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. INTRODUCTION

La connaissance précise des niveaux excités a 1qngtémps été li-
mitée par l'élargissement Doppler des raies spectrales, di au mouvement alé-
atoire des atomes dans une lambe ou dans une cellule. Un progrés important
dans 1'étude de ces niveaux a résulté de l'utilisation de la spectroscopie
des radiofréquences couplée a une excitation s€lective des Sous-niveaux
Zeeman (méthode de "double résonance” de Brossel et Bitter ! ). Cette métho-
de permet une mesure directe de la position relative de certains sous—niveaux
de 1'état excité avec une précision qui n'est limitée en théorie que par la
"largeur naturelle. Le développement de cette technique et de techniques voi=-
sines comme les résonances de croisement de niveaux 2 ont permis ainsi de

préciser notre connaissance d'un grand nombre de niveaux excités.

Les techniques expérimentales et les méthodes de mesure ont &té
bouleversées par 1l'avénement des LASER, et plus particuliérement des LASER
accordables. I1 a été d'une part possible de généraliser la méthode de la
double résonance et des croisements de niveaux & beaucoup de niveaux qui
n'avaient pas pu 8tre &tudi&s en utilisant une excitation par une source
classique (lampe spectrale, bombardement €lectronique). Plusieurs méthodes
nouvelles, d'autre part, se sont développées qui utilisent la trés petite
largeur spectrale des LASER fonctionnant en régime monomode : excitation
d'atomes dans un jet atomique 3 , absorption saturée * ,'spectroscopie
d'absorption 3 deux photons sans élargissement Doppler 5 . C'est cette

derniére méthode que nous étudions.. dans ce mémoire.



I1 était bien connu, depuis les travaux théoriques de M. Goeppert-

Mayer 6

, qu'un atome pouvait transiter d'un niveau & un autre de méme pa-
rité en aBsorbant deux photons. Cependant les puissances nécessaires pour
étudier ce phénoméne dans le domaine optique sont telles qu'il a fallu at-
tendre 1'apparition des LASER pour que ces transtions 3 deux photons puis-
sent étre observées. C'est bien plus récemment seulement (1970) que Vasilenko,

7

Chebotayev et Shishaev ont suggéré la possibilité d'&€liminer 1'&largisse-

ment Doppler en .@tudiant 1'absorption d deux photons dans une onde station-—
PP p p

. *
naire .

La premidre mise en &vidence expérimenfale de cet effet d'affi-
nement des raies d'absorption & deux photons dans une onde stationnaire a
été réalisée a la fin de 1973 au cours de ce travail ® . (Nous ne rappelle-
rons pas dans ce mémoire les résultats correspondant. & cetke premiére ex-—
périence, un exposé détaillé pouvant &€tre trouvé dans la th@se de 3e cycle
de F. Biraben %) . A une &poque voisine, deux groupes aux Etats-Unis, 1l'un
d Harvard !9 , 1'autre a Stanford !! réalisérent des expériences analogues.
Ces premiéres expériences stimulérent alors une activité intense dans ce do-
maine ; on pourra trouver les références sur les nombreuses expériences réa-

S

lisées en 1974 et au début de 1975 dans 1'article de revue de Cagnac sur

ce sujet.

Nous présentons dans ce mémoire une partie des résultats obte-
nus pendant cette période dans notre groupe de recherche. Ce mémoire compor-

te cinqg chapitres que nous allons présenter succintement :

I1 convient d'ailleurs de remarquer que cet article &tait passé& complé-
tement inaper¢u lors de sa parution. Nous n'en avons eu connaissance que
bien plus tard, en 1973, lors d'une visite de Letokhov 3 Paris. Entre temps,
Cagnac avait eu la méme idée que le groupe russe,et nous avions commencé &
rassembler le matériel pour mettre cet effet en &vidence en ignorant tout
de cet article. '



® Dans le Chapitre I, nous rappelons briévement les principaux résultats
concernant les transitions 3 deux photons : probabilité de .transitiom, cal-
cul des flux lumineux nécessaires pour observer ce$§ transitions, expérien-

ces réalisées avant que nous ne commencions ce travail.

e Dans le Chapitre II, nous présentons le principe de 1'élimination de:l'effet
Doppler. Nous analysons la forme des raies d'absorption, nous &tudions les
limites de la méthode : effet Stark dynamique, effet Doppler du second or-

dre, et nous discutons ses possibilités comparées aux autres méthodes de

sepctroscopie.

o Dans le Chapitre III, nous développons l'opérateur transition a deux

photons sur une base d'opérateurs tensoriels irréductibles ; nous montrons

que ce développement est particuliérement intéressant pour 1'étude des pro-

blémes suivants : -

. régle de sélection sur les transitions & deux photons

. calcul des intensités des composantes hyperfines d'une transition i deux
photons

. 8tude des constantes d'élargissement et de déplacement d'une raie d'absorp-

“tion & deux photons par collision

.‘Iapport entre les efficacités d'excitation pour divers choix de polarisa-

tions.
® Dans le Chapitre IV, nous présentons les résultats expérimentaux obtenus
sur le sodium. Nous avons étudié les transitions entre le niveau fondamen-
tal 3S et les niveaux 4D et 5S. Dans le cas du niveau 4D,:nous étudions le
spectre d'absorption en fonction du champ magnétique et ﬁbus,mesurons la
constante de structure fine du niveau 4D. Pour le niveau 5S, nous avons me-
suré la constante de structure hyperfine. Par ailleurs nous avons vérifié
sur ces deux exemples la validité des régles de sélection et du calcul des

intensités que nous avions développés au Chapi.tre III.



® Dans le Chapitre V, nous présentons.les résultatsfexpérﬂmentaux obtenus
sur le neon. Nous-avons &tudié les niveaux de la configuration 4d4'. Pour
chacun de ces niveaux, nous.avons mesuré l'écart entre les raies d'absorb—
tion correspondant aux isotopes 20 et 22 du neon. Nous comparons les valeurs
obtenues aux prévisions d'un calcul théorique réalisé& par Bauche. Nous avons
également mesuré la structure hyperfine de trois de ces niveaux dans le

cas de 1'isotope 21. Nous comparons les résultats expérimentaux aux valeurs
théoriques prévues par Liberman, nous montrons que pour deux.de ces niveaux
il y a un écart notable entre la théorie et nos résultats, et nous propo-
sons une interprétation pour cet écart. Nous montrons également que 1l'ana-
lyse des intensités des composantes hyperfines permet de séparer la partie
quadripolaire et la partie isotrope de l'excitation 3 deux photons ; nous
comparons ces deux quantités mesurées expérimentalement & un calcul théorique.
Nous avons également mesuré la structure fine de la configuration 4d', étu-

22

dié 1'écart isotopique 2ONe - 21Ne Ne ainsi que le déplacement et 1'é-

largissement de la raie d'absorption & deux photons avec la pression.

-0 -0 O —



CHAPITRE . I

TRANSITION A DEUX PHOTONS

-

Les principales propriétés d'un atome interagissant avec deux
champs &lectromagnétiques ont &té présentées et formuldes dés 1931 par
M.‘Goeppert—Mayer ! | Sa théorie envisageait notamment les processus d'ab-
sorption 3 deux photons, d'é@mission & deux photons, ainsi que les effets oi
un photon est absorbé et un autre émis (diffusion Raman, diffusion Rayleigh).
Dans la suite, nous ne présenterons que des résultats concernant les phéno-
ménes d'absorption & deux photons, néanmoins nous aurons toujours & l'esprit
que certains problémes que nous étudierons ont déja été résolus pour des
problémes connexes (par exemple pour l'effet Raman). Il suffira alors sou~
vent de procéder 3 des changements mineurs dans le formalisme pour passer
d'un probléme 3 1l'autre.

Dans ce chapitre, aprés avoir rappelé les résultats de M. Goeppert=-
Mayer, nous présentons un calcul des flux lumineux nécessaires pour observer
une absorption & deux photons dans le domaine optique ; enfin nous rappe-
lons briévement les expériences de spectroscopie 3 deux photons réalisées

avant que nous ne commencions ce travail.



I-1. PROBABILITE DE TRANSITION A DEUX PHOTONS

a) Rappel des résultats de M. Goeppert-Mayer

Le hamiltonien du systéme global "atome + rayonnement"

se présente sous la forme de trois termes :
H =X +H + 9 (I-1)
- -0 x

ﬂ; est le hamiltonien de 1'atome libre, ses &tats propres sont les états
|v> d'énergie hu .

W} est le hamiltonien du rayonnement libre : '

+ .
’ = E?A Ry 3x 3ka | (1-2)

a%x et ap, sont les opérateurs de création et d'annihilation d'un photon
de vecteur d'onde k et de polarisation ZA' Dans ce chapitre, nous suppose-

rons qu'un seul mode du champ est rempli, nous omettrons les indices E ép A.
Nous supposerons en outre que ce mode rempli contient N photons, le vecteur

représentant 1'é&tat du rayonnement sera |N>.

