres.

Les calculs présentés précédemment (chapitre V) s'appuient sur
1'hypothése d'une répartition isotrope des vitesses d'explosion. Nous
—_—_—

savons gue ce n'est possible w'au seuil de l'excitation, (c'est-&-dire

pour l'énergie du faisceau d'électrons ol apparait 1'émission atomique)

ol le taux de polarisation est nul.
—

Dans ces conditions, nous n'induisons pas de différences de popu-

_lations entre les sous-niveaux excités, issus en champ nul, du méme terme.
U T -

Les coefficients p ne agﬁendent alors que du nombre guantique 2 (et aussi

bien sr de n).

Les valeurs communes des vitesses de formation des différents états

hyperfins ln(s 2)j mj I m_ >, seront appelées p, ,en omettant n pour alléger.

I L!

Ainsi, au seuil, les paramétres 1iés & l'excitation se réduisent
.’\___’

& 4 pour l'ensemble des anticroisements n = 3.

3) Détermination des vitesses atomiques

La vitesse de 1'atome détermine le champ électrigue responsable du
mélange des sous-niveaux, donc sa valeur fixe la forme des signaux d'anti-

croisement.

Au cours d'une étude préliminaire, nous avons calculé les formes
des courbes gu'on pouvaiti attendre en attribuant aux atomeg excités une
répartition de vitesses maxwellienne, correspondant & différentes valeurs
de la température. La figure XVI montre les courbes obtenues sur 1'ensemble
des anticroisements 3PD situés entre 800 et 1200 G, sinsi gue la courbe
expérimentale. Nous voyons qu’'il faudrait supposer, pour rendre compte de
la courbe expérimentale, gue les atomes excités sont & une température de

1l'ordre de 5000 °K, ce qui est impossible dans les cellules utilisées.
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La température y est au plus, de 1000 °K. C'est donc gue la vitesse des

—
atomes est liée au processus de dissociation ; elle est nettement plus

grande gue la vitesse thermigue de H2 4 1000 °K (x 3,5 km/s). Nous avons

alors admis, et nous le justifierons plus'loin, gque la vitesse thermique

3H de la molécule avant la collision a un effet négligeable devant celui
2

de la vitesse d'explpsion 3H*'

Nous avons ainsi tracé la courbe des mémes anticroisements PD

situés entre 800 et 1200 G, en donnant différentes valeurs & la vitesse
Rl  vei=ute @ e Vo rEs

e e e

d'explosion. Les vitesses de formation p des niveaux n'interviennent que
—_— e —
sur l'amplitude des anticroisements)par le facteur multiplicatif

(pD/YD - pP/yP) gui est le méme pour tous.

Nous avons alors comparé la famille de courbes théoriques ainsi

obtenue, et les courbes expérimentales observées pres du seuil d'excitation.
~e -

Nous en avons déduit 1ls valeur de |3H*l'

Cette étude a été faite seulement sur 1ei_ziziffzgziﬂggfgggg_gg
Egg;ggififigi ; en effet, au seuil d’excitation,la perturbation du faisceau
d'électrons incidents par le champ magnétique provoque des variations
parasites d'intensité lumineuse, gui sont les mémes pour chaque composante
de polarisation. Les mesures faites sur le taux de polafisation ne sont

donc pas perturhées.

4) Détermination des coefficients o

Nous évons vu gqu'au seuil d'excitation, le processus de formation
ges sous-niveaux est décrit par seulement 3 parameétres pour n = 3 : pS B
Pp et pD. Rappelons en outre que toute excitation cohérente pouvait
étre négligée (voir chapitre V).

Dans ces conditions,1'intensité totale émise dans un angle solide
df? autour de Oy, par l'ensemble des atomes excités dans les différents

sous-niveaux de n = 3 , s'écrit
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{voir chapitre III , B-4) ; en négligeant les effets d'anticroisement,

elle devient

3 df
I =
T 8n
L'origine des coefficients Py » Pg
les sous-niveaux hyperfins sont au nombre de 20 pour & = 2 (pD). 12 pour

2
3 [ZUpD + 4pS + 0,1183 x 12pP]

et OP vient de ce que

L= 1 [pP]. et 4 pour £ = 0 (p.}. Il faut en outre tenir compte de ce que

p

S
seulement 11,83 % des atomes dans 1'état P, se désexcitent sur les niveaux
n = 2. Le facteur 2/3 vient de la sommation sur les deux polarisations,

en observation transversale.

Par ailleurs, 1l'amplitude du signal d'anticroisements PD peut se
mettre sous la forme (équation V-4)

AT = 290 T
87 Pp’Yp ~ PP/ YR’ “th

o’ Ith ne dépend pas des coefficientsop .

Ainsi, dans ce cas

I
- o _th - .
AI/I = 2 3 {pD/YD pP/YP} {ZDpD + 405 + 1,420 o }

Plus généralement, la mesure de AI/I, pour un anticroisement ou
un groupe d'anticroisements (les anticroisements hyperfins en particulier
ne sont pas résolus), permet d'obtenir une relation linéaire entre les

différents coefficients p.

Il est bien évident que notre appareillage ne permet pas des .
mesures absolues des vitesses de formation p ; cependant & partir de
deux telles relations, nous pouvons obtenir une mesure des valeurs

relatives des coefficients p.
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Une premiére relation, nous l'avons vu 3 titre d’exemple, est
tirée de 1'étude des anticroisements PD. Pour en obtenir une seconde,
il nous faut étudier un autre anticroisement. Il serait tout indiqué de
choisir & cet effet un autre anticrolsement par couplage direct. En fait
ce n'est pas possible. En effet, comme nous 1'avaons vu, des variations
parasites de 1'intensité totale imposent & cette étude d'étre faite seu-
lement sur les variations du taux de polarisation. Sur la figure XIV, on
voit gue les seuls autres anticroisements par couplage direct observables
sont les anticroisements notés SP3, PD5 et PD6. Ils ne sont pas résolus
et se superposent & SD3. L23s différences de populations gui intervien-
nent par  leurs amplitudes sont (pS/YS-pP/yP) pour le premier, et
[pD/YD-pP/YP) pour les deux autres. L'utilisation de ces courbes est trop
cqmpliquée. Nous avons trouvé plus commode d'etudier un anticroisement
par couplage indirect : 3SD1 ou 3SD2 (ces notations simplifiées sont ex-
plicitées sur la figure XIV). Dans ce cas, leur amplitude peut se mettre
sous la forme

3 d

Q
I = -E;—-(ps IS * Pp IP + oy ID]

a partir de 1'équation V.8 ol IS s IP et ID ne dépendent pas des p.,
mais ont &té calculés en donnant & ‘3H*l la valeur déterminée & partir

des anticroisements PD comme 11 a é&té expliqué dans le paragraphe B-3.

On détermine ainsi les coefficients p en valeur relative.
. L
Il reste,bien slr, a s'assurer que les valeurs ainsi trouvées
pour les paramétres permettent de rendre compte des courbes expérimentales

obtenues sur tous les anticroisements observables dans ces conditions.

ar—

5) Détermination des structures

Une fols les paramétres 1liés au mode d'excitation évalués, lec

courbes théoriques de chaque anticroisement (ou groupe d'’anticroisements)



133.

sant calculées et confrontées aux courbes expérimentales. Cette fois,

-la position expérimentale est comparée & la position théorigue.

A partir de cette mesure, on remonte & la structure en champ nul.
L'écart entre la position expérimentele et la position théorigue est suf-
fisamment faible pour &tre considéré comme un élément différentiel dans

1'équation donnant la position de 1'unticroisement (voir chapitre II-C)

C. - COMPARAISON DES COURBES THEORIQUES ET EXPERIMENTALES SUR n = 3,
AU. SEUIL D'EXCITATION

Comme nous 1’avons vu, les seules mesures exploitables au seuil
sont celles du taux de polarisation. Dans ces conditions, on observe sur

n = 3 (figure XIV) guatre groupes de résonances

- les 8 anticroisements entre sous-niveaux issus des
niveaux 3205/2 , 3293/2 notés (3PD)

- les 2 anticroisements hyperfins notés 35SD1 correspon-
dant aux sous-niveaux 2S mj =1/2 , %D mj = - 3/2
(issu de DS/ ) {j n'est plus un bon nombre guantigue
pour ce domaine de champ magnétigue).

~ les 2 anticroisements hyperfins correspondant aux
sous-niveaux 25 mj = ~1/2 , 2D mj = - 5/2 notés 3502

~ un ensemble, en champ magnétigque plus fort, correspon-
dant & la superposition de 4 anticroisements hyperfins

S-P, 4 entre P et U et 2 entre S et D.

Nous allons étudier successivement ces guatre groupes. Sur n = 4,
nous avons abservé plusieurs résonances parmi lesqguelles nous avons iden-

tifié des anticroisements du type S-D que nous étudierons plus loin.

Plusieurs de ces mesures ant été faites en collaboration avec

L. JULIEN (38) et T. DOMfMI



1) Les huit anticroisements entre sous-niveaux P et D

a) Inventaire des anticroisements’

T34.

Nous désignerons les sous-niveaux par la notation spectroscopique

habituelle, la correspondance avec la notation de Lamb (68) est la suivante

- Les
majuscules A & F pour les

décroissantes de mj et de

- Les
latines minuscules de a 3
e et f pour ceux gui sont

santes de mj.

- Les

et B pour mj = - 1/2.

Les anticroisements observés,

sont
320 m, = 1/2 32p ;.
T » J
320 m, = - 1/2 3% .
J J
320 m, = - 3/2 3% m,
3 J
320 m, = - 5/2 32P .
A J

sous-niveaux 2D sont nommés par les lettres

sous-niveaux issus de 205/'. par valeurs
2

G & J pour les sous-niveaux issus de 203/2.

sous-niveaux 2P sont notés par les lettres

d pour les sous-niveaux issus de 2P3/2 et

issus de 2P1/ )et toujours par valeurs décrois-
2

sous-niveaux 251/ sont nommés o pour mj =
2

= 3/2 (C,a) 1

=+ 1/2 (0,b) t

= - 1/2 (E,c) {

- 3/2 (F,d) {

notés dans

les deux

=+ 1/2
nomenclatures!
2 a 614,42
1 & 617,50
1 & 691,11
0 a 682,74
C a 803,686
1 & 803,04
-1 a 771,71
-2 a 769,56
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b) Evaluation de la vitesse des atomes.

Comme nous 1l'avons dit en B-3,ce sont ces anticroisements 3PD qui
nous ont servi & évaluer la vitesse des atomes. Pour cela, nous avons cal-
culé les variations de taux de polarisation résultant de ces huit anticroi-
sements. Nous avons supposé (§ B-4) gue les sous-niveaux 2p gtaient formés

& la méme vitesse p, par la dissociation et que,de méme,tous les sous-

P
niveaux 2D étaient peuplés & la vitesse p

o
La figure XVII montre comment se déforme la courbe résultante
"en fonction de la vitesse d'explosion des atomes, la vitesse thermique de

la molécule étant négligée.

Nous appelons "largeur” d'une courbe représentant AI(H), la largeur
4 mi-hauteur de la bortion I0 > In au-dessus de 1l'asymptote I0 = IW. Si nous

"”a

comparons les “largeurs” des courbes AI pour différentes valeurs de |3H*l

=

4 1la "largeur” de la courbe expérimentale, nous voyons alors que cette der-
e —

niére correspond & la courbe calculée pour la valeur IgH*I = 8 km/s a 1 km/s

Il nous faut tenir compte maintenant de la vitesse d'agitation
thermique des molécules d'hydrogéne avant 1'excitation. Sa distribution
est sensiblement maxwellienne avec une température au plus égale & celle
de la cathode, soit 1 000 °K. Cela est légitime car elle est séparée de
1'espace d'observation par une distance de l'ordre du libre parcours moyen ;
une paertie des molécules dans 1'espace d'observation sont donc & peu prés
en équilibre thermique avec la cathode ; les autres molécules sont, de
méme, & peu prés en équilibre thermique avec les autres électrodes dont 1la
température est 500 ° K environ. Tout cela est en accord avec les esti-
mations de M.A. MARECHAL (69}, )

Nous aurons donc une limite supérieure de l'effet 1ié & la distri-
bution des vitesses des molécules en attribuant & ces derniéres une tem-

pérature égale & cette limite de 1 000 °K.
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La figure XVIII montre 1’influence de cette vitesse thermigue sur
la forme de la courbe calculée pour |3H | = 8 km/s. Nous voyons qu’elle
est treés faible. Dés lors, le modéle de la répartition maxwellienne a
1 000 ° K constitue une approximation fort suffisante, et nous justifions
a posteriori 1'hypothése conduisant & négliger 1'influence de 3H2 pour les
études préliminaires. Ce point conduit & de sérieuses économies du temps

de calcul sur ordinateur (un facteur 1 DDO.].

c) La comparaison des courbes théoriques et expérimentales.

La figure XIX montre ainsi une courbe expérimentale et les points
de la courbe calculée dans ces conditions. L'accord est trés satisfai-

sant.

En particulier, on est sir, a ce stade, que 1l'écart entre les posi-
tions théoriques et les pcsitions observées des anticroisements PD est
inférieur a l'incertitude de 1la mesure soit * 1 G [’ID_3 en valeur relative). |
Nous discuterons,dans le chapitre VIII, la valeur de la structure déduite

de cette mesure.

D'autre part, l'amplitude relative de cet ensemble d'anticroisements,

définie par le rapport
AT - I3/ 1
o] i t

est de 2% environ ; son signe est tel que
S .
pD/yD OP/YP soit Po >OP/3

En vue de déterminer ces coefficients en valeur relative, nous

avons étudié ensuite les anticroisements 35SD.
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2) L'anticroisement entre les sous-niveaux issus de 32D_5/2 my = 3/2,

3231/2 mj = 1/2 (E,OL)

a) Valeurs des coefficients

C'est un anticroisement par couplage indirect, son intensité dépend

linéairement des. trois coefficients pS , pP et pD suivant 1'équation
_ 3 df
AL = =g UgPg * Ippp * Igep)

g’ IP et ID. Ces courbes
ont été calculées en donnant & la vitesse d'explosion |3H*[ la valeur

La figure XX montre les trois composantes I

de 8 km/s, déterminée & partir des anticroisements PD comme il a été

expliqué au § précédent et en négligeant 1'influence de 3H . Nous remar-
’ 2

quons, sur cette figure, que si 1'on ne peuplait que le niveau P (par les

régles de sélection convenables) de sorte que AT v I 1'anticroisement

PPp
entre les sous-niveaux S et D serait tout de mé@me observable.

L'amplitude relative du signal d'anticroisement observé au seuil
est de 1l’ordre de 1%. Ainsi, les anticroisements par couplage indirect
apparaissent, en polarisation, avec des amplitudes comparables a celles

des anticroisements par couplage direct.

A partir des valeurs des amplitudes relatives des signaux d'an-
‘ticroisement (3PD et 3SD1), nous avons déterminé les valeurs relatives
de OS > Pp et Pp* Nous les exprimerons par rapport & la vitesse totale
de formation des niveaux n = 3 : ZOpD + 129P + 405 = . Le coefficient
pS/Z varie rapidement en fonction d= 1'énergie incidente. Il faut donc déter-
miner les coefficients p & partir de courbes prises dans les mémes conditions

expérimentales.

Pour 1'énergie incidente, la plus faible oG 1l'on ait pu travailler,

les coefficients p mesurés sont
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p./L

p0,008 * 0,001

p./t = 0,045 * 0,002

DD/Z

0,021 % 0,001

tandis gue pour une énergie incidente de 2 eV supérieure, la valeur de

pS/Z a environ doublé.

La forme du signal d'anticroisement 3SD dépend peu cdes variations des
coefficients p. Ces derniers n'ont d’'influence que sur l'amplitude du

signal.

b) Amélioration de 1la mesure de la vitesse

La forme de la courbe d'anticroisement dépend par contre de la valeur
de'lgH*l. Ici encore, nous 1 avons calculée pour différentes valeurs
" de la vitesse d'explosion, (en négligeant 1'influence de la vitesse thermique).
Nous avons alors vérifié que la premiére détermination de |3H*| a partir
des 3PD est.correcte. Mais de plus, le signal d'antibroisement 3501 permet

une détermination plus précise de ce paramétre au seuil.

Nous avons porté, sur la figure XXI, les courbes calculées pour des
vitesses d'explosion de 7,8 et 9 km/s, par rapport & une courbe expéri-

mentale. Nous voyons ainsi tres nettement le rdle de la vitesss.
On trouve : |3H*| = 8,0 km/s = 0,3 km/s

La détermination de la vitesse d'explosion par cet anticroisement
est plus précise et surtout plus slre. En effet, le signal de cet anticroi-
sement résulte de la superposition de 2 anticroisements hyperfins seulement
(voir introduction § C de VII), et ainsi, il n'est pas sensible & 1'aligne-
ment électronique gue peut créer le processus d'excitation, dés que 1l'on

s'éloigne un peu trop du seuil.
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Ici encore (figure XXII)} nous voyons gue 1l'influence de la vitesse

thermique des molécules d'hydrogéne, avant leur excitation, est faible.

c) La position

La figure XXIII montre une courbe expérimentale et les points

théoriques pour les valeurs :
5 al =& km/s et T =1 000 °K

Nous voyons que l'accord entre les formes est excellent. Dans ces
conditions, nous pouvons évaluer 1'écart éventuel entre la position théo-

rique et la position expérimentale

= +
Hexp ch + 0,14 G £ 0,28 G

3) L'anticroisement 3251/ my = - 1/2 , 32D5/ my o= - 5/2 (B.F)
2 2

Toute 1'étude précédente a été reprise, sur cet anticroisement.
Les résultats gu'on en tire, obtenus de maniére indépendante de ceux du

3501, les confirment en tous points.

La figure XXIV montre 1'influence des valeurs des vitesses de

formation p et p sur la forme et 1'amplitude du signal d'anti-

s’ Pp 0’
croisement, en donnant aux atomes une vitesse d'explosion de 8 km/s (et
en négligeant 1'influence de 3H2).
La figure XXV montre la déformation de la courbe lorsqu'on change
la grandeur de la vitesse d'explosion. Ici encore, 1il faut noter que
cette forme ne dépend pratiguement pas des variations des valeurs relatives

des coefficients p (notées dans le § 2-a)l.

La figure XXVI montre 1'influence de la vitesse thermigque. On voit

que l1l'effet est 14 encore tres faible.
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La figure XXVII montre la courbe expérimentale obtenue dans les

mémes conditions que celle de la figure XXIII, et les points théorigues,

calculés avec les mémes valeurs des parametres p

L'écart entre les positions théorique et expérimentale est

AH = 0,20 %

0,22 G.

» P
S P
que ceux de la figure XXIII. Nous voynns gue l'accord est excellent.

» DD et |3F#|

I1 faut souligner que toutes ces courbes sont prises prés du

seuil,

ce sorte que l'alignement atomique est négligeable.

4) L'ensemble des anticroisements en champ magnétique fort

a)

Inventaire des anticroisements

I1 existe en champ magnétigue plus fort (entre

un ensemble de 5 x 2 anticroisements,

nomenclature de Lamb entre parenthéses):

325 m,
J
325 m,
J
32 m.
3
32p .
j
325 m,
3

+ 1/2

- 1/2

- 1/2

1/2

1/2

32p

- 1/2

- 3/2

- 3/2

- 1/2

1/2

(a,c)

(a,d)

(d,J)

(e, I)

(a,C)

3
+ -5

non résolus

)

-+

1300 et 2400 G)

{tnjus rappelons la

Qs

(a1l

Qs

(Vg

s

(o114

(0113

v/

fallg

Qv

1373,1 G
1388,5 G

2105,9 G
2080,8 G

1977,5 G
1874,7 G

2291,6 G
2297,8 G

2330,9 G
2349,4 G
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Les huit premiers anticroisements sont par couplage direct, les deux

derniers sont par couplage indirect avec am, = O.

J

b) Cas de l'anticroisement 35S0 4&m, = 0
J

Dans ce dernier cas, il est impoftant de rappeler gque cette fois,

la cohérence induite entre les sous-niveaux n’'est pas annulée par la ré-
partition isotrope des vitesses autour de 0z (cf. chapitre V, § C-B6-e).

C'est 13 une complication qui n'apparait pas ailleurs.

Il apparait, d'autre part, une autre difficulté. En effet les sous-
niveaux 2S mj =1/2 et 20 m, = 1/2 sont couplés de 3 manieres différentes
par 1'intermédiaire d'un sous-niveau 32P. On ne peut donc paé appliquer brutale-
ment les résultats obtenus au chapitre V ; ceux-ci ont été établis dans

le cas d'un seul couplage par un .niveau intermédiaire.

Cependant, la courbe expérimentale de cet anticroisement se super-
pose aux courbes des anticroisements énumérés plus haut, d'amplitude plus
grande (voir figure XXVIII). Il est donc difficile & observer ; nous nous
contenterons d'une étude théorigue approchée, aprés avoir estimé l'erreur

~

commise en se ramenant & un probléme & 3 niveaux.

Pour cela, nous avons cherché & comparer les différents coefficients

de couplage exprimés en MHz; ils sontrasantés Jans le tableau VII.

Sous-niveau P ‘ VO WO Q VOWO/Q
intermédiaire ' MHz MHZz MHz . MHz
mj = 3/2 - 6,647 - 00,0814 6 205 + (0,000087
my =~ 172 5,914 + 1,929 -1 715 - 0,006652

(issu de 2P3/]
2

mj = -~ 1/2 (J=1/2) 3,034 - 3,582 . - 5 487 + (0,001981

(issu de 2P1/ )
2
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Les notations utilisées ont été définies au chapitre V § C-1 et 2,

Vg et Wy ont été calculés pour un champ électrique transversal de 1 V/cm.
Les signaux d'anticroisement comprennent

- une contribution due & la cohérence induite : son

amplitude est proportionnelle-a VW/Q

- une contribution due aux populations, d'amplitude

2 2
proportionnelle & |VW| /

L'effet du couplage par le sous-niveau 32P3/2 mj = 3/2 est au plus
1 % de 1'effet des autres couplages. Nous commettons une erreur faible
en le négligeant et nous sommes ramenés & un probléme a8 4 niveaux.