¥ N> = Nhw N> (1-3)

Le terme ¢ représente 1'interaction entre le champ de rayonnement et 1'ato-
me. A 1'approximation dipolaire Electrique, ce terme peut se mettre sous la

forme
g =-DF C(I-4) .

> -> . -
D = 2Zq r, est le moment dipolaire de 1'ensemble des €lectrons et E est le
i

champ électrique du rayonnement :

hw

2¢ L3
(o]

1/2

)T e (a-ah) (1-5)

E=1(




Nous supposons l'atome immobile initialement dans 1'état fondamental |g> et
nous calculons en utilisant la méthode des perturﬁations dépendant du temps
la probabilité pg+e pour que l'atome soit excité dans 1'état |e> en absor-

bant deux photons :

N(N - 1) w? T T s '
p = —_— dt d'[' e 1(D(T+T )<e| U (T,T) DU (T)T‘)
g*>e L6 42 p2 ° - Ao
o]
(1-6)

1
D, U (z',0) |g>

Dans cette formule, UO(T,T) est l'opérateur d'é@volution de l'atome libre
entre les instants T et T. A ,
A la limite des temps longs, et en négligeant les termes non ré&sonnants
(on suppose qu'il n'y a pas de niveau r dont 1'énergie soit 3 mi-distance
des énergies des niveaux g et e), on obtient une probabilité d'absorption
par unité de temps I' :
N(N - 1) ? <e|DA‘|r> <r| DA le> |2
r = z ' 27 §(2p - weg) (I-7)

g 6 4e2 h2 T W - w
L® 4g’ b ( rg)

.

Dans cette expression, Wog est égal 3 Wy = W, et §Q2w - weg)lest la distri-
bution de Dirac centrée & 2y = Wog qui assure la conservation de 1l'énergie.
Cette expression montre clairement qu'un atome peut transiter d'un état Q
un autre (de méme parité) en absorbant deux photons, méme si il n'existe

pas d'états intermédiaires résonnants.

b) Transition 3 deux photons et excitation par é&chelon

La comparaison entre transitions d deux photons et excitation
par échelon n'est pas aisée dans ce formalisme. On la comprend plus facile~
ment en calculant la population de 1'@tat excité 3 partir de la matrice den-
sité. Dans ce formalisme, la population de 1'&tat excité pee-apparait a 1'or;

dre le plus bas (quatriéme ordre) en champ électrique E via deux processus



distincts : on peut ‘schématiser ces deux processus de la maniére suivante :

(D pgg > pgr T Per 7 Pre 7 Pee

(2) > p > p > p + P

Dans la résolution par itération de l'@quation pilote de la matrice densité,
chaque fléche représente une interaction avec le champ électrique. Le che-
min (1) se lit de la maniére suivante : 3 partir de la population du niveau
fondamental pgg’ on crée une cohérence pgr (présentant un dénominateur ré-
sonnant pour @ = Org et oscillant avec la pulsation w) puis-une population
stationnaire dans le niveau relais r, pulis une cohérence pre et enfin une
population du niveau excité P’ Dans le chemin (2), on ne crée pas de po-
pulation dans le niveau relais, la transition se fait par excitation de la
cohérence pge (qui oscille & la pulsation 2w) : cette cohérence présente un
dénominateur résonnant pour 2w = Wegr Par comparaison, il n'y a aucun déno-
minateur résonnant 4 2w = weg dans le chemin (1). Le chemin (2) correspond
3 la transition 3 deux photons que nous avons présentée : l'origine de la
résonance se trouve dans l'excitation de la cohérence pge’ en particulier
la largeur de la résonance sera lige aux temps de relaxation de cette cohé-
rence.

Si 11 existe un niveau relais r, 4 mi-distance de g et e, on a simultané-
ment weg = 2w et wr]g = w ; dans -ces conditidns, les deux ﬁhemins (1) et
(2) sont d'importances comparables, et il faut tenir compte des deux termes
dans l'excitation du niveau e. On procéde ainsi quand on &tudie une excita-
‘tion par échelon. En fait, il n'y a pratiquement jamais dans un atome un
état r qui soit 3 mi-distance de g et de e, et l'étude des gxcitations par
échelon nécessite 1'emploi de deux fréquences différentes (w‘ =w., et

g
W, = W __).

2 er
Dans la suite, nous étudierons exclusivement des vraies transitions
3d deux photons, c'est 3 dire sans excitation directe du niveau relais r par

absorption résonnante d'un photon.



I - 2. ETUDE DES FLUX LUMINEUX NECESSAIRES POUR OBSERVER

DES TRANSITIONS A DEUX PHOTONS

Nous supposons, pour faire ce calcul, que l1l'on peut assimiler
l'atome a un systéme & trois niveaux (Fig. I-la), des traﬁsitions dipolai-
res électriques &tant autorisées entre les niveaux g et r d'une part, r
et e d'autre part. On rencontrera assez souvent des situations de ce type
ol un niveau r_ est beaucoup plus prés de la mi-distance entre g et e que
tous les autres, de telle maniére que, dans la somme sur r intervenant
dans la'formule (I-7), seul ce niveau ro interviendra. On peut enfin noter
que la dégénérescence Zeeman n'introduira pas de complications si le ni-
veau fondamental gJ m_n'est couplé qu'au seul niveau rerr par le dipole

8 8
DA , la méme propriété étant vraie entre rerr et eJeme. On pourra par
exemple envisager une polarisation lin&aire, DZ dans ce cas ne couple que

des niveaux de mémes nombres quantiques magnétiques m.

On va transformer la formule (I-7) en supposant d'abord que N
est grand, ce qui permet d'assimiler N 3 N - 1, d'autre part que le niveau

e a une largeur Fe ; 11 vient alors

N w? |<eJm | D |r J m><rJ m]| D |gJm>|?

r = (—)2 eg "z 170", g or, g 'z 1”gsg
&mg 3 2p 2 - 2
L 4elh (w wrog)
Te
(2 - w, )7 + 1
eg 4

Nous appelons n = %% le nombre de photons par unité de volume. A résonance

est égale 3

(20 ='weg)’ la probabilité de transition T
‘ g

n?y? |<eJm | D |rJ m><rJ m| D |gJm>|?

—1,, - e g Z O Xy 8 O X, 8 Z g g ! . (1-8)
gm 23 2 2

g el (w —wrog) . : T

e
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Niveaux d'énergie du sodium



nhw est la densité d'énergie ; si 1l'on suppose que la source lumineuse est

un LASER de puissance P et que la section du faisceau est S, on remarque

C ~ . . . P . 4
que la densité d'énergie est &galement donnée par So § on pourra donc con-
naltre n en utilisant la relation

P ,
nhw = — (1-9)
Sc .

La dipole électrique Dz est &gal 3 qz. Transformons les éléments de matrice

3 définies par :

de z en introduisant les forcesd'oscillateur
.
2 mw ‘[<rJ lI_r‘IIgJ >|2
£ 0= — —E&. L 8 (1-10)
8 3 h 23, + 1 ‘

m étant la masse de 1'électron ; en employant le théoréme de Wigner-Eckart,

il vient

>
|<rJr||r]|ng>|2

]

|<rJ m |z|gd m >|? [<J_1m_ o Jm>|2
reg "8 8 r g g 8

2J + 1
g

h

3

2 — 2 -

|<rerg|z|ngmg>l . - for [<3 1 m, o] ngg%l (I-11)
rg

En utilisant les forcesd'oscillateurs et la relation (I-9), on trouve ue
q

_— *
r est égal a :
gm

g
36m20? f B
r = £La To 2 |« imo|l m>< I Imo|J m>|2
& g m?w _ w (w - w )2T S g8 Io & o & g &
er, r g r. 8 e _
(1-12)
ol o est la constante de structure fine.