En premiére approximation, c'est-a-dire & 1l'ordre de perturbation
le plus bas, les différents effets s'ajoutent algébriguement. Les signaux
attendus sont alors

-pour le terme cohérent (Eq. III.7 et chapitre V § C-6):

AT e ygyg P O] AR cc ) /)
- 320 372 m”

jll

w
X ) 2 (pg/vg = pp/Yp
wo o+ {(YS+YD]/2}

~-pour les populations (chapitre V § C-2)

2 (yo + v2)
AL e D(f - £ty kg L S
i S D

5 5 . > (pS/\rS - DD/YD)
9) w o+ {(YS+YD]/2}

Nous avons évalué numériquement les rapports de branchements fs,
FD ,» et les termes croisés des probabilités de transition pour les

deur polrisations 7 et o et leurs différences respectives. Numériquement

les amplitudes des signaux AIC et AIi ont pour valeurs
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m-0
(810" Tee |- 0.0245 x 2 Yygvg (L W2/ Crgrvg) log/vg = pp/vg)l

max -
et
-0 2 2
(o1,) e 0,2503 ()|vw]“/@%) (2/0vg*vp) ) | (og/vg - P/ l
ma x
Si 1'on tient compte de la distribution isotrope des vitesses (c'est-
d-dire en intégrant sur l'angle ¢ = (3H*.Ez] ) et de la valeur numérique

de |3H*| = 8 km/s

a1 % /1" = 4,7
i C

ma x ma x
L'effet 1ié & la cohérence est donc en principe observable ; c'est
le seul anticroisement qui ait cette propriété dans nos conditions expé-
rimentales. En fait, on voit que les ordres de grandeur des probabilités
de transition sont tels qu’'il est prés de 5 fois plus petit que 1'effet

lié aux populations.

Si 1'on se limite au seul couplage par 1l'intermédiaire du niveau
2p mj = - 1/2 (issu de 2P3/ ), on commet une erreur systématique de 8 %
5 ;
environ sur AIi et de 30 % environ sur AIC (c'est-a-dire de 6 % par rapport
a Al).

=

Le fait de se ramener & un probléme & trois niveaux, entraine donc
une erreur de 1'ordre de 15 %. La difficulté de discerner cet anticroise-
ment sur le flanc de la courbe résultante des autres anticroisements est

telle gqu'un calcul approché & 15 % peut se justifier.

C'est dans ces conditions que nous avons calculé le signal d'anticroisement
attendu, a partir des valeurs numérigues des coefficients p déterminés
précédemment. Nous avons tenu compte alors du signal 1i& & la cohérence

induite.
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c) Les anticroisements S.P

Les atomes excités dans des sous-niveaux 281/2 ou 2P1/2 rayonnent
de maniére isotrope, tandis que des atomes portés dans des sous-niveaux de
2P3/2 rayonnent de maniére anisotrope. Il en résulte que les signaux
d'anticroisement SP ne sont observables, en polarisation, gque si le
sous-niveau 2P est de j = 3/2 ; toutefois, comme les atomes dans les ni-

[o]
veaux 32P se désexcitent & 88 % par 1'émission de Lyman B (1050 A) et a

12 % sur Ha' ces anticroisements donnent des signaux faibles.

Nous avons calculé la courbe théorigque résultant des 4 anticroise-
ments hyperfins, toujours avec une vitesse d'explosion |3H*l =8 km/s.
L'amplitude du signal est déterminée par les valeurs des coefficients p

déja fixeées.

Ces anticroisements sont trés larges, de sorte qu'il est impossible
d'en deduire une mesure précise de la structure 281/2- 2P3/2. Nous cons-
tatons, d'autre part, tant sur les ccourbes expérimentales que sur les
courbes théorigues que les deux premiers anticroisements sont trés peu

intenses et pratiquement négligeables.

d) Les anticroisements P.D

Ici encore, nous avons calculé le signal attendu pour 1'ensemble
des 4 anticroisements hyperfins entre sous-niveaux P et D pour une vitesse

|3H*! = 8 km/s et pour les coefficients p déja fixés.

e) Comparaison entre les prévisions théoriques et les résultats
expérimentaux.

La figure XXVIII montre sur la courbe expérimentale des points
théoriques. Il apparait un désaccord systématique, dans la région des

anticroisements SD Amj = 0, inférieur & l'erreur de 15 % qui avait éteé

introduite par les simplifications du calcul théorigue.

Ce point mis & part, 1l'accord entre les courbes expérimentales et
les valeurs théoriques est satisfaisant pour 1'ensemble des anticroise-

ments observés en champ magnétique "fort”.
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5) Cas des anticroisements (32S m. = 1/2 , 32D m. = - 3/2 issus
de 203/ ) (a,d)
2

Les deux croisements hyperfins sont situés respectivement & 849,90 et
842,56 G. Les sous-niveaux S et D sont mélangés par 2 couplages indirects
par 1l'intermédiaire des deux sous-niveaux "ﬁ = - 1/2, issus de 32P3/2 et

de 32P1/2. C’est 1a méme difficulté que pour 1l'anticroisement SD Amj = 0.

Les ordres de grandeur des coefficients de couplage, sont résumés

dans le tableau VIII.

-ni = - 0
Sous-niveau P mj 1/2 V0 MHz wo MHz Q MHz IVWI/ MHz
Issu de 2P3/ 3,736 - D0,3591 1 067 0,00126

2
Issu de 2P1/ 3,611 3,519 - 1899 | - 0,00635
2 : ,

Ces valeurs ont été calculées pour un champ électrique transversal de

1 V/cm. Nous voyons que les ordres de grandeur sont les m@&mes que pour
l'anticroisement SD , Amj = 0. La différence des rapports de branchement
entre les polarisations m et ¢ est elle aussi du méme ordre de grandeur
que pour ce dernier : 0,3080 (contre 0,2503). Cependant le signal attendu
doit &tre beaucoup plus faible, dans le rapport : [El/Ezlq " (od E, et E,
sont les champs électriques effectifs pour chague anticroisement

-+ ->
E = 3H* A H) soit dans la puissance guatriéme du rapport de leurs positions:

L B
(H,/H) " = (847/2340) " ~ 1/58

Cet anticroisement est donc difficilement observable. Son ampli-

tude est inférieure a 2.1O_H de 1l'intensité totale.
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6) Résumé des observations au seuil

Nous avons étudié en polarisation, 22 anticroisements ; souvent
ceux-ci n'étaient pas résolus. Gréce & seulement 3 paramétres ajustables

indépendamment les uns des autres

- vitesse des atomes :3-H*
- valeurs relatives des coefficients de formation des

sous-niveaux : pS/Zp, pP/Zo et pD/ZD

nous avons rendu ccmpte des formes et des amplitudes relatives

des signaux liés & ces 22 anticroisements.

L'étﬁde précédente est donc cohérente et fournit une justification

a posteriori de la validité de l'utilisation des hypothéses formulées et enparticulier

de 1'hypothese d'isotropie des vitesses d'expleosion au seuil du processus

de formation des atomes excités.

D - ETUDE DES ANTICROISEMENTS POUR DES ENERGIES D'EXCITATION LEGEREMENT
SUPERIEURES AU SEUIL

Au seuil, il n'est pas possible d'étudier les variations
d’'intensité de 1la lumiére émise: il y a trop d'effets parasites.Il nous
faut donc utiliser des énergies d'excitation légérement supérieures pour

pouvoir comparer les informations obtenues par ces deux technigues.

On a alors a résoudre une autre difficulté

Lorsque les électrons incidents ont une énergie supérieure au
seuil d'excitation, il apparait de la polarisation sur la lumiere émise
par les atomes excité51 ZARE a montré (°2) que,dans ce cas-1a, la répar-
tition des vitesses deﬁ atomes excités (qui sont des fragments de disso-

ciation) est anisotrope.
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1) Les effets d'une répartition anisotrope

La distribution angulaire des vitesses des fragments, est liée &

la direction prise par l'axe de la molécule au moment de la dissociation
(52) (u8y, '

a) Si la dissociation se produit aprés un temps court par rapport

f'é la périocde de rotation moléculaire (cas d'un niveau dissociatif), la

} distribution angulaire des fragments peut se mettre sous la forme

9

2
fd(6)°=1+occos 6

o0 6 est 1'angle du gEEEEEELXiEEEEF'aveC la direction 0Oz du faisceau d'é-
lectrons : 1'anisotropie de 1'excitation demeure au moment de 18 dissocia-
tion. Le paramétre d'anisotropie o dépend de l'angle B gue font les axes
des molécules E}igﬁéﬁg avec 0z et du nombre guantique A de la molécule.

N N L. . N
Le paramétre o peut prendre toutes les valeurs supérieures ou égales &

- 1.

Par exemple, le cas & = - 1 correspond & des molécules excitées dans

+
un niveau I ,a = *1 & des molécules excitées dans un niveau 1.

b) Au contraire, si le processus de dissociation a lieu au bout

d'un temps 1 beaucoup plus long gue la période de rotation de la molécule -

cas d’'un niveau prédissociatif - (1/w ~ 2.10_14 s pour la rotation d'un
niveau de J = 1,7 >> 1/w ~our un niveau prédissociatif]).
La molécule a le temps de décrire un grand nombre de tours avant de se
dissocier ; la distribution angulaire des fragments ne conserve alors

qu’une partie de l'anisotropie créée au début de 1l'excitation.

JONAH (79) a montré que des molécules orientées perpendiculaire-
ment au faisceau d'électrons se dissociaient en fragments dont la distri-

bution angulaire. pour wt >> 1 est proportionnelle a
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1 2
f 6) o= - - 8
P[ ) 1 3 Ccos

Nous avons calculé le signal de l'anticroisement (325 mj = - 1/2,
32p mj = - 5/2) pour une vitesse d'explosion de 8 km/s, en donnant diffé-
rentes valeurs au paramétre d'anisotropie. Les résultats sont représentés

sur la figure XXIX.

Uh y voit que ljiggiiiyde du signal en géggpd,mais gque sa ﬁgzmg
varie trés peu, en particulier si la répartition angulaire est propor-
tionnelle 3a FP(G) {(cas d'une prédissociation). Au-dessus du seuil, on ab-
serve des différences de populations & l'intérieur d'un méme terme (n2L):
les différents coefficients p dépendent de chagque sous-niveau et sont trop
nombreux pour étre déterminés. Nous ne pouvons en connaitre alors qu'un ordre
de grandeur. Des mesures précises des amplitudes des signaux d'anticroi-
sement, ne pouvant permettre de déterminer tous les coefficients p,ne sont

plus alors nécessaires, et 1'erreur systématigque sur ces derniéres,

liée & 1'anisotropie de la répartition des vitesses, est négligeable.

2) Conséquences des différences de populations créées a 1'intérieur

d'un méme terme.

Pour les anticroisements 3P0, le signal correspond & la superpo-
sition des 4 anticroisements (en négligeant la structure hyperfine) dont
les amplitudes relatives sont treés sensibles & l1l'alignement : elles sont
proportionnelles aux différences de populations (p/y) entre le sous-niveau
D et le sous-niveau P gui s'anticroisent ; or celles-ci sont treés

—
voisines, si bien qu'une faible différence entre les vitesses de formation
- - = ~-\—"—\~.