Cette formule est identique & la formule (i11) de la référence “ 3 un

facteur 4 prés qui provient du fait que, dans la ré&férence * , nous
supposions deux modes du champ rempli. Le facteur 4 est expllque au Cha-
pitre II, paragraphe 3.
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t

La probabilit& d'exciter un atome initialement non polarisé est &gale & :

r = ——— ZT
& 23 + 1 mg 8fg
B
Soient Eer et Er g les différences d'énergie entre les niveaux e et r,
d'une-part? r etog d'autre part, et soit AEr = h(w - W, g) 1'écart a
)
résonance pour la premiére transition. Fg devient
) 3672g2ht P f f 1
T T e free x
m? S TE _E_ (AE.)%22J +1
_ e’er "r g X g
x 2 ]<J Im ot m><J Imo|lJm >|2 ’
m | e g | r, 8 r, 8 | g8 | ' (1-13)

g

Il peut &tre utile, pour certaines applications numériques, d'avoir la
~ . P o2 -1 .
constante calculée. En exprimant (§)en watt/mm® | Fe en sec et les éner-

gies en électron-volt, on obtient

3,5.10° P, £ f
r, v —— (9 8la_Tof x
g~ 2

25, +1 S T, E (8 )

(o] (o] o]
x Z |<J Im o]J_ m >< J_ 1l o|J m >|2 (I-13bis)
m e & r g r, &8 88
g

Nous allons faire une application numérique dans le cas de la
transition & deux photons 381/2 > 4D5/2 de 1'atome de sodium (cf. Fig. I-
1b); une analyse rapide du diagramme d'énergie de 1'atome de sodium
(Fig. I-2) montre que le niveau 3P3/2 est le seul niveau.proche de la mi-
distance entre 331/2 et ADs/z qui soit couplé 3 chacun de ces niveaux (le
niveau 3P1/2 n'est pas couplé au niveau aDs/z , la différence entre les
moments cinétiques Je - Jr étant égale & 2). On se trouve donc dans un
cas ol le probléme peut raisonnablement &tre formulé comme un systéme 3
trois niveaux.
Les constantes atomiques de ces niveaux, 3 l'exception de la largeur Fe
du niveau excité, sont bien connues. On les trouve par exemple dans les

tables du N.B.S., 586



E = 16973 cm = = 2,103 eV
r g
(0]
E = 17576 cm = = 2,178 eV
ero
-1
AE = hAw = 301 cm = 0,037 eV -
£ = 0,630 :
8T, 4
£ = 0,095
roe

Fe peut étre déduit des mesures de durée de vie du niveau 4D 7 ; on ob-
-1
tient Fe n 2.107 sec .

Par ailleurs, les coefficients deClebsch-Gordan se calculent facilement :

2 <3 moll m><I_ Imo|Im>? = —
mg e g ''r,8 ry g8 ' g8 15

Nous supposons enfin que le LASER fournit une puissance d'environ 60 mWatt

2, ce qui est railsonnable. Dans ces conditions,

sur une section de | mm
nous trouvons, en utilisant la formule (I-13bis) que Fg est de 1l'ordre de

1 sec—lf Cette quantité est relativement importante, cela tient essentiel-
lement au fait que 1'écart i résonance AE est trés petit dans 1l'exemple que
nous avons envisagé. Trés souvent les non lindarités seront plus de mille
fois plus petites parce que l'on ne trouvera pas de niveaux intermédiaires
quasi-résonnants. D'un autre cOté, nous avons supposé que le faisceau -

2 , en fait il est trés facile, avec une

LASER avait une section S = | mm
lentille, de focaliser ce faisceau. Si la section du faisceau au point fo-

cal est S', la probabilité de transition croit dans le facteur (-g-,)2 . En

On montre dans l'appendice I que l'approximation d'un seul niveau relais
est justifiée dans ce cas précis, et que le résultat exact ne différe pas
de plus de 147 de cette valeur calculée.
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fait le gain sur le signal est seulement proport10nne1 a ( \) parce que
le nombre d'atomes irradiés décroit conme (—,) . De toute fagon la puis~
sance que nous avons introduite dans ce calcul est extrE@mement modeste,
les LASER 3 colorants continus fournissent une puissance analogue et sou-
vent supérieure sur un grand domaine de longueurs d'onde. Quant aux LASER
fonctionnant en régime pulsé&, leur puissance se mesure en kilowatt ou en
mégawatt. Il apparait donc clairement que 1'E&tude expérimentale des tran-
sitions 4 deux photons ne présente pas de difficulté avec les LASER exis-

tant actuellement.

I - 3. REMARQUE SUR LE CHOIX DU HAMILTONIEN D'INTERACTION

A 1'approximation dipolaire &lectrique, les deux hamiltoniens
: 2 > . . .
- BE etll %-?X + %ﬁ Kzl (P. impulsion des électrons, X potentiel vecteur)

sont équivalents : on peut passer de l'un 3 l'autre par un changement de

jauge ® . On peut remarquer par ailleurs que, dans le cadre de cette méme

%E A% ne peut pas coupler des niveaux
différents de 1'atome. Le calcul de la probabilité& d'absorption de deux

approximation dipolaire électrique,

photons doit donner le méme résultat que l'on choisisse le hamiltonien

- % 3 K ou le hamiltonien - DE.

En utilisant le hamiltonien-~% P X, on trouve la.formule sui~

vante pour Fg que l'on peut comparer 3 la formule (I-7)

N(N-1) w? W W <e|D, |r> <r| D, |g> |?
r, = g -SEZIE . A 26 (20 = w,,) (I-14)

g 6 2 j2 r 2 -
L bel W 0T,

Les deux expressions,étant obtenues dans les mémes conditions (méme ordre
de perturbation, approximation dipolaire &lectrique), doivent €tre é&gales ;

on en déduit l'identité

Un traitement plus rigoureux de ces effets de focallsatlon est présenté
dans 1'Appendice VI.
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w
er rg

r w? W W

W <e| D, |r> <r| D, |g> <e| D, |r> <r| D, |g>
A A A A (1-15)

rg o . w - wfg

Lafl v ]

Cette identité& peut d'ailleurs €tre montrée directement % .

En fait, ce qu'il faut remarquer c'est que la contribution de
chaque niveau r n'est pas la méme dans 1'une ou l'autre jauge ; il faut
donc &tre prudent lorsqu'on limite la somme 3 un seul niveau. Dans le cas
du paragraphe précédent, on obtient un résultat peu différent si 1'on uti-
lise 1'une ou 1l'autre jauge parce que le niveau relais est quasi-résonnant
(wrg v ). Dans le cas ol un seul niveau relais s'impose et que ce niveau
n'est pas quasi-résonnant, il vaut mieux employer le résultat obtenu dans
la jauge - DE. Nous donnons ci-dessous 1'idée qui est a4 l'origine de ce
choix ; nous exposons dans 1'Appendice I une raison plus convaincante :
nous montrons qu'il est possible, dans certains cas, d'estimer 1'erreur
commise en se limitant au seul niveau r, dans la somme si on utilise la
formule (I-7). Dans les mémes conditions, le résultat obtenu 3 partir du
seul niveau r &ans la formule (I-14) sort de cette marge d'erreur.

Pour comprendre l'origine de ce résultat, supposons que les
niveaux d'énergie soient disposés comme sur la figure I-3 : c'est a dire
avec tous les niveaux relais situés nettement au-dessus de g et e (cette
situation, qui n'est guére favorable du point de vue expérimental, se ren-
contre dans de nombreux atomes). On constate alors, en comparant un 3 un
chacun des termes des séries (I-7) et (I-14), qué les termes de la série
(I-14) sont plus grands que ceux de la série (I-7) par le facteur 9§£$£& .
(En particulier, si on se limite & un seul niveau relais L les résultats
obtenus & partir de 1l'une ou l'autre des formules sont dans le rapport
E£§£8$533]2 qui peut 8tre trés important). La somme des deux séries (I-7)
et (I-14) devant &tre identique, il s'ensuit que les effets de compensation
entre les divers termes de la série sont trés importants dans la série
(I-14). Par ailleurs, il apparait manifestement que la convergence de cette

série (I-14) est bien plus lente que l'autre. Ce sont ces raisons qui nous
P q q
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incitent 3 penser que 1l'approximation d'un seul niveau relais doit a priori

donner de meilleurs résultats dans la formule obtenue & partir du hamilto-

nien - DE. Ces résultats sont précisés dans 1l'Appendice I.

I - 4. REMARQUE SUR LA DESCRIPTION DU FAISCEAU LUMINEUX

En supposant qu'il n'y a qu'un seul mode du champ rempli, on
ignore volontairement certains phénoménes ; en effet, la probabilité d'ab-
sorption & deux photons différe sensiblement suivant que le LASER oscille
sur un seul mode, sur plusieurs modes ayant des phases aléatoires, ou sur
plusieurs modes bloqués en phase 10 Nous ne nous intéresserons pas a ces
problémes.; 1'intérét essentiel des expériences que nous présentons dans
les chapitres suivants étant la spectroscopie de haute résolution, il est

préférable d'utiliser un LASER monomode.

On peut également se demander si la description du champ élec-
tromagnétique par un vecteur |N> est légitime. Si le champ est décrit par

un vecteur |u>

| n>

jlu> = = C
L n

il faut, dans la formule (I-7) donnant la probabilité d'absorption par
unité de temps Fg’ remplacer N(N-1) par g |cn|2 n(n-1) qui est égal a
nZ - n (valeur moyenne de n? - n). Si 1'on suppose que la distribution

de photons est pointue, c'est 3 dire si %?— est petit devant 1 (An varian-
ce du nombre de photons), on pourra remplacer n? par oo . Ce sera le cas
en prétique pour un LASER au-dessus du seuil, An &tant de 1l'ordre de

/i '1. En outre, l'introduction de cohérences dans 1'état du champ ne mo-

difie pas la probabilité moyenne d'absorption par unité de temps.
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I-5. ETUDE EXPERIMENTALE DES TRANSITIONS A DEUX PHOTONS

Les premiéres mises en évidence expérimentales des processus
multiphotoniques ont &té réalisées non pas dans le domaine optique, mais
dans le domaine des radiofréquences !2 . Il a fallu attendre le développe-
ment des sources LASER pour que les premiéres expériences de transition
mul tiphotoniques dans le domaine optique soient réalisées. Les premiers
LASER n'étant accordables que sur des intervalles de longueur d'onde trés
étroits, les premiéres expériences ont porté sur des transitions & plusieurs
quanta aboutissant 3 un continuum d'états : transition entre bandes d'unl
solide ou d'une grosse molécule 3 , ionisation d'un atome !* . La premié-
re expérience de transition i deux photons entre deux états 1iés d'un ato-
me a €té une transition entre le niveau fondamental et le niveau 9D du ce-
sium réalisée en 1962 par Abella !° | 1'accord en longueur d'onde de son
LASER & rubis se faisant en modifiant la température du barreau. En fait,
c'est le développement des LASER & colorants qui a entrainé la multiplica-
tion des expériences dans ce domaine : plusieurs expériences ont ainsi &té

16 17 | mais toutes ces ex-

réalisées sur le rubidium et sur le potassium
périences ont é&té faites avec des LASER dont la largeur spectrale est assez
large (la largeur en fréquencelétant au.-moins égale 3 la largeur Doppler)

et avec une seule onde progressive. Dans le chapitre suivant, nous montrons
que l'utilisation d'un LASER monomode et de deux ondes pfogressives se pro-
pageant en sens opposés permet d'utiliser ces processus d'absorption i deux

photons pour faire des &tudes de spectroscopie de haute résolution.

- —~0 ~0 —
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CHAPITRE I1I

PRINCIPE DE LA SPECTROSCOPIE D'ABSORPTION

A DEUX PHOTONS SANS ELARGISSEMENT DOPPLER

La possibilité d'utiliser 1'absorption & deux photons dans le
domaine optique comme méthode de spectroscopie de haute résolution permet-
tant de s'affranchir de 1'effet Doppler n'a &té suggérée que trés récem-
ment. En 1970 L.S. Vasilenko, V.P. Chebotaev et A.V. Shishaev ! , et indé-

pendamment en 1971 B. Cagnac ?

ont suggéré que 1'absorption & deux photons
dans une onde stationnaire permettait d'é&liminer l'élargisgement Doppler.
Dans ce chapitre nous présentons le principe de la méthode, 1l'E@tude de la
forme de raie d'absorption, nous discutons les possibilité&s et les limita-
tions de la méthode, nous la comparons enfin aux autres expériences de spec-

troscopie sans effet Doppler et notamment & l'absorption saturée,

IT1 - 1. PRINCIPE DE LA METHODE

Considérons un atome interagissant avec une onde stationnaire
de fréquence v =-§% . Dans le référentiel du laboratoire, l'atome a une
vitesse V, la composante de la vitesse le long de la direction de propaga-
tion de l'onde stationnaire est appelée Vx (cf. Fig. II-1). Dans son repére

propre, l'atome est immobile, mais, & cause de l'effet Doppler, il interagit



v (1 - =)

22 ..

référentiel du laboratoire

X
v (1 +-Eo

référentiel de l'atome

FIGURE II - 1
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avec deux ondes progressives de fféquences v(l - %?9 et v(1+ %%9 se propa-
geant en sens contraire ; s'il absorbe un photon de chacune d'entre elles,

la condition de résonance pour 1'absorption 3 deux photons s'écri; dans le

référentiel propre sous la forme : '

- Wx Vx ‘ -
hw(1 = + hw(l + = (11I-1)

hwg - hwg

soit hw, - hwg = 2hw . (11-2)
Il est remarquable de constater que cette condition est la méme pour tous
les atomes, indépendamment de leur vitesse : cela veut dire d'une part que
tous les atomes participent d la résonance et que d'autre part la largeur

de l'effet peut en théorie €tre la largeur naturelle.

I1 faut noter dés maintenant que cet effet est complétement
différent de 1'absorption saturée %'* , tant dans ses possibilit@s que dans
son principe, méme si la géométrie de l'expérience est peu différente :

* La spectroscopie d'absorption saturée permet d'atteindre uniquement les
niveaux de résonance (parité opposée 3 celle du fondamental) tandis que,
par les transitions & deux photons, on explore des niveauxX de méme parité
que le fondamental. '

* Le principe de la spectroscopie d'absorption saturée repose sur l'éfude
des atomes pour lesquels 1l'effet Doppler dans les deux ondes se propageant
en sens contraire est le méme : c'est 3 dire les atomes dont la projection
de la vitesse sur la direction de propagation des deux ondes est nulle,
tandis que la spectroscopie d'absorption & deux photons repose sur la com-
pensation entre les effets Doppler de 1'atome dans chacune des ondes. j-cat
effet de compensation existe pour tous les atomes, et ceci quelle que soit
leur vitesse. '

Nous reviendrons 3 la fin du chapitre sur la comparaison entre les deux

méthodes.

On peut Egalement noter que, si la polarisation de 1'onde aller
est identique 3 la polarisation de 1l'onde retour, les régles de sélection

sont les mémes pour 1l'absorption de deux photons se propageant en sens in-
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Intensité

A

M ® largeur naturelle

largeur Doppler
- écart a

résonance

FIGURE II - 2

FORME DE LA RAIE D'ABSORPTION A DEUX PHOTONS
DANS UNE ONDE STATIONNAIRE -
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verse ou de deux photons se propageant dans le méme sens : les deux processus
sont dont simultanément autorisés. Mais, pour 1'absorption de deux photons

d'une méme onde progressive, la condition de résonance s'écrit :

hug- huy, = Zho(l - X) | (11-3)
ou  hug- hwy, = Zhw(l + 1) (11-4)

La condition de résonance dépend de la vitesse Vy. Dans ce cas, la courbe
représentant 1'absorption en fonctibn de la fréquence (Fig. II-2) est la
superposition d'une courbe large de faible amplitude due & 1l'absorption de
deux photons d'une méme onde progressive (largeur Doppler) et d'une courbe
étroite de grande amplitude ayant la largeur naturelle due 3 1l'absorption
de deux photons se propageant en sens opposé. Le rapport entre les surfaces

de ces deux courbes sera calculé au paragraphe II - 3.

I1 - 2. EXTENSION DE LA METHODE A PLUS DE DEUX PHOTONS

Nous avons &crit la condition de résonance pour l'absorption de
deux photons se propageant en sens opposé dans le référentiel de 1'atome.
En fait, cette condition se dérive aussi facilement dans le référentiel du
laboratoire. Pour cela nous écrivons la conservation de 1l'impulsion et de
1'énergie dans la collision atome = photons (dans ce calcul, l'atome est
traité classiqgement, les effets relativistes seront abordés au paragraphe
I1I - 5).

L'impulsion de 1'atome avant la collision est ﬁv, l'impulsion
des deux photons se propageant en sens contraire est rigoureusement nulle.
Donc, au cours de la collision, l'impulsion de l'atome ne varie pas et
1'énergie des photons est entiérement utilisée 3 modifier 1'énergie interne
de 1'atome. La condition de ré&sonance est donc indépendante de la vitesse

de 1'atome.
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FIGURE II - 3

ELIMINATION DE L'EFFET DOPPLER DANS UNE TRANSITION A TROIS PHOTONS :
Cette élimination est possible si les impulsions des photons respectent
les inégalités du triangle (dans la figure ci~-dessus, on suppose que 1lés
faisceaux 1 et 2 ont mémes fréquences ; on obtient tous les chemins possi
bles pour la transition a trois photons en échangeant liet 2).

hk,
4
- aRar 0 =P o o an SN e / -+
/' ck3/°hck2 Rk, Rk ik,
hck]' X Wi

~
1}

i

] .
i

¥

i

]

]

)

¥

FIGURE II - 4

ELIMINATION DE L'EFFET DOPPLER DANS UNE TRANSITION A TROIS PHOTONS,
DEUX PHOTONS ETANT ABSORBES ET UN TROISIEME EMIS
(bans la figure ci-dessus, on suppose que les faisceaux 1 et 2 ont

mémes fréquences ; tous les chemins possibles de la transition i
trois photons n'ont pas &té représentés).
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Présenté de cette méniére, il est trés facile de généraliser la
méthode aux transitions & n photons (n > 2). Considérons plusieurs ondes
progressives caractérisées par leurs vecteurs d'onde ﬁi interagissant avec
un atome. Nous supposons que la disposition géométrique des faisceaux lu-
mineux .(Fig. II-3) rend nulle 1'impulsion globale d'un ensemble de photons

. absorbés simultanément par le méme atome :

P 4

hk; = 0 (11-5)

Dans ces conditions, tout comme dans le cas des transitions a deux photons,
1'impulsion de 1l'atome ne varie pas, son énergie cinétique non plus, et
1'énergie des photons est enti@rement utilisée 3 modifier 1'énergie interne

de 1'atome :

- = = . -
huw, hwg = i hek; (I1-6)
Tous les atomes effectueront la transition 3 n quanta pour les mémes valeurs

des fréquences V-

On peut encore remarquer qu'il n'est pas absolument nécessaire
que tous les photons soient absorb&s. Prenons par exemple le cas d'une
transition 3 trois photons, on peut trés bien utiliser un processus oi deux
photons Kl et Kz sont absorbés et un troisiéme §3 est émis (Fig. II-4).