N e¥ Entraine un effet trés

sensible sur les amplitudes relstives des anticroisements 2D my 2p mi

et 2D m2 B 2p !

de 2 sous-niveaux 20 m, et 2D m, (par exam

2

I1 n'est pas possible, dans ces conditions)de comparer les courbes

expérimentales aux courbes précédemment calculées.
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L’'ensemble des anticroisements en champ magnétigue fort est’lui

aussi ,sensible & cet alignement.

Pour dépouiller ces courbes, il faudrait trop de paramétres ajusta-
bles et sans aucun moyen de contrdler leur détermination, pour que cela

ait un sens.

Ainsi, il ne reste que les anticroisements 35D1 et 35D2 qui soient

<z

suffisamment bien résolus pour étre exploitables.

3) Les anticroisements 3SD1, 3SD2

Nous remarguons treés vite que, pour une énergie d'excitation com-
prise entre 21 et 27 eV environ, les signaux conservent la méme forme et

la méme amplitude.

A partir de leur forme et de leur largeur, on peut déterminer,

comme précédemment une valeur de |3H*|.

Les amplitudes des signaux ne changent pas en valeur relative
de maniére brutale quand 1'énergie du faisceau d'électrons passe du
seuil & une énergie d'excitation de 21 eV ; par conséquent les coefficients
p gardent les mémes ordresde grandeur. Comme dans le cas précédent, les
formes des signaux S.D ne dépendent pratiquement pas du peuplement des
niveaux P. La valeur de |3H*| correspondante est de 9 km/s environ.
L'accord‘entre les courbes expérimentales et les courbes théoriques cal-
culéeé pour 8 km/s est nettement moins satisfaisant gu'il ne 1'était

au seuil avec la vitesse de 8 km/s (Fig. XXX).

Ces calculs s'appuient sur une hypothése : les atomes excités
ont été formés avec une énergie cinétique bien déterminée, c'est-a-dire
a partir d’un seul niveau prédissociatif différent de celui qui est

atteint au seuil. Une telle situation est vraisemblable
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I1 suffit, pour rendre compte de la seule vitesse : 8 km/s de

supposer que la section efficace du niveau, celui qui est atteint seul
au seuil, a une croissance et une décroissance treés rapides en fonction
de 1l'énergie d'excitation, tandis gue celle du second niveau a une

croissance plus lente (Fig.XXXI).

Mais il est possible de formuler une autre hypothése : le niveau
- atteint au seuil continue a étre excité,et le deuxiéme niveau prédisso-
ciatif atteint est d'énergie telle que 1la vitesse moyenne des atomes

des deux classes différentes de vitesses soit 9 km/s.

Nous avons vu, précédemment, que les formes de courbes dépendent

>
de maniere cruciale de[OF*|et sont peu sensibles & la vitesse thermigue

3H ; c'est donc qu'elles sont sensibles & la valeur moyenne de la vitesse,

2
et_insensibles & sa distribution. Tout ceci pour dire qu'il n'est pas

étonnant gu'une superposition de signaux d'anticroisement provenant d’'a-

tomes & des vitesses respectives de 8 et 10 km/s donne des résultats
tout aussi acceptables que ceux obtenus & partir d'une distribution uni-
que de vitesse & 9 km/s. (voir Fig. XXX). Nous touchons 1& une insuffi-

sance de la présente méthode de détermination de g . Nous discuterons ces

*

valeurs dans le'chapitre VIII. H

Tout ce qui précede correspond & une étude des variations du
taux de polarisation de la lumiére émise - c'est la seule possible au
seull - il est important de comparer ces résultats avec ceux que 1l'on

peut obtenir par 1'étude des variations de 1'intensité totale.

4) Etude des courbes en intensité totale

Une seule courbe est & peu pres résolue, en intensité totale

elle est due au premier anticroisement entre sous-niveaux S et P.

a) Les anticroisements (32S mj =~ 1/2 , 3% mj = 4+ 1/2)[6.8)
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*sections
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sections
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J * . o
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Fig. XXXl
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Ils sont situés & 160,26 et 180,15 G.

La figure XXXII montre les courbes théorigues correspondant &

différentes valeurs de |3H*|.

Comme pour les anticroisements SD, la largeur des courbes observées
ne change pas quand 1'énergie d'excitation croit de 21 & 27 eV ; comme
précédemment, cette largeur correspond & une vitesse de 9 km/s et,1a encore,
la forme de la courbe ne permet pas de trancher entre une répartition
des vitesses unigue & 9 km/s ou une superposition de deux répartitions a

8 et 8 10 km/s, d'importances semblables.

La figure XXXIII montre une courbe expérimentale et des points

calculés

- pour une vitesse d'expinsion de 9 km/s , en négligeant
la vitesse thermique.de s molécules,

- pour une vitesse d'explosion de 9 km/s tenant compte
de ﬂH : '

~

- pour une superposition de deux répartitions a 8 et 10 km/s
d'égale importance.

Nous voyons que, dans les trois cas 1'asccord est bon, et gque 1l'influence

de la vitesse thermigue est vraiment négligeable. Cet anticroisement ne

nous permet pas davantage de trancher entre les deux hypothéses précédentes.
De la comparaison de la position expérimentale avec la position théo-

rique de 1'anticroisement, Hous pouvons déduire la structure en champ ma-

gnétique nul : 3281/ - 32P1/ , C'est-a-dire le Lamb-shift du niveau n = 3.
2 2

b) L'ensemble des autres anticroisements.

En observant 1a polarigffign de la lumiére émise, on peut isoler des
anticroisements ou des\groupés d'anticroisements ; au contraire, ce n'est
pas possible lorsgu’on mesure les variations d'intensité totale, car
l'anticroisement SP2 (a,c) : 325 mj = 1/2 , 32%p mj = - 1/2 issu de

2P3/2 (voir Fig. XIV) n'a plus une amplitude négligeable ; au contraire,
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il est 1’un des plus intenses ; il s'étend des anticroisements 3PD aux
anticroisements en champ fort. Les anticroisements SD deviennent, eux,

pratiquement négligeables.

La figure XXXIV montre les courbes théoriques des différents anti-
croisements pour une vitesse de 9 km/s et pour une superposition : 8 km/s

et 10 km/s.

Nous voyons que les formes de ces signaux sont bien celles des courbes

observées Fig. XIV.

La courbe XXXV montre comment se placent, sur une courbe expérimen-
tale, les points calculés pour des valeurs moyennes des parametres Py »

et p_ (en négligeant 1'alignement), & 8 km/s.

°p D

Cette comparaison est en général peu aisée car les signaux se re-
couvrent sur une plage allant de 550 &8 3 000 G et il est difficile de
maintenir constantes les conditions d'excitation sur tpute cette région
de champ magnétique. Toutefois, en divisant 1'intensité observée sur Ha
par 1'intensité d'un ensemble de raies moléculaires (& l'aide d'un ratio-
métre) on peut atténuer un certain nombre d'effets sans cependant suppri-
mer toutes les variations parasites, surtout en champ magnétique faible.

La figure XXXVI montre l'amélioration apportée par cette technigue.
Si 1'on ne peut rendre compte parfaitement des courbes expérimen-
tales pour cette raison, l'accord est cependant suffisamment bon pour

confirmer la théorie précédente.

c) Cas de 1'anticroisement SP Amj = 0.

C'est 1'anticroisement 325 mj = -1/2, %P mj = - 1/2 1issu de
2P1/ (B,f). Les anticroisements hyperfins sont situés respectivement
2

a 367,8 et 345,8 G.

Seul un champ électrigue longitudinal peut induire cet anticroise-

ment, un tel champ ne peut &tre créé€ que par la charge d'espace du canon
a électrons.

N
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L’'étude de cet anticroisement peut donc nous renseigner sur cette

charge d'espace qui est susceptible de déplacer les autres anticroisements.

En comparant 1la largeur de l'anticroisement aux largeurs des
courbes calculées et l'amplitude de la courbe observée pour cet antidroise-
ment, soit & celle de 1'anticroisement SP1 (25 mj =-1/2 , % mj =+ 1/2
issus de 2P1/2),soit d 1'intensité totale, nous pouvons évaluer la charge

d'espace pour chacune des cellules utilisées.

Ainsi, pour la cellule de type A (& faible écartement entre 1la
grille et la plaqueL le champ électrique moyen de charge d'espace ainsi
évalué est de l'ordre de 1,5 % 0,3 V/cm, tandis que pour les cellules de

type B (& grand espace grille-plaque) ce champ n’est que de 0,3 * 0,1 V/cm.

Nous pouvons ainsi estimer le déplacement des anticroisements étu-

diés db au champ électrique longitudinéi créé par la charge d'espace.
La figure XXXVII montre pour les deux types de cellules, pour des
tensions d'excitation moyenne (24 V], les signaux obtenus,ainsi que les

courbes calculées pour des valeurs différentes de E/.

d) Conclusion

Ainsi, nous avons pu rendre compte des formes et des amplitudes
de tous les signaux observés, soit sur la polarisation de la raie Ha>
soit sur son intensité totale. L'accord est excellent au seuil d'excita-

tion et moins bon pour des énergies supérieures, mais cependant satisfaisant.

E - EVOLUTION DES SIGNAUX D'ANTICROISEMENTS EN FONCTION DE L'ENERGIE D'EXCITATION

Nous avons étudié les différents anticroisements observés pour des
énergies d'excitation allant du seuil (n~ 19 eV) jusque vers 27 eV. Nous
avons vu que,si a 19 eV tout s'expliquait avec une vitesse d'explosion

de 8 km/s, au-dessus de 21 eV environ, les courbes étaient plus larges,
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et correspondaient & une vitesse de 9 km/s (nous avons vu alors différen-
tes hypothéses possibles]). Si 1'on augmente encore 1'énergie d'excitation,

on voit les courbes d'anticroisements se déformer et s'élargir.

Nous nous sommes limités aux énergies inférieures é(ég:;): au-dela,
la cellule se vide treés rapidement, et les résultats perdent leur reproduc-

tibilite.

La figure XXXVIII montre comment évolue l'ensemble des anticroise-
ments PD, pour des valeurs croissantes de 1'énergie d'excitation. L'élar-
gissement se traduit, comme pour 1l'ensemble des anticroisements en champ
magnétique fort, par une déformation des courbes. Il est difficile de

définir une largeur pour ces groupes d'anticroisements.

C'est sur les anticroisements S-D que nous avons mesuré la lar-
geur des courbes expérimentales en fonction de 1'énergie incidente.
La figure XXXIX montre ces valeurs ainsi gue les largeurs théoriques des
courbes pour une répartition unique de vitesses (le module de celle-ci

variant).

Les largeurs évoluent de maniére analogue pour les deux anticroi-
sements,ce qui était prévisible puisque ces largeurs dépendent de la méme

fagon de la répartition de vitesses des atomes.

En augmentant 1'énergie des électrons, l'amplitude des signaux

change aussi.

La figure XL montre comment celle-ci varie pour un certain nombre

d'anticroisements.