L'impulsion globale des photons est nulle si :
hk, + hk, - hk, = 0 (I1-7)
Dans ces conditions, la condition de résonance s'écrit :

hw - hu% = hck] + hck - hck (11-8)

2 3
On voit donc que la spectroscopie d'absorption a deux photons sans &lar-
‘gissement Doppler se gén&ralise trés facilement aux processus a plus de

deux photons (la condition (II-5) montre qu'il faut au moins deux photons



pour rendre nulle 1'impulsion globale des photons, et, dans ces conditions,

il faut que les photons aient méme fréquence et se propagent en sens opposé ;

il est clair que, pour les processus 3 trois photons et plus, les conditions

sont beaucoup moins sévéres).

IT - 3. ETUDE DE LA FORME DE RAIE D'ABSORPTION A DEUX PHOTONS

DANS UNE ONDE STATIONNAIRE

. Nous présentons en Appendice II un calcul des résonances d deux
photons basé& sur la théorie de 1'atome "habillé&" 5 . L'avantage de cette
méthode sur celle utilisant les perturbations dépendantes du temps que nous
avons décrite au Chapitre I est que d'une part elle permet d'accéder plus
facilement aux approximations nécessaires, d'autre part elle rend compte
globalement de tous les pfocessus intrinséquement 1iés aux phénoménes d'ab-
sorption et d'émission de photons5bcomme par exémple 1'effet Stark dynamique

® qu'il est important de bien connaftre si 1'on veut &tre

ou light-shift
siir des possibilités métrologiques des transitions 3 deux photons. (Ce pro-
bléme du déplacement des niveaux dd 3 1l'interaction avec le faisceau lumi-
neux sera discut@ au paragraphe 1I-4). Dans cette partie, nous utilisons

les principaux résultats démontr&s en précisant les hypothéses nécessaires.

Les calculs sont effectuds dans le ré&férentiel de 1l'atome :
dans son repére propre, l'atome interagit avec deux ondes progressives de
pulsations w, =w- kVX et w, = w + ka et de polarisations Z} et 22' Les
hamiltoniens d'interaction 01 et 62 entre 1'atome et chacune des ondes sont

de la forme :

e - g hwy o1/ > ¥ . _
Gj = 1(%;%3’) D . Ej (aj aj) ] = ],2 . (II 9)

L'état du systéme est repéré dans la base |u, N], Ny>, u étant 1'état de
1'atome, Nl et N2 le nombre de photons dans les modes (1) et (2) du champ

électromagnétique envisagé plus haut.
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Les résultats présentés ci~dessous sont valables dans les con~—

ditions suivantes :

1) Les tramsitions 3 un photon sont impossibles : les différences d'énergie
hAmr = h(w - wrg) sont trés grandes devant les largeurs naturelles hFr des

niveaux et le déplacement Doppler hkvg :

Aw > T
T r
(I1-10)

Ao >> KV
Y X

2) L'amplitude des champs &lectriques des ondes (1) et (2) est suffisamment
petite pour qu'il n'y ait pas saturation de la transition & deux photons :

c'est 3 dire pour que la probabilité d'absorption de deux photons par unité
de temps 3 partir du niveau fondamental soit petite devant la largeur natu-

relle du niveau excité :

r << T A (II—ll)

3) La composante de la vitesse Vx de 1'atome le long de la direction de
propagation des faisceaux est assez grande pour que les &tats du systéme

ne soient pas couplés par des effets Raman stimulés oi 1l'atome absorberait
un photon de l'onde (1) et émettrait un photon de l'onde (2). Une condition
suffisante pour que ces processus soient ndgligeables est que. :

W2 T | | ar-12)

>
Ao Te
En pratique, dans tous les cas inté@ressants, la largeur Doppler est trés

grande devant la largeur naturelle, et 1'on ne fait pas une grande erreur
en oubliant la contribution des atomes de faible vitesse dans le calcul de

la forme de raie.

4) La vitesse des atomes est assez petite pour que l'on puisse négliger les
2

termes quadratiques de 1'effet Doppler relativiste en =z
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5) Le résultat donné ci-dessous suppose que le champ électromagnétique ne
couple qu'un seul sous-niveau Zeeman de 1'état fondamental.d un seul sous-
niveau Zeeman de l'état excité ; en fait, le résultat s'étend trés simple-
ment au cas ol un sous-niveau Zeeman du niveau fondamental est couplé a
plusieurs sous-niveaux Zeeman de l'état excité en sommant la formule sui-

vante donnant Fg sur tous ces sous-niveaux Zeeman.

Dans ces conditions, la probabilité de transition par unité de

temps du niveau g vers le niveau e est égale 3a :

2 > > > > > > > > 2
n on ow <e| De |r> <r| De |go + <e| De |r> <r| De |g>
r = 1.2 ) 1 2 2 A 1
g 4 €2 h? r Aw
o T
Pe
* IZ
4 Sw? + —f‘
(I1-13)
n? w? <e| DE |r> <x| DE |g> |? T,
$ —— > X - T.2
4 €2 h? | r Aw 4(8w - kV_)? + =&
o T . X 4
n2 w? . <e| B gz|r> <r| B gzlg> z r
. e
4+ — > X T2
4 e2h? |r Aw 4(8w + kV )% + =&
o T X 4

Dans cette formule, n, et n, représentent le nombre de photons par unité de
-— w M - - - - .l

volume et 6w = w - 593—5——31 représente l'écart a résonance. Dans les

facteurs multiplicatifs, on a naturellement assimilé W, et'w2 a w.

‘On peut remarquer que, compte tenu de la condition (II-12), cha-~
cun des trois termes de cette formule n'est important que pour des valeurs

de dw qui annulent pratiquement les deux autres termes.
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Pour obtenir la forme de la raie d'absorptionA (dw), il faut

moyenner la formule (II-13) surtla distribution de vitesse f(Vx) des atomes
’ +co ) :
AGGw) = J_mdvx (V) TV | (11-14)

. Nous supposons avoir une distribution de Boltzmann :

1 2.2 i
— ¢ Vxlu dv_ (1I-15)
uw/n

avec u? = ggz (K est la constante de Boltzmann et M la masse de 1'atome).

Le premier terme de la formule (II-13) correspondant & 1'abgserption de deux

f(Vx) =

photons se propageant en sens opposés ne dépend évidemment pas de la vi-
tesse ; en ce qui concerne les deux termes suivants, il faut calculer :
+ oo T

G(Sw) = J av_ f(VX) = T2 (II-16)
~ 4(Sw - ka)2 + = £

En pratique, la largeur naturelle Fe sera souvent trés petite devant la
largeur Doppler, et l'on pourra assimiler la lorentzienne & une distribu-

tion de Dirac :

r
e

T
- 2
4 (6(.0 kVX) + —4'&

En effectuant 1'intégration, il vient :

z o~ T8 (dw - kv) g (1I-17)

(Sw)?
G(Sw) = lﬁi exp - — (II-18)
ku (ku) 2
d'oli 1'on déduit la forme de la raie d'absorption :
- <e| DE |r> <xr| BE |g> + <e| DE [r> <r| D E |g>
A((S(.U) = 1'1 - ) 1 s 2 2 l %
48w? + 7? r Ao,
h et
nn w :
x 2 (1I-19)
4 €2 n?
o
v (Sw)? <e| DE |r><x| DE |g> |2 2
+ — exp - [' bX 1 1 n +
ku (ku)? r Awr
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> > > > )
<e| D g fr> <rf D.e,|eg>

2., w?
n| ——— (11-19)

r Aw 4e? n?
T o

La forme de la raie d'absorption apparait donc comme &tant la

superposition d'une gaussienne de largeur Doppler Gub = 2ku vlog 2 et

d'une lorentzienne de largeur GwN = %f—. La largeur de la lorentzienne

est la moitié d'une largeur naturelle parce que nous avons calculé 1'ab-
sorption en fonction de Sw = w - 92—%49% , c'est é.dire ramenée d un
photon excitateur. Tout au long de la partie expérimentale de ce mémoire
nous retrouverons de tels facteurs 1/2 : cela tient au fait que 1l'on porte
en abcisse des courbes d'absorﬁtion la fréquence du LASER et non 1l'énergie.
des niveaux. Il est bien &vident que c'est 13 un probléme de pure défini-
tion et que, par exemple, on ne gagne pas un facteur 2 sur la largeur de

la résonance parce que l'on fait une transition & deux photons.

Etudions maintenant ce que 1l'on peut dire de plus quand les

ondes 1 et 2 ont mémes polarisations (E1 =g, = g) et méme intensitd (n1
n, = n). La raie d'absorption A (Sw) devient ! :
n? o? <e| B &|r> <r| D €lg> |2 r
A (8w) = — b ——E7
4e’ n* brx Awr: b8w® + &
(11-20)
/T (Sw)?
+ 2 — exp -
ku (ku)? - .

I1 apparait donc dans ce cas que la surface de la lorentzienne est double
de la surfacede la gaussienne. On aurait pu se rendre compte de cela di-
rectement sur la formule (I1-13) si 1'on fait €, =€, et ni =mn, ; on cons-—
tate alors que la probabilité d'absorber deux photons se propageant en

sens opposés est quatre fois pius grande que la probabilité& d'absorber

deux photons d'une méme onde pfogressive. Comme il y a deux ondes progres-
sives, on retrouve le facteur 2 pour le rapport des surfaces. On peut

donner une interprétation physique simple du facteur 4 existant entre la

probabilité d'absorber deux photons se propageant en sens inverse et la
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probabilité d'absorber deux photons d'une méme onde progressive ’ : dans

ce dernier cas, les photons sont indiscernables alors que les photons des

ondes opposées sont discernables (leur énergie étant différente dans le

repéré de 1'atome). Lorsqu'on &tudie 1'amplitude de probabilité pour qu'un

atome absorbe deux photons se propageant en sens opposés, il faut sommer

les amplitudes correspondant aux processus "photon 1 absorbé& puis photon 2"
t "photon 2 absorbé puis photon 1". Chacune de ces amplitudes est égale

3 1'amplitude d'absorber deux photons d'une méme onde progressive. Lorsqu'on

passe aux probabilités, on retrouve le facteur 4.

Montrons enfin qu'il est parfois possible d'éliminer le fond

gaussien ’

. Pour cela, supposons que 1l'on rajoute un champ magnétique afin
de lever la dégénérescence Zeeman. On &tudie la transition a deux photons
entre deux niveaux deméme nombre quantique magnétique (Mg M ) et pour cela
on prend des faisceaux aller et retour de polarisations respectlves 0 et

o . Il est évident que cette transition n'est possible que si 1'atome
absorbe deux photons de polarisations opposées et donc se propageant en

sens contraire ; dans la formule (II-19), le coefficient de la gaussienne
est alors &gal a4 zéro : la raie d'absorption se ré&duit a une lorentzienne.
Nous montrerons au Chapitre III qu'en 1'absence d'un champ magnétique on
peut également, dans certains cas que nous préciserons, éliminer le fond

gaussien.

I1 - 4. L'EFFET STARK DYNAMIQUE OU LIGHT SHIFT

Les transitions d deux photons sans élargissement Doppler per-
mettent d'obtenir des raies extr@mement fines dont la largeur n'est en
principe limitée que par la largeur naturelle. D'aprés la formule (II-19),

e
permettrait demesurer exactement une fréquence atomique. En fait, comme on

cette raie est centrée a8 Sw = 0 soit 3 2w = w_ - Wy s c'est & dire qu'elle

le montre en Appendice II, ce résultat provient d'une approximation : 3

savoir que la résonance n'est pas déplacée par 1l'effet Stark dynamique 6
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Nous étudions dans ce paragraphe les conditions dans lesquelles cette appro-

ximation est justifiée.
En toute rigueur, la résonance est centrée a :
v = w o+ w - w - w (11-21)

ol w; et wé sont les "déplacements" des niveaux e et g diis & 1'interaction

avec le faisceau lumineux. Ces '""déplacements" ont &té observés par de nom-

breux auteurs °°°% Les expressions littérales de wé et wé sont les sui-
vantes : -
> > > > - > >, > >, -
n,w <g| D €,|r> <r| D g,|g>] n,w[ <g| De,|lr> <] D g,|g>
w' = + (11-22)
& 2 brx Aw 2¢ hir Dw
o r ) - r

+

‘ > > > > - > > > >
oo [ . <e| D €,]q> <Q|’D*€1|e>] n,w [.Z<el D €,|q> <q| D €z|e>I
w:
q w - w 2¢ htq w . - Ww -
eq o eq

(=4

> > > >
nw <e| D e1|p> <p| De,|e> naw <e|
z + z
p P

-> > >
€2]p> <p| Dieyle>]
: (11-23)
2¢ h
o

N + Ww + W

2e h
ep o

w
ep

Commentons la formule donnant(néd'abord : les deux premiers
termes correspondent aux diagrammes 1 et 2 de la Figure [I-5 ; ils cor-
respondent 3 des processus "émission puis absorption virtuelle d'un photon".
Les deux suivants correspondent aux diagrammes 3 et 4 de la Figure TII-5 ;
ils correspondent au contraire 3 des processus "absorption puis émission
virtuelle d'un photon'". Le dénominateur wep + W peut &tre petit, wep pou—
vant 8tre négatif. Pour l'atome dans 1'état fondamental, nous n'avons con-
servé que ces derniers processus (Fig. II-5; diag. 5 et 6) ; en effet,

les processus ol un photon est émis puis réabsorbé sont fortement antiré-
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sonnants. Dans la plupart des cas ou la probabilité d'excitation & deux
photons est importante, il y a un niveau r proche de la mi-distance entre
' w, et wg qui contribue essentiellement & la non-linéarité. Ce méme niveau
aura encore une grande importance dans le calcul des déplacements parce
qu'il correspond 3 un petit dénominateur d'énergie. On'pourra ne retenir
que ce niveau dans le calcul des déplacements si les hypothéses suivantes
sont satisfaites :

"+ 11 y a un seul niveau relais r, qui contribue fortement 3 la transition

d deux photons (cas du paragraphe I - 2).

* L'absorption a partir du niveau excitéd n'est pas quasi-résonnante. Dans
le cas oii"l'absorption & partir du niveau excité conduit 3 un niveau du con-
tinuum éloigné du seuil d'ionisation, il est possible de montrer qu'avec
les puissances des faisceaux lumineux que nous utilisons le "déplacement"
sera trés faible ® ., Il est de toute fagon possible dans ce cas de calculer
ce "déplacement" si cela est néc¢essité par une mesure de précision:
 L'émission 3 partir du niveau excité n'est pas quasi-résonnanté avec un
niveau d'énergie inférieure autre que r, qui ne serait pas couplé au fon-
damental (dans le cas ol le fondamental est un niveau ns, 1'état excité n'd,
cela pourrait &@tre un niveau n'f). '

Nous faisons en outre 1l'hypothé&se que les falsceaux aller et retour sont

. identiques (méme nombre de photons, m@me polarisation). Si toutes ces con-

ditions sont vérifiées, les expressions donnant le déplacement deviennent :

> > > >
: m <g| D€ |r3 <ro| De |g
w!' : ©(I1-24)
& e h Aw
) r,
> > ) > >
nw  <e| D€ [r3 <r | De |e>
o'~ o (I1-25)
¢ € h Aw -w
o er,
Remarquons qu'a résonance (W = w_ + 2w), w - w est égal i Aw_ .
' e g er, r,
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Si on compare ces déplacements 3 la probabilité de transition a résonance

Pé (formule (II-13) avec Sw = 0)

— 4n?y? <e| i) Z|ro> <r0| B Z|g> 21 :
Fg = —_— (1I1-26)
2y 2
€, h Awro Fe
On trouve :
]

' v - B 11-27

w, X wg. : Pe x Fg | ( )

Or tous nos calculs ne sont valables que si 1'on est loin de la saturationm
(Chapitre II § 3, hypothése 2) : ' << T

g e
On en déduit :

v o 2 : ' -
Wy X wg << Fe | . (I1-28)
Si les forces d'oscillateurs sont du méme ordre de grandeur sur les deux

g

'
e

trés petit devant la largeur naturelle du niveau excité (cf. II-28) et se-

ra donc indécelable 7 .

transitions g - r et r,re, alors les déplacements wé et w' seront

aussi du méme ordre de grandeur. Alors chacun des déplacements ' et wé sera

On voit que cette propriété repose sur de nombreuses hypothéses : il sera
donc possible, si on le cherche, de -la mettre en défaut, notamment en utili-

. - . . *
sant des faisceaux aller et retour trés différents !°

; néanmoins, dans la
plupart des cas que nous envisageons expérimentalement, les hypothé&ses que

nous avons faites sont assez bien vérifiées.

La note 9 de cette référence est inexacte : elle &tend au cas ot les fais-
ceaux aller et retour sont trés différents (fréquence, nombre de photons)
les conclusions que nous avions é&tablies pour le cas ol les faisceaux
aller et retour sont semblables 7,
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IT - 5. TERME RESIDUEL DE L'EFFET DOPPLER

‘Nous reprenons dans ce paragraphe l'étude cinématique de la
transition 3 deux photons,mais nous allons y inclure les termes d'ordre

supérieur de la mécanique relativiste pour &valuer leur influence.

On peut raisonner simplement en remplagant dans la condition de

résonance (II-1) les fréquences déplacées par effet Doppler par leur va-

+
leur relativiste huw (1 _V¥Z/c)
»/]"Ez-

On obtient alors

h -h = I1-29
We "MWy T TR | (11-29)

cz

En fait ce résultat n'est pas parfaitement exact parce quéAen cinématique

relativiste 1'impulsion des photons n'est plus exactement compensée dans le
référentiel en mouvement. Mais, comme nous le montromns ci4dessous, 1'influ-
ence de cet effet résiduel de non compensation des impulsions est négligea-
ble dans le domaine optique, et la formule (II~29) donne avec une excellente

précision 1'influence de l'effet Doppler relativiste.