Pour les amplitudes aussi, les évolutions sont toutes analogues ;
elles présentent elles-aussi le méme type de variations, avec deux

paliers successifs.
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anticroisements 3 SP

celilule de type b

.‘AI

3SP1 3SPAm=0

b

200 400 | 600
H en Gauss
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2 . Y 4»
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Fig. XXXVII



181.

|

]
1
|
|
P
N
i
_.+_4_‘____+
S
I
|
N
!
Se ¢
t

b
|
L.




182.

XIXXX b4
A2 Qf

X4

SU04322)2 sap 21Biaua

(2/5-'20-)0S

Am\mm.N\;D,m

1L1

181

..mﬁ

SSNp9 ual Oz
HV Y



183.

suUQ4

Ao

193|2 S2p 3tba2u2 Og - . ov

ot

-

¥ ¥

tasg —r——Fd—g—=

DD
O ;o J

1X Py

IdS €

eds¢

O
53

e
ad€ "BOo

AI+0T
(11-°1) Vv |




185.

ITX 614

ssnen ua |

00S1 o0t 00¢€l 002i
—— * g - :

-

t
tdS¢

uolye3}iaxa p atbaaug, | ap asuanpui




186.

LAMB et SANDERS ont observé (2") des variations semblables sur
1'amplitude de la résonance dipolaire électrique entre les sous-niveaux
32 mj = - 1/2, 3% mj = 1/2 issu de 2F‘1/.2 Il est donc probable que
la répartition des vitesses garde des caractéristiques constantes de 21 eV
a 27 eV pUis au-dessus de 35 eV (constantes mais différentes des premieéres)
et que, pour ces mémes énergies d’'excitation, les vitesées de formation

des niveaux S, P et D restent également constantes (& 1'ali-

Pg » Pp * Pp
gnement pres). '

/

On remarque également, que pour des énergies d'excitation élevées,

les anticroisements par_couplage indirect sont favorisés par rapport aux

—

antiergisements par couplage direct, ce qui témoigne d'une’augmentaticn

importante du champ électrique, donc des vitesses des atomes. La figure
———— e ———— ==

XLI montre de telles variations sur 1'intensité.

D'autre part, alors que, jusqu'a 27 eV, on peut rendre compte des
formes d'anticroisements par les calculs présentés précédemment, au-deld de
27 eV, on doit supposer une superposition de répartitions de vitesses
il s'ajoute a la répartition observée de 21 & 27 eV, UQE~EEEEEEEEEEE;ELEEET?S

—_—

Nous discuterons 1'interprétation de ces courbes dans le chapitre

suivant.

F - ETUDE DES ANTICROISEMENTS SD SUR n=4

L’'étude des anticroisements sur n=4 est nettement plus Compiexe
gue sur n=3. En effet, aux 22 anticroisements homologues de ceux que nous
avons observés pour n=3, s'ajoutent 10x2 anticroisements entre sous-niveaux

D et F et 6x2 anticroisements P-F.

D'autre part, a champ électrigue égal, les termes de couplage sont
plus importants pour n=4 que pour n=3; les anticroisements sont donc plus

élargis et fort mal résolus.
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Nous avons, pour le moment, €tudié seulement les anticroisements

suivants
425 m = 1/2 42p my o= 3/2 (E,a) 486,57 G
i 500,60 G
425 @, = - 1/2 42p m, =
A : J

- 5/2 (F,R) 603,24 G
{ 506,89 G

Ils sont homologues des 3SD1 et 3SD2.

Mais dans le cas présent, les parametres Pg » Pp » Pp - |3H*|
sont inconnus. Cependant, i1l est peu vraisemblable (+3) gue les ordres
pour n = 4 spient tres diffé-

de grandeur des coefficienté pS , et p

Pp D

rents de ceux de n = 3.

Nous avons donc admis que, comme pour n = 3, 1l'influence de 1la
pohulation du sous-niveau P était faible. Nous avons calculé alors 1les
courbes attendues, pour des valeufs différentes de la vitesse des atomes
excités. Les figures XLII et XLIII montrent les résultats de ce calcul.

La valeur de la largeur des signaux observés condult & attribuer & la

vitesse d'explosion la valeur

[F.%] = 8.5 £ 0,5 kn/s

Les figures XLIV et XLV montrent les différentes con-

tributions de p et p_ pour chacun des signaux,calculées pour cette valeur.

s ' Pp D

-

Celles-ci correspondent & des courbes de formes compliguées dont
le maximum (ou minimum) n'a pas lieu pour chacune & la méme valeur du

champ magnétique.

Il est plus important de connaitre les coefficients p dans ce cas

encore que dans le précédent. Malheureusement les relations linéaires
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que nous déduisons des amplitudes relatives des 2 signaux (AI/I) forment

un systéme pratiquement dégénéré, dont nous ne pouvons rien espérer.

Nous évons donc tiré parti des déformations mémes des courbes ;
nous avons considéré 1l'hypothése opposée : le sous-niveau P est beaucoup
plus peuplé que les autres (10 Fdisb et son influence est prédominante.
L'accord est alors nettement moins favorable (il faut admettre,de plus,

un écart important entre la position théorique et la position expéri-

mentale). La figure XLVI montre une courbe expérimentale, prés du seuil,

et les courbes théoriques calculées pour différentes valeurs de Ppe

La figure XLVII montre 1'influence de la vitesse thermique sur ces

courbes ; elle est toujours tres faible.

Enfin, les figures XLVIII et XLIX montrent la comparaison des
courbes expérimentales et des points théoriques, pour une valeur de
pP/Zp semblable & celle déja mesurée pour n = 3. L'accord est assez
bon pour qu’'on puisse estimer une valeur des positions expérimentales

{comparées aux positions théoriques].

Comme pour n = 3, nous avons cherché a connaitre 1'évolution de

ces croisements en fonction de 1'énergie d'excitation.

-z

Les figures L et LI montrent 1’évolution des anticroisements en

fonction de 1'énergie d'excitation.

[+
Afin de mieux séparer la raie H, (4 868 A) des raies d'émission

B
moléculaires voisines (71)
; B
I (1s0,3pm)!n » B (1s0,2po)lz 4 875 A
v’ =0 g vr=1 U 4 851 A
J (1s0,3p8)ia > B .
v'= & v"=3 4 854 A

192.
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4SD1 “Influence de sz
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Nous avons utilisé deux filtres interférentiels identiques en série/de
méme largeur de bande - 15 ; - ; la proportion d'émission moléculaire
regue est alors beaucoup plus faible. L'amplitude relative des signhaux
(AI/I) est ainsi considérablement augmentée. C'est aussi une des raisons
pour lesquelles, on ne peut pas déterminer les coefficients Pg » Pp et

o}

D

G - CONCLUSION

Pour l'ensemble des anticroisements étudiés, nous avons pu rendre
compte des phénoménes rencontrés, nous avons pu expliquer la forme, le
signe de la résonance (AI > 0 ou < 0), son amplitude (au seuil), la posi-
tion de toutes les résonances observées sur n = 3 et la forme et la posi-

tion des deux résonances étudiées sur n = 4,
Cette étude nous a amenés & préciser un certain nombre de parametres,

relatifs & la dissociation de la molécule ou aux structures de 1'atome.

Ce sont ces parametres que nous allons étudier dans le chapitre suivant.
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CHAPITRE VIII

DISCUSSION DES RESULTATS

En comparant les signaux d'’anticroisement obtenus expérimentalement
avec les courbes que nous avons calculées, nous avons pu déterminer un
certain nombre de structures de l'atome d'hydrogene et de paramétres relatifs

a la dissociation de la molécule H,.

Le but de ce chapitre est de discuter ces résultats.

A - LES STRUCTURES ATOMIQUES

1) Les résultats

Les seuls anticroisements pour lesquels nous avons mesuré la posi-
tion expérimentale (par rapport a la position théorique) sont les anticroise-
ments 3SP1, 3P0, 3SD1, 3SD2, 4SD1, 4SD2 (les notations sont celles des
figures XIV et XVJ.

‘Pour chaque anticroisement la valeur théorique Ht du champ de croi-

h

sement a é&té déduite de la valeur théorique Sth de la structure en champ
B
nul par une relation de la forme

F[Sth s ch) =0

La position expérimentale a en fait la valeur
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ou l'écart AH est trés petit,comme nous 1'avons vu au chapitre VII.

La valeur effective Sexp de la structure est

Elle est solution de 1’équation

f(s , H }J =0
exp exp

Soit,compte tenu des faibles valeurs de AH et AS

i S AS + f H AH = 0O

Pour 1l'ensemble des anticroisement) pour un méme faible écart
o,

AS, on trouve le méme écart AH pour tous les anticroisements, & 20 % preés

environ, ce qui est supérieur & l'incertitude sur AH.

Pour tous les anticroisements, la structure hyperfine est supposée
avoir sa valeur théorique.
La position des anticroisements hyperfins&?éBE)dépend de la struc-
ture S = 205/ - 281/ déterminée par les anticroisements 3502,et d'une
2 2

deuxiéme structure qui est soit S; = 2D5/2 - 2D3/2 ,» soit 82 = 203/2— 251/2.

Les déterminations de 82 et S; ne sont pas indé&pendantes.
Les résultats sont rassemblés dans le tableau IX.

Aucune de ces valeurs expbérimentales n’est en contradiction avec

Ja théorie.

2) La mesure de &f.

Le Lamb-shift sur n = 3 a été mesuré depuis plusieurs années

de Lamb e Wilcox en 1960, & Fabjan et Pipkin (1872)
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Anticroisement | Structure Sth (171 aH ex
(MHz) (Gauss) P (MHz)
3 SP 1 378, - 32P1/ 314,898 0,0 + 0,35 314,9 * 0,9
2 2
3 PD 3205/2- 32P3/ 1078,01 0,0 £ 0,7 1078,0 * 1,1
2
3 8D 2 32052 - 3251/ 4013,20 0,20+ 0,22 4013, 75% 0,60
2 2
2 - 2 +
3 S0 1 3%0s, - 3°D3,, 1083, 33 1083,0 * 2,9
0,14 + 0,28
3%D3, - 3%s;, 2929, 86 2830,0 * 2,3
2 2
4 SD 2 4%05, - 4 Sy, 1692, 76 0,12 + 0,18 1693,0 * 0,4
2 2
4 SD 1 4205/ - 42 457,03 458,0 + 2,2
2 0,09 * 0,23
1235,7 1235,0 * 2,1

TABLEAU IX
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Le tableau X rassemble des résultats antérieurs avec les methodes

de mesures.

Auteurs (réf.) Méthode Résultats (MHz)

KLEINPOPPEN (18) Jet atomique, radiofréquence H # O 313,6 *+ 2,9

FABJAN, PIPKIN (29) | Beamfoil et radiofréguence H = O 315,11 * 0,89

FABJAN, PIPKIN (22} | Beamfoil, champs oscillants séparés H = 0 | 314,819 * 0,048

LAMB et WILCOX (1%) | Enceinte, radiofréquence H # O , 314,9 * 0,8
TABLEAU X

La mesure de LAMB et WILCOX (!19) a été effectuée sur du deutérium;
la valeur présentée ici a été corrigée par le rapport théorique entre les

Lamb-shift de O et H.

Le résultat que nous trouvons pour 1'écart 3281/ - 32P1/ est en
2 2 '

accord avec toutes les valeurs antérieures ; il est nettement moins ppEEEEJ

EEE celui des derniéres. mesures de Fabjan et Pipkin. Pour obtenir la méme
précision, 1l faudrait repérer la position de la résonance 3SP1 & mieux

que 1/2000 de sa largeur. Ceci nous est impossible : le rapport signal sur
bruit n'est que de 1l'ordre de 10, et,en outre, il apparait de nombreuses

causes de distorsions de la courbe (coir chapitre VII-§ A-4 et D-4).

Cependant,si leur technique est la mieux adaptée a la mesure de cette
structure, elle est nettement moins bien adaptée & la détermination des
autres structures, car les résonances qu'ils observent alors ne sont pas

résolues.

3) Le Lamb-shift 32P, - 3203
/2 /2
Nous avons obtenu d’'autres structures dans le but de déterminer
1'écart 32P3/ - 32D3/ . Dans le tableau XI, nous comparons leurs valeurs
2 2

avec les résultats des mesures antérieurss.
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TABLEAU XI
Structures Valeur théorique |{Mesures (MHz) {Auteurs nos résultats
précédentes (MHz)
.y P 20
2 ) 2z 933,5 £ 1,2 |Pipkin et al (“") .
3 P3/2 3 51/2 2 935,18 2 935,4 + 2,0 |Wilcox et Lamb 2 935,7 £ 1.8
(19)
3205/ - 3%, 1 078,01 1 080,3 t 2,9 |Pipkin et al (2901 078,0 £ 1,1
2 2
3203/2- 32P1/ 3 244,75 3 255,86 + 8,4 |Pipkin et al (20)]3 244,39 + 3,1
2

Nous obtenons ici des valeurs plus précises en général que celles

des mesures passées. Les barres d'erreur se recouvrent.

On peut remarquer que nous avons mis en évidence, sur 1'hydrogéne,

le Lamb-shift entre les niveaux de j = 3/2
= 32p - 12
I3 =3 3, 3 03/2

Cet intervalle est trés nettement inférieur aux largeurs naturelles

= 30 MHz et T = 10 MHz.

des nivea : T
eaux 32p

3%p
Si nous tenons compte seulement des mesures que nous avons faites,

nous sommes conduits & attribuer & cet écart la valeur :

32p - 32p = 5 + 4 MHz
/2 &z
La seule mesure antérieure de cet écart est dle a WILCOX et
LAMB ( 1% ; elle ne permettait pas d'affirmer son existence
I3 = 5 + 10 MHz. HKNSCH,par absorption saturée, en 1972, confirma seulement

son existence (72},
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Cependant, aujourd’hui,personne ne met en doute les valeurs

- . . . 2 _ 2
théoriques des structures fines : L2+1/27 Lz—l/z'

La mesure de la structure 22P3/ - 22P1/ a méme conduit & une détermina-
2 2

tion assez précise de la constante de structure fine (73)

Nous donnerons donc aux structures fines leursvaleurs théoriques a priori.

———

Nous pouvons déduire alors une valeur de I3 de celle de 1'écart 32Dji;:j>
2

.

32F)3/2 :(704ﬁtké%i/ -
Iy = 32P3/2 - 320322 = 5,3 1,1 MHz
S 3 Rt
ou de la valeur de la structure 32D5/2 - 3251/2. Dans ce dernier cas, il
nous faut utiliser la meilleure détermination expérimentale du Lamb-shift
3Y - 32Pl/2 - 3251/2,’ celle qui est dle & FABJAN et PIPKIN (22). Nous

obtenons alors
I3 = 5,88 * 0,65 MHz

De méme, & partir de la valeur de 1’'écart 42D5/2 ~ 4281/2 nous trouvons
L, = 2,2 = 1,0 MHz

la valeur du Lamb-shift 4Y est due encore & FABJAN et PIPKIN [éo).

On doit signaler gque 1'ion He' a été étudié, avec la méme tech-
nique d'anticroisement,par EIBOFNER (73) (7%) BEVER, et KLEINPOPPEN (80).
Oans ces expériences, le champ électrique responsable du mélange de
niveaux est un champ extérieur dont on peut faire varier la grandeur.
Le champ motionnel est au contraire négligeable. Leurs résultats sont

(ici aussi, les structures fines ont leur valeur théorique):

75 * 15 MHz (74
81 + 13 MHz (75

34,4 + 9,0 MHz (60)

2 2
P _
3 3/2 3 D3/2

He .
42p - 42p
3/2 3/2

o+

o~

o 'é;? |6 /’(6
6| &

2o
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4) Les principales causes d'incertitude

Les principales sources d'erreurs systématiques dans nos mesures
sont

- la charge d'espace : elle crée un champ électrique longitudinal
qui peut déplacer les niveaux d’'énergie,donc aussi les points d'anticroi-

sement

- les fluctuations des caractéristiques de 1'excitation dues aux
changements de régime du canon a électrons (par exemple : focalisation
du faisceau d'électrons dans le champ magnétique). I1 apparait alors

des variations indésirables sur 1l'intensité totale.

- dans le cas des anticroisements sur n = 4, les coefficients p et

9 .
& sont mal connus

alJInfluence de la charge d’'espace.

Nous avons observé des déplacements sur les positions des anticroi-
sements 3501 et 35D2, variant avec les conditions expérimentales. Leurs

-

sens et leurs valeurs relatives nous conduisent a les attribuer & des

champs électriques longitudinaux peu reproductible pouvant atteindre

2,5 V/cm ette valeur est trés supérieure & celle gque nous avans

déduite de 1'étude de l'anticroisement SP Am = 0, pour une cellule de
J
type B, utilisée pour ces mesures. Pour cette raison, nous avons admis
a dispersion des mesures comme plage d'erreur. L'incertitude du pointé pro-

prement dit est nettement plus faible.

b) Influence des changements de régime de la cellule.

Lorsque le champ magnétigue directeur varie, il apparait dans le
cellule deux phénoménes parasites

- des changements d'intensité des courants électroniquesicela se
traduit au stade de la détection par une variation continue d'intensité

lumineusg,d'autant plus importante gue le champ magnétique est plus faible,

N
-~

et qui se superpose aux anticroisements ~

by
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- des changements de direction des électrons qui am@nent des varia-

tlons résonnantes en fonction de H dues vraisemblablement a des focallsa-

tions du faisceau d'électrons. Elles rappellent les pseudo- resonances
< —

cyclotron observées par LAMB (2%), PEBAY (61), DECOMPS (76). Elles sont

_—
considérablement atténuées lorsqu’on augmente 1'énergie du faisceau

K

d’électrons.
Tous ces phénoménes conduisent & des varlatlons d’ 1nten51te lumi-

neuse. Le taux de polarlsatlon. au contralre, \Y est peu sensible.

c) Les incertitudes sur les différents paramétres.

Les figures XX,XXIV,XLIV,XLV montrent que les différentes contributions

des coefficients Pg » pP et pD , aux anticroisements 3SD1, 3SD2, 4SD1,
45D2, ne résonnent pas exactement pour la méme valeur du champ magné-

A tique : cet effet est beaucoup plus important sur n = 4 que sur n = 3.

Sur n = 3, les coefficients p ont été déterminés avec une précision
suffisante pour que 1l'incertitude sur la position de la courbe résultante

~

soit négligeable par rapport a la dispersion des résultats notée au § a.

Sur n = 4, les coefficients p n'ont pas été déterminés, ils n'ont

été qu'estimés. Ceci contribue & 1'incertitude avancée. Il est possible

L)

que l'étude des anticroisements observés,mais non encore idsntifiés de
maniére certaine (Fig. XV}, permette une détermination plus correcte des
parametres p . On améliorerait alors la précision des mesures de struc-

tures.

D'autre part,les signaux d'anticroisement par couplage indirect

(hous 1'avons vu au chapitre V § C) sont déplacés par le champ électrique

qui les crée; pour que la mesure de la position de 1l'anticroisement soit
correcte, il faut gue ce champ électrique soit bien connu. Il n'y a qu'au
seuil d'excitation que les vitesses des atomes et leur répartition aient

| Pu étre déterminées,
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Pour améliorer les mesures, il faudrait une meilleure connaissance
des répartitions desvitesses des atomes formés pour des énergies d'excitation

supérieures au seuil, alors que le rapport signal/bruit est meilleur.

- B - LES RESULTATS RELATIFS A LA MOLECULE H,

La mise en évidence de "Lamb-shifts"était le but premier de ce

travail ; nous avons été amenés en outre, pour interpréter les résultats

IS

. I e
experimentaux/é naus intéresser au processus de formation des atomes

excités. Nous avons vu que Ies molécules H, étaient portées par chocs
'\"‘\

électroniques dans un é&tat dissociatif ou prédissociatif.

Nous allons rappeler d'’abord les résultats que nous avons exposés

précédemment.

Aprés collisions avec des électrons lents (v 20 eV}),les molécules
d'hydrogéne sont susceptibles d'émettre de la lumiére visible dont le
spectre contient des raies moléculaires (certaindgs ont pu &tre identifiées)

et les raies de Balmer.

Les niveaux supérieurs de certaines de ces raies moléculaires ont

été étudiés par M.A. MARECHAL, LOMBARDI, BALTAYAN (77) a Grenoble.
Les reies de Balmer apparaissent pour des énergies supérieures

au seuil d’excitation des raies moléculaires (& = 4 eV au-dessus). Leur

intensité croit nettement plus vite que celle des raies moléculaires.

1) Polarisation des raies de Balmer

VAN BRUNT et ZARE ont montré théoriquement en 1968 (52) que la
lumiére émise par des atomes d'hydrogéne excités, produits de la dissocia-

tion de la molécule}peut étre polarisée. VROOM et DE HEER (“3) ont
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observé effectivement 4% de polarisation environ sur les raies de
Balmer lorsque l'énergie des électrons est de 50 eV. Ce taux décroit

et change de signe lorsqu'on augmentel'énergie d'excitation.

Pour ce travail, o0 50 eV est une limite supérieure de 1'énergie
d'excitation, ros résultats prolongent parfaitement ceux de VROOM et de

HEER (Fig. LII ) et confirment la théorie de VAN BRUNT et ZARE.
<

Mais cette polarisation est pour nous plus génante qu'intéressante:
elle nait de 1'alignement des atomes d'hydrogéne,et cet alignement rend
l1'étude de certains anticroisements impossible au-dessus du seuil (voir

chapitre VII § B-1).

La polarisation de la lumiére émise peut donner des informations

NEE? 1’anisotropie des dissociations. Le probléme est particuliérement

complexe dans le cas de 1'hydrogéne car, pour les énergies ou apparait la
polarisation,il y a certainement plusieurs niveaux moléculaires parents,

— SV e
- . . co s ARt

de contributions relatives inconnues.

=

Par contre, les informations recueillies & partir des anticroise-

ments sont plus directement exploitables.

2) Etude’ de 1a dissociation de H, en fragments excités(par les anticroisements

.

S5i la position de 1'anticroisement nous renseigne sur les structures
de 1'atome excité, 1l'intensité, la largeur et la forme de 1l'anticroisement

peuvent nous renseigner sur les processus de dissociation.