Pour traiter ce probléme, nous écrivons la conservation du
quadrivecteur impulsion - &nergie. Dans le référentiel du laboratoire, le:

quadrivecteur de l'ensemble des deux photons est :

=0

E = Ao
5
Soit Z la direction de la vitesse V de l'atome, on obtient le quadrivecteur

de l'ensemble des deux photons dans le référentiel de l'atome par une trans-

formation de Lorentz :
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P' =0

X

B' =0
v 2hw

'——-—

PZ' 2 ]_AZ
C E-i-
2hp

E' =
b-=

L'impulsion des photons n'est plus exactement nulle dans le référentiel de
l'atome.fEcrivons la conservation du quadrivecteur impulsion - énergie du

systéme global "atome + photons". .

La conservation de 1'impulsion entralne que l'atome dans le référentiel ou
il était initialement au repos acquiert une vitesse (Vv "V %%—. §v est oppo-
sé 3 V. Ceci correspond 3 un ralentissement de l'atome dans le référentiel
du laboratoire. On peut interpréter cela simplement en notant que l'atome

qui a absorbé deux photons a une masse plus grande : sa vitesse doit donc

étre plus faible afin de conserver 1'impulsion.

Ecrivons maintenant la conservation de 1'énergie :

- v o1 2
hw, hw_ ~ E > M(8v)?

2hy V2 hgy ]
hw - hw v ] =
& E— /1 -2 c¢? Mc?
c? -

Aux fréquences optiques le deuxiéme terme du crochet est totalement négli-
geable (%%2§ lOfg). On peut considérer ce terme comme étant un résidu de
1'effet de recul. Cet effet est nul en premiére approximation parce que
1'impulsion globale regue par 1'atome au cours de l'absorption des deux
photoné différe peu de zéro.

On peut conclure que, dans le domaine de fréquences que nous envisageons,

la condition de résonance coincide avec la formule (II-29).
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Vé VZ
- —- n, - - 1
2w Vv w /1 - 2 w (1 ) 2) ' i (II‘ 29 blS)

Le terme correctif en %éé vaut environ'%‘§§2 . A température ambiante, pour
les éléments légers (MVW 20), ce rapport vaut 3 peu prés 10."'12 , 11 est

donc parfaitement justifié de négliger dans 1'immense majdrité des cas cet
effet Doppler du second ordre. Nous verrons cependant dans la discussion

qui suivra que, dans certains cas, cet effet peut €tre sensible. Notons que

cet effet conduit & une forme de raie décentrée et asymétrique.

IT - 6. POSSIBILITES ET LIMITATIONS DE LA METHODE

Nous présentons un certain nombre de sujets qué 1'on peut abor-
der en utilisant la spectroscopie d'absorption & &eux phofons sans élargis-
sement Doppler. Pour chacun de ces sujets, nous la comparons aux autres mé-
thodes spectroscopiques et nous essayons de dégager les avantages et les

inconvénients qu'elle présente.
q P

Remarquons tout d'abord que,par absorption de deux photons,on
excite des niveaux de méme parité que le niveau fondamental. Ces niveaux
sont d priori beaucoup moins bien connus que les niveaux de résonance qui
peuvent &tre atteints par excitation optique directe & 1'aide d'une lampe.
Jusqu'd la mise au point trés récente des LASER & colorants, ces niveaux
n'ont pu @tre étudiés que par des décharges, par bombardement &lectroni-

que !! ou encore,dans de trés rares cas, par excitation par &échelon 2 .

a) Spectroscopie des niveaux excités

C'est l'application la plus évidente de la spectroscopie
d'absorption & deux photons : comme la largeur des raies n'est limitée que
par la largeur ncturelle des niveaux, on a une méthode de choix pour me-

. v *
surer des structiuces plus petites que la largeur Doppler . Nous montrons

* N . 3 - - -
On peut égalem:nt mesurer la position absolue des niveaux d'énergie; 1'in-

térét de telle; mesures est présenté dans la partie d) de ce paragraphe.
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dans la partie expé&rimentale de ce travail que nous avons mesuré ainsi des
structures fines et hyperfines. En fait, dans ce domaine, la spectroscoéie
d'absorption i deux photons est en concurrence avec de nombreuses autres mé-
thodes :

Les méthodes classiques : bombardement électronique !'! et ionique }? , Etu-
‘de des cascades '* '

Les méthodes classiques rajeunies éar 1'emploi de LASER : excitation par

échelon couplée soit 3 des:méthodes de croisement de niveau ' , soit & des

16 soit enfin 3 1'utilisation d'un jet atomique.!7?,

battements quantiques
Les méthodes de la spectroscopie hertzienne (croisements de niveaux ...)
permettent de mesurer des structures avec une précision qui est limitée uni-
quement par la largeur naturelle. Les résultats obtenus jusqu'a maintenant
par ces méthodes sont plus précis que les ré&sultats obtenus par spectrosco-—
pie d'absorption i deux photons : cela tient au fait que les raies des tran-
sitions & deux photons sont &largies & cause du temps de passage de 1l'atome
dans le faisceau, et surtout 3 cause du jitter du LASER. On obtient souvent
des raies cinq fois plus larges que la largeur naturelle. Par ailleurs, les
méthodes de mesure précise de fréquences optiques sont moins bien développées
que les méthodes de mesure de fréquences hertziennes ou de champ magnétique.
Cependant 1'amélioration constante des LASER 3 colorants et des mesures de
fréquences optiques fait que la spectroscdpie d'absorption 3 deux photons
doit devenir trés rapidement concurrentielle dans ce domaine. En outre,
1'interprétation d'un spectre d'absorption & deux photons est extr@mement
simple ; on obtient immédiatement 1'écart entre les divers sous-niveaux

ainsi que le signe de cet &cart. En outre, l'application d'un champ magnéti-
que 18 yisualise directement 1'effet Zeeman et permet de mesurer les fac-
teurs de Landé. L'application d'un champ électrique 1% permet de mesurer
non seulement la levée de d&générescence entre les sous-niveaux Zeeman,

comme dans le cas de la spectroscopie hertzienne, mais &galement le déplace-

ment Stark global des niveaux d'énergie.

b) Etude des collisions

La: raie d'abosrption 3@ deux photons n'@tant limitée en

théorie que par la largeur naturelle, l'influence de la moindre perturba-
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tion extérieure sera extrémement sensible. Par exemple, 1'influence des
collisions pourra &tre observée i de trés basses pressions ; il sera possi-
ble d'obtenir des mesures extrémement précises d'élargissement, et surtout
de déplacement de la raie optique ?° sans avoir besoin de procéder i des
déconvolutions délicates sur des profils Doppler, comme cela se fait dans

les méthodes classiques 2! .

c) Effets isotopiques

I1 sera faeile, dans une vapeur contenant plusieurs isotopes,
de séparer les raies provenant de chaque isotope et de mesurer 1'écart
entre les raies correspondant 3 chaque isotope : on a une mesure directe du
déplacement isotopique. Dans une expérience classique, il aurait fallu uti-
liser diverses cellules pour chaque isotope et centrer les profils Doppler

des raies de ces différents itotopes.

d) Mesure de constantes fondamentales

Dans notre premidre étude ’ sur les possibilités de la
spectroscopie d'absorption & deux photons, nous avions souligné& 1'impor-—
tance que pouvait revétir 1'étude de la transition 1S - 25 dans 1'hydrogéne.
En effet, le niveau 2S est métastable et la largeur de la raie 1S - 28 peut
étre trés fine (en pratique, on sera limité soit par la largeur du LASER,
soit par le temps de passage dans le faisceau, soit par l'effet Doppler du
second ordre).La mesure absolue de la différence d'énergie entre les niveaux
1S et 28 permet de mesurer soit la constante de Rydberg, soit le déplacement
de Lamb du niveau fondamental (suivant la constante que l'on consid@re comme
étant la mieux connue). Les premiers résultats concernant cette expérience,
qui a été réalisée a Stanford,viénnent: d'8tre publiés ?? , mais ces résul~
tats pourront sans aucun doute €tre grandement améliorés dans les prochaines
années gridce au constant progrés des instruments dans ce do?aine de longueur
d'onde (la longueur d'onde de la raie excitatrice est 2430 A).