Les figures XXXIX et XL montrent dans ces conditions 1'évpolution
des largeurs et des intensités de certains anticroisements. Elles nous

permettent de distinguer nettement 4 zones d'énergies d'excitation dans

lesquelles les phénoménes mis en cause doivent é&tre différents
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- la région prés du seuil 18 < E, < 21 eV
- le premier palier 29 < E, < 27 eV
- la seconde pente 27 < E3 < 35 eV
- le second palier 35 eV < E

i

Nous nous proposons maintenant d'examiner séparément chacun des

cas.

a) Le seuil et la région prés du-seuil.

a) La molécule est portée dans un état prédissociatif. La valeur observée
(v 19 eV) pour le seuil de formation des atomes H (n = 3) ne constitue

pas une mesure de l'énergie nécessaire au processus de dissociation.

En effet, cette énergie pour laguelle les raies de Balmer apparais-
sent peut varier entre 22 et 19 eV suivant que le champ magnétique (parallele
au faisceau d'électrons)est nul ou est de 1 000 G. environ. Les modifica-
tions de charge d'espace/dues principalement asux focalisations des élec-
trons par le champ magnétique, sont responsables de ce déplacement du
seuil. La charge d'espace crée un creux de potentiel entre les électrodes;
la valeur exacte du seuil doit donc étre inférieure & 19 eV, valeur déduite

de la tension minimum appliquée aux électrodes.

L'étude des anticroisements, prés du seuil, nous permet de déter-
miner 1'énergie cinétique des atomes formés par dissociation
e =z m’ -2 107%6,023.10%%) (8.10M1% 1 = 0,33 £ 0,02 ev.
L'énergie du niveau moléculaire mis en cause est ainsi la somme
des énergies
- de dissociation de Hy en atomes dans 1'état 123
- d'excitation de 1'un de ces atomes dans 1'état 32L

- cinétique des deux atomes

VIII.1 soit E = 4,48 + 12,09 + 2 x 0,33(+ 0,04)= 17,23 £ 0,04 eV
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Cette valeur est effectivement inférieure aux 19 eV observés.

Cette énergie représente donc 1l'énergie du premier niveau excité

. de la molécule conduisant & la dissociation que nous observons. C'est
jfi:3Tii—EEE’lLQD—EEEEE§EE_EE_EEEEE' Lorsqu'on augmente légérement 1'énergie
des éiectrons incidents, on constate que les largeurs des anticroisements
augmentent,donc~la vitesse mbyenne des atomeé croit, et que les vitesses
de Formatibn des différents niveaux varient : cela prouve que d'autres

niveaux moléculaires ont été atteints.

Il s'agit vraisemblablement de niveaux prédissociatifs. On peut

justifier ce point comme suit

- le domaine d'énergie olu les largeurs des anticroisements varient
au-dessus du seuil  s’'étend sur 2 eV environ. Si 1'on suppose que le niveau
atteint correspond & un état .antilié (figure LIII)("*2),cette différence de
2 eV correspond & une pente trop faible dans la région de FRANCK et CONDON.

- Si ce niveau est dissociatif, parce qu'il correspond a la portion
d'une courbe de potentiel d'un état 1ié situé au-dessus de 1l'énergie limite,
1'argument précédent n'a plus de sens, comme l'on voit sur la figure III

(chapitre IV). Cependant, dans ce cas, l'énergie cinétique des atomes formés
serait comprise entre 0 et 2 &Y. On observerait des atomes de vitesse infé-

rieure 48 8 km/s au seuil.

- Enfin, si,entre 17 et 19 eV (valeurs corrigées), un seul niveau
dissociatif était atteint, il aurait une symétrie définie; on ne pourrait
pas expliquer alors pourquoi, lorsque 1'énergie d'excitation croit, on

forme, en proportion, plus d'atomes dans 1'état 32s qu'au seuil.

Il est donc vraisemblable d’une part que l'on atteint successi-
vement plusieurs niveaux excités et d'autre part gque ces niveaux sont

prédissociatifs. Ce sont donc des niveaux de rotation-vibration, d'etats liés
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mais perturbés par des niveaux dissociatifs. Leur énergie est parfaitement
définie, & leur largeur naturelle pr2s. Leur durée cde vie estde 100 a 10000

fois plus longue que celle de niveaux dissociatifs .

B) On peut déterminer les vitesses de formation des niveaux (n = 3). Au

seuil, les valeurs de RS , RP,et RD,vitesses de formation de 1l'ensemble

des sous-niveaux S, P et D respectivement sont

RS/ER = 0,034 + 0,005

RP/ZR = 0,54 = 0,02

[}

o
-
Y
N
1+
o
-
o
N

RD/ZR

RS s RP et RD sont reliés aux coefficients Pg pP,et Pg déja définis

par RS = 4 OS 3 RP = 12 pP : RD = 20 pD

Ces valeurs varient contindment de 17 3 19 eV ot elles deviennent

RS/ZR = 0,075 + 0,010
RP/ZR = 0,51 £ 0,02
RD/ZR = 0,41 + 0,02

L'incertitude de ces derniéres valeurs est liée & l'alignement
que nous n'avons pu étudier (chapitre VII § D). Nous voyons que si le
niveau 3%S se remplit plus vite au-dessus du seuil, les résultats ne sont
pas pour autant trés différents et les vitesses de formation des
sous-niveaux (les coefficients p) sont du méme ordre de grandeur

:p ~
Pg D/2 pP/4

Nous voyons que 1'hypothése d'équipartition des vitesses de for-

mation des sous-niveaux, formulée par LAMB (2“) dans ces conditions,

est assez proche de la réalité.
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b) Le premier palier

Les énergies de ce domaine sont comprises entre 21 et 27 eV (valeurs
observées) ou,en prenant les valeurs corrigées & partir de VIII-1,de 18

~

a 25 eV. Cette derniére est estimée a + 1 eV prés.

Pour de telles énergies d’excitation les largeurs et les~amblitu*

des relatives des anticroisements sont constantes.

Il semble donc gque,dans cette zone d'énergie, les sections effica-
ces des niveaux moléculaires prédissociatifs restent constantes et gu'aucun

autre niveau qui conduirait a la dissociation n'est atteint.

Les valeurs relatives des vitesses de formation des différents

niveaux restent celles données en VIII-3.

Nous avons vu, dans le chapitre précédent, ques ni les formes ni les lar-
geurs des anticroisements ne permettent de trancher entre les deux
interprétations suivantes

- On n'obtient dans cette zone d'énergie que des

dtomes dont la vitesse d'explosion est 8 km/s * 0,5 km/s. Ils
proviennent d'un niveau prédissociatif dont 1’énergie est,comme pour
1'équation VIII.1jla somme des énergies de dissociation, d'excitation

et de 1'énergie cinétique des atomes

E = 4,48 + 12,09 + 0,84(x 0,10)=17,41 eV £ 0,10 eV
|
lLa section efficace est alors trés grande devant celle du niveau
étudié en a) dont 1l'énergie est de 17,23 eV; alors,la contribution des

atomes de vitesse 8 km/s est négligeable.

- On obtient au contraire deux catégories d'atomes
gqui proviennent de 2 niveaux moléculaires prédissociatifs peuplés avec
des sections efficaces comparables. Les répartitions des vitesses
correspondent & 8 et 10 km/s. Les énergies des niveaux sont respective-

ment 17,23 +* 0,04 eV et

e
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£ = 4,48 + 12,09 + 1,03 & 0,11 = 17,60 * 0,11 eV.

U

Ces niveaux conduisent & des vitesses de formation, pour les diffé-

rents niveaux, du méme ordre de grandeur.

On peut alors ihaginer non pas deux niveaux,mais un ensemble de
niveaux, d'énergis centrée autour de 17,4 eV, c'est-a-dire une situation
analogue a celle qui a été observée dans 1le cas des atomes lents par
CLAMPITT [”Gl}ou CZARNIK et FAIRCHILD (%% . Ils ont étudié la réparti-
tion des vitesses des atomes formés dans 1'état 22S, dans une direction
perpendiculaire au faisceau d’électrons; la largeur de chague distribu-
tion est, dans leurs expériences, 1liée & la vitesse thermique de la molé-

cule avant la collision.

Ces niveaux sont situés en-dessous de la courbe de potentiel de
1'ion H; {voir Fig. LIII)dont 1'énergie maximum, dans la région de Franck
et Condon,est 18,7 eV,mais au-dessus du niveau vibrationnel v = 0 de cet
ion qui est & 16,40 eV.(lLa figure est empruntée & la référence 421.lLa pré-

dissociation est donc en compétition avec 1'autoionisation.

c) La seconde pente

C'est une région qui se situe entre 25 et 33 eV (valeurs corrigées).
Pour ces énergies, les largeurs des courbes augmentent de nouveau,ainsi
gue les intensités relatives. 11 se manifeste peu & peu un nouveau proces-
sus conduisant a une autre classe d'atomes, de vitesses nettement plus
grandes puisque les courbes s'élargissent, qui s'ajoute aux atomes lents
précédemment formés, avec des vitesses d'excitation légérement différentes

encore pour les différents niveaux.

Mais,pour évaluer ces vitesses d'excitation, il faudrait pouvoir
comparer les courbes expérimentales a des courbes théoriques. Il faudrait
pour cela connaitre mieux les répartitions de vitesses}ce gui n'est pas

le cas.
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Tout ce que nous pouvons faire c'est estimer 1l'ordre de grandeur

des vitesses de cette nouvelle classe d'atomes ; 1'énergie cinétigue est

telle gue : -
//,
25 - 16,5 < a1 v2 < 33 - 16,5 eV
2 z ™ 2
soit 29 km/s < v < 40 km/s

De telles vitesses expliquent parfaitement les largeurs observées

pour les courbes d'anticroisement.

Il y a une trés grande analogie avec les résultats obtenus sur
1'état gi? par LEVENTHAL et ses collaborateurs (“*7). Ils observent, pour
des énergies d'excitation supérieures a 25 eV,la formation d’atomes rapides
de vitesse moyenne:§D km/s, cette répartition ayant environ 10 km/s de
large (ce qui est tre&s supérieur & la largeur de celle des atomes

lents , environ 5 km/s).

I1 est vraisemblable que 1la formation des atomes rapides est due

a un niveau dissociatif antilié, correspondant & une configuration double-
[ b —

ment excitée et dont la limite asymptotigue est la méme que pour les niveaux
“\-\_——-

prédissociatifs ( H(12S) + H(32L) ),soit 16,6 eV.

Si ce niveau conduisait & deux atomes excités, sa limite asympto-
At
tique serait ( H(22L ) + H[32LJ,soit 26,7 eV, au seulil de ce proces-
sus, les atomes formés auraient une énergie cinétique nulle, on n'observe-

rait pas un élargissement des courbes d'anticroisement.

La région de Franck et Condon de ce niveau s'étendrait de 25 a 33 eV

(& £ 1 eV pres).

Cette plage d'énergie est treés grande devant la largeur en énergie
du faisceau d'électrons ; si 1'on augmente 1'énergie du faisceau, la lar-

geur de la distribution de vitesses des atomes rapides croit, car on
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excite les molécules sur une portion de plus en plus grande de la courbe
de potentiel. Par exemple, pour des électrons incidents de 30 eV, les
atomes rapides ont entre 4,2 et 6,7 eV d'énergie cinétique. Cette plage
d'énergie croit avec l'énergie incidente, la vitesse moyenne augmente.
Il en est donc de méme des largeurs et des amplitudes des anticroise-
ments. Nous expliquons ainsi les pentes observées sur les courbes XXXIX

et XL.

d) Le deuxiéme palier.

Pour des énergies incidentes supérieures & 33 eV, la totalité de
la région de Franck et Condon du niveau dissociatif est atteinte, 1la
distribution des vitesses reste donc désormais inchangée tandis que
1'énergie incidente croit. Les vitesses d'excitation des différents ni-
veaux restent constantes elles aussi : les amplitudes des courbes d'anti-

croisement présentent donc un palier.

e) Conclusion

Ainsi, en etudiant les largeurs, les amplitudes des courbes
d'anticroisement, nous avons mis en évidence deux processus différents

conduisant & des atomes excités dans 1'état n = 3

- prédissociation conduisant & des atomes lents

- dissociation conduisant & des atomes rapides.

La figuré tIVmontre 1’emplacement des niveaux supposés par rapport

aux niveaux connus de la molécule.

Actuellement, les niveaux excités de la molécule d'hydrogéne
sont connus jusqu'ad 16,4 eV:c'est 1l'énergie du 4éme niveau vibrationnel
+
de 1'ion Hp . Il n'est donc pas possible,dans ces conditions, d’identifier

les niveaux mis en cause ici :leur énergie est supérieure & 17,2 eV.

Un projet d'expérience a donc été congu, en collaboration avec

L.U.R.E., pour aider & cette identification.
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3) Le projet de L.U.R.E.

Il s'agit,dans un premier temps, d'observer la photodissociation
de la molécule Hy par la fluorescence des fragments, c'est-&-dire de
mesurer l'intensité des raies de Balmer en fonction de la longueur d'onde

incidente.

Le domaine concerné se situe & des longueurs d'onde inférieures
a 755 ; (= 16,57 eV]). Il s'agissait donc de disposer d'une source puis-
sante dans cette région U.V. trés lointain. BEYER et WELDGE (’8) ont
tenté une telle expérience avec une source a He, puissante,mais présen-

tant des raies. Leurs résultats ne sont guére utilisables.

Le rayonnement synchrotron de L.U.R.E. est parfaitement "blanc”,
Le spectre d'excitation des raies de Balmer peut &tre comparé au spectre
d'absorption obtenu dans les mémes conditions, afin de situer dans les

~ séries de raies vibrationnelles les niveaux prédissociatifs.

En un deuxiéme temps, il sera peut-2tre possible de tirer parti
du caractére pulsé du rayonnement de L.U.R.E. pour faire 1’analyse
en temps de la Fluorescence,et déterminer ainsi les vitesses relatives

de formation des différents niveaux 328, 32p et 32p.

La réalisation de cette expérience est en cours, grce a la

collaboration de P.M. GUYON.
Ce n'est qu'apres une telle expérience que nous pourrons trancher

entre les hypoth&ses avancées en b) pour expliguer la vitesse moyenne

de 3 km/s observée entre 19 et 25 eV.

4) Les courbes d'excitation
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L'intensité lumineuse totale. émise sur Ha , en fonction de 1'énergie
des électrons incidents - c'est-&-dire la courbe d'excitation de Ha -
présente des variations qui mettent en évidence,elles aussi, les deux proces-
sus de dissociation. On observe sur la figure II (chapitre IV]) 1la rupture

de pente a 25 eV, correspondant au niveau dissociatif.
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CONCLUSION

Dans le présent travail,nous avons obtenu des résultats qu'on

peut répartir en deux catégories

-~ résultats sur l’atome d'hydrogéne excité

- résultats sur la molécule excitée par bombardement
électronique.

Les premiers sont des mesures de structures de niveaux n = 3 et

n = 4, et en particulier, la mesure de "Lamb-shifts”

5,88 £ 0,65 MHz

T, = 32P3/2 - 3203/2

™
1

= 42p - 42p. 2,2 £ 1,0 MH
4 3/2 ;/2 :2 — » Z
La précision de la mesure de 23 est ici tres nettement supérieure
3 la seule mesure antérieure (19). La mesure de Zl+ est la premiére/é notre

connaissance.

Nous avons observé les anticroisements par deux techniqueé diffé-
rentes
- en mesurant les variations de 1'intensité totale de la lumiére
de fluorescence: dans ce cas)la précision de nos mesures est
équivalente & celle des mesures antérieures.
- en détectant les signaux sur la polarisation de la lumieére; 1la
précision de nos mesures est alors bien supérieure & celle

obtenue par les autres techniques.
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Nous avons obtenu,d’'autre part, des informations sur des niveaux
trés excités de la molécule d'hydrogéne, dans un domaine d'énergie qui

n'a fait encore 1'objet d'aucune étude.

Nous avons mesuré les vitesses de formation des différents niveaux
de n = 3 obtenus & partir de prédissociation de la molécule Hp dans un

domaine d’énergie d'excitation allant de 17 & 25 eV.

Nous avons mesuré la vitesse des atomes produits au seuil d’exci-
tation ; elle vaut 8,0 * 0,3 km/s. Nous en avons déduit 1'énergie du

premier niveau moléculaire prédissociatif observable
— )

E = 17,23 £ 0,04 eV
Cette énergie est trés supérieure & celle du niveau fondamental de 1'ion
+
Hy ; donc, le niveau incriminé est dans un domaine ol 1'autoionisation est

assez importante.

Nous avons mis en évidence deux processus conduisant & la disso-

ciation en atomes excités (pour n = 3) de la molécule Hy

\ - le prenpier se fait par 1l'intermédiaire de niveaux prédissociatifs
>Ngont.l'énergie est comprise entre 17,2 et 18 eV ; il forme deé atomes lents
(v 9 km/s)

- le second se fait par 1'intermédiaire d'un niveau dissociatif,
dont 1l'énergie, dans la région de Franck et Condon varie de 25 & 33 eV, et

forme des atomes rapides (de 30 & 40 km/s).

Pour préciser ces résultats, nous avons entrepris une expérience de

photodissociation de H; & L.U.R.E. gqui devrait, dans ur avenir trés proche,

nous permettre d'identif ier les niveaux prédissociatifs présumés.

La présente étude a son prolongement tout naturel sur le deutérium.
I1 est vraisemblable que les énergies des niveaux moléculaires prédisso-

ciatifs sont trés voisines, pour cet isotope, de celles de 1'hydrogeéne
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léger, les atomes plus lourds seront moins rapides ; comme les largeurs

des courbes d'anticroisement varient trés vite en fonction de cette vitesse,
les résonances attendues devraient &tre plus étroites et les mesures de
structures plus précises. Ainsi, il sera intéressant de voir les effets
isotopiques aussi bien sur les niveaux atomiques {ceux-ci sont bien connus
théoriquement]) que sur les niveaux moléculaires [cehx—éi sont dans un domaine

peu exploité).

D'autre part, pour obtenir une plus grande précision sur les mesures
de "Lamb-shifts"”, il faudrait pouvoir disposer d'un champ électrique de
grandeur réglable et de direction bien définie. Cela ne peut &tre envisagé
que si 1'on supprime le champ motionnel, donc si 1'on dispose d'atomes de
vitesses toutes paralléles au champ magnétique. Il est donc clair gue dans

ces conditions 1'utilisation d'un jet atomique s'impose.
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DIMENSION AAC 4, 43
REAL LsN,™

R310/1836‘
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N=503317
E=52,61
“NIVEAU PO .
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Y==655.

DY 2 1=1,11

AACT, 1)=N+F/20.~Y

AACL1s2)=X%(2e/3e+(/ 30 +24 46%R) o i N
AAC1,3)==X%(1++Pe % C+RIXSORTCPe )/ 3¢ :

AAC 135 4)=0. : :

AACP, 2Y=N-E/12.~Y

AAC2,3)==E/ 48 xSOR1(2+)

AAC2, 4)=AAC15 3)

AAC3,3)=-L+E/12.-Y

AAC3s 4)=X%C1e/3:s=C/3e+2:12%R)
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DI=AAC2,2)%AAC3s3YKAAL 4 4D+ 2. KAAC 25 3V KAAC D5 AIKRAAC 35 4) =AAC 25 2I%CALC
§35, 4)%k%2) ‘ .

S=CAAC2, A+ % 2IXAA( 3, 3)-CAAC2,3)%%2IKAA( 4, 4)

D2z-AACT, 2YKAAC3, 3IRANC 45 4) B kAAC T, 4IXAACL, 3IAAC3, 4)

S+2.kAAC 1, AYXAACP, AYXAAC 3, ) +AAC 15 2I%RCAAC 35 4) %% 2)

S+2.%AAC TS 3IXAAC2, 3IXAAC 45 4) -2 %xAAL 15 3IXAAC D, 4)EAAC 3, 4)

D3=AAC1, B3I CAAC2, DI k% 2I+2 % AAC T DI XRCAAC2, 2)£AAL 3> ) ) =2k AAC 15 I %AA
SCP,3)% : :

SAAC2, ) -AAC 15 3YXANC 2, 2IKANC 4, 4)

DA4=AACT1, DIX(CAACP, 3V *%x2)I-AA(2,2I%AN(C 35 3))
D=D1%*AAC1, 1) +DPXAAC152)+N3xAAC1,3) +D4%AAC T, &)
PRINT 15sXsYsD

FOARMATC1X,3E13..6)

Y=Y+1. ’

‘STOP -~

END

gu.. codaQay 7’ QRowr Q e vc&e_u.n. «.q.\\—\od..a:u de %

ow. e s uaius L' -ign&oﬁlbuh 'oqaro»gluh. duw  ~oua s Wiveass
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ACTH> 1) =M+E RT3 /714N =%k 16 +C/3e~1e6DRY=~Y
Agl:?)"(*((o4*‘ﬁﬁl( IR 1e+C/3e)+2:2H%R)
A(I:J)=-K*-Q*Cl-#?-*f*n)/bQLI(S-
ACY,4)=0a
AP, 2Y =M+ (-F2eN3)-XE( 1o 44T /1 5o #C>NO3%PY =Y
AP, 3)==~E.SORTIC1e5)Y/200e=X%(1e+Pe¥C+RI%e 2/50FRT(64)
N(Pra4)==e6%( 142 %k(C+RI/SORI(Pe) %X T
AC353Y=E%e N3=X%( 0 6=e3%(C~2a J*kRI)~Y
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S42: kA0 1, I XA(P, 3YXN( 4, 4) =P kAL 1, 3IXRA(2, 4)%:A( 3, 4)
D3=AC1,3)%CA(P, AYx%D2)+2e kN1 &Y E(A(Ps2YRA(354))=2%A( )15 4)KA( P, 3%
SAC2,4)Y=-AC15,3)Y%A(2,PYXA( 4, 4) .
- DA=ACT s AR (AP, 3IXkP2)=-A{ 2, PI¥N( 35,3
DBE=DIX*AC T 1) +DP2%AC 1, 2Y+DN3* AT, 3)+DARAL 1, A
FRINT 2,XsYsD
FOERMATCIX,3F 13 6)
Y=Y+t
sTop - - .-
END ' ‘ . 3
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B PED
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