Une autre expérience pourrait se révéler extrémement fructueuse, c'est 1'é-
tude de la méme transition 1S - 2S pour le positronium : 1'on sgit mainte-

nant créer en quantités notables des positronium libres dans 1'état fondamen-~
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tal 23 (par libre, nous voulons dire .qui ne sont pas créés dans une en-
ceinte contenant des gaz rares 3 forte pression). L'intérét de l'excita-
tion & deux photons pour ces positroniums est évident ; en effet, leur
masse étant trés faiBle, la largeur Doppler des raies est trés grande, et
1'on a intérét 3 utiliser une méthode qui, tout en s'afranchissant de
1'effet Doppler, permet d'exciter toutes les classes de vitesse. En outre,
le systéme ete” est a priori plus simple que 1'hydrogéne parce que la
structure du proton n'intervient pas. J. Dupont-Roc a montré que 1'étude
de la transition i deux photons sur le positronium pourrait permettre une
mesure de la constante de structure fine ¢ concurrentielle avec les métho-~

2% | Mais, la largeur de la

des les plus précises employées actuellement
raie sera limitée par le temps de transit dans le faisceau, et surtout par
1'effet Doppler du second ordre. Si 1'on se limite 3 ce dernier terme, le
temps de transit pouvant étre diminué en €largissant le faisceau, on a a

-~

température ambiante un effet de 1'ordre de gEY“ 10~7 a 10—-8 (ce qui
correspond d des fréquences de l'ordre de 12 & 120 MHz). Ces largeurs sont
plus grandes que la largeur naturelle des niveaux triplets Is et 2s du
positronium. En assimilant la lorentzienne d'absorption (centrée &

w = Q%g (1 - géy) 5 cf. (II-29 bis)) & une distribution de Dirac,Acomme
nous 1'avons déja fait au paragraphe II-3 (cf. formule (II-17)), on trouve

que la forme de la raie d'absorption est proportionnelle & :

-+ 2 .
ABw) = C J g(v) 7 8w - Q%g + weg,£%7) dv (II~-30)
]
n2y? <28| B Z|r> <r| B E|1s> |2
avec C =
e2h? r Auw,
o

(faisceaux aller et retour de méme intensité et méme polarisation)
La fonction de distribution du module des vitesses est :

4 U2 /2
g(v) = vz e Vi/u avec u’= 252

ud/m

2
En posant Sw = w - 9%8 et A = wge %Ez’ puis en intégrant 1l'expression
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Intensité de 1la
raie d'absorption

FIGURE II - 6

FORME DE LA RAIE D'ABSORPTION DELA TRANSITION A DEUX PHOTONS 1§ - 2§

_ KT
DU POSITRONIUM ( A = TMcT )

On néglige 1l'effet du temps de traversée dans le faisceau et on

assimile la lorentzienne 3 une distribution de Dirac.
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(I1-30), il vient :

A 2G  expdw/A 5 , ( )
(bw) = — . /=8 I1-31).
N -

La forme de raie correspondante est reproduite sur la Figure II-6; le bord
correspondant 3 la résonance (8w = 0) est net. Cela tient en partie au
fait que l'on a remplacé une lorentzienne d'absorption par.une distribution
de Dirac dans la formule (II-30) ; pour mesurer avec précision wge’ on ne

pourra pas éviter de faire une déconvolution.

IT - 7. COMPARAISON AVEC LA SPECTROSCOPIE D'ABSORPTION SATUREEY

La spectroscopie d'absorption saturée 3°% et les transitions
a deux photons ne sont pas concurrentielles pour les niveaux étudiés (absbrp—
tion saturée = niveaux de résonance), mais elles peuvent €tre comparées dans
leurs possibilités métrologiques.

Les collisions jouent un role trés différent dans les deux mé~
thodes : en spectroscopie d'absorption saturée, les collisions qui changent
légérement la direction de la vitesse ont un rdle important parce qu'elles
font sortir un atome qui est dans une classe de vitesse en interaction avec
le faisceau LASER de cette classe de vitesse : ces processus peuvent avoir
un rdle plus important & basse pression que les collisions déphasantes 25,
Au contraire, dans la spectroscopie d'absorption 3 deux photons, tous les
atomes interagissent avec lechamp &lectromagnétique, et les changements

de vitesse au cours des collisions n'auront aucun effet.

Les raies d'absorption saturée sont déplacées et séparées &
cause de l'effet de recul 2% , cet effet n'existe pas dans les transitions

d deux photons : 1'impulsion globale des photons absorbés &tant nulle.
p P

Enfin la méthode méme de la spectroscopie d'absorption saturée

suppose que la transition soit saturée, donc élargie ; d'un autre coté, il
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faut faire attention dans les transitions 3 deux photons de vérifier que
1'expérience est réalisée dans des conditions od 1'effet Stark dynamique

est négligeable (cf. § II - 4).

Du point de vue expérimental, la spectroscopie d'absorption sa-
turée nécessite des puissances inférieures 3 celles requises pour les tran-
sitions 3 deux photons. Néanmoins, cela peut &tre compensé par les deux
points suivants : ‘

* Dans les transitions 3 deux photons, tous les atomes participént ila
résonance, alors qu'en spectroscopie d'absorption saturée seule la classe
des atomes de "vitesse nulle' est concernée.

* Dans les transitions 3 deux photons, 1'étude de la résonance se fait na-
turellement sur fond noir, la détection se faisant commodément & une lon-

gueur d'onde Aer différente de la longueur d'onde d'excitation.

-0 -0 —0 -~
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"CHAPITRE. .. II1

APPLICATION DU FORMALISME DES OPERATEURS TENSORIELS IRREDUCTIBLES

A LA SPECTROSCOPIE D'ABSORPTION A DEUX PHOTONS™

Nous montrons dans ce chapitre comment 1' utllxsatlon du forma-
lisme des operateurs tensorlels lrreductlbles permet de degager 81mp1ement
les régles de sélection des tran31t10ns a deux photons, de calculer les in-
tensités relatives des composantes de structurélhyperfine, et de préciser les
. grandeurs atomiques qui interviennent dans 1'&largissement et le déplacement

collisionnel des raies d'absorption & deux photons.

III - 1... ETUDE .DE L'OPERATEUR DE TRANSITION A DEUX PHOTONS -

a) Composantes standard de l'opérateur transition 3 deux

" 'photons

Au chapitre précédent nous avons calculé la probabilité
d'absorption de deux photons en fonction de 1'écart A résonance 8w (formule
(II-19)). Nous transformons cette formule en introduisant les opérateurs sui-

vants :

Q = B.8, ———D.%, (III-1)
hy - JCO :

Les résultats de ce chapitre sont nécessaires pour interpréter les spectres
de fluorescence expérimentaux présentés dans les Chaplitres IV et V. Néanmoins,
la compréhension de la plupart des expériences, si 1'on n'envisage pas les pro-=
blémes d'intensité de raie, peut se faire sans référence & ce chapitre.
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{Q *+Q 1 -' (I111~2)

€1€2 €1€2 €2€;

(O

mb est le hamiltonien de 1'atome libre, nous y avons rajouté une constante

de telle fagon que soit nul (wg = 0). On obtient :

w? Ty 4ﬂ1n2 S e - (Sw)?
be 2 4ew? + 4 1=2 ku (ku)?
"o
nj?|<e| - |g>|2 + nfl<e| Q 2|g>|2)] _ ‘ (I11-3)

(Pour passer de cette expression 3 la formule (II-19) on introduit une rela-

. > -
tion de fermeture entre 3.51 et (hw - ﬂb) .

On remarque que dans la formule (III-3) tous les opérateurs

@ ,q » Q ) sont des opérateurs symétriques par échange des pola-
E1€2 €1€1 E2€2

risations, donc les régles de sélection ausst bien pour la rate fine que
pour la raie large pourront étre déduites de l'étude de ces opérateurs symé-
triques. Le fait que seuls des opérateurs symétriques apparaissent dans cette
formule est 1lié au fait que 1és ondés aller et retour ont méme fréquence.
Si les ondes aller et retour ont des fréquences différentes, il apparait dans
L'opérateur de transition un terme antisymétrique (cf. Appendice III).
pejit résumer cette propriété de la fagon imagée suivante : si 1l'on ne dis-
pose que d'un seul LASER pour faire une transition & deux photonsa tous les
opérateurs de la transition sont nécessairement symétriques. Si l'on a plus
de moyens et que l'on dispose de deux sources LASER de fréquences différen-
tes, alors il apparait une composante antisymétrique dans 1'opérateur transi-
tion, et les conclusions que nous dé&duisons ci-dessous ne sont plus applica-

bles directement.

P ' S - .
Les opérateurs Q e forment un ensemble d'opérateur tensoriel
€1€2
de rang inférieur ou €gal 3 2. En effet,on obtient Q c, ot couplant deux
€1€2 -1
fois 1'opérateur vector1e1 D et une fois 1'opérateur scalalre [how- % ] . Par

ailleurs l'opérateur Qs est un opérateur symétrique (% e = Qezt—:
2 1
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donc les opérateurs Qe se décomposent uniquement sur des opérateurs
tensoriels de rang 0 et. 2 On peut retrouver ce ‘résultat en introduisant”

les composantes standard Q de cet ensemble d'opérateurs deflnls par :

1.

Qk = T <kq| llq;q> D ——n D (111-4)
1 1,9 Uhy - X, 92 - :

Dq et Dq étant les composantes standard de B.
1 2 :
On peut inverser cette relation :

1 | |
D ——— D = 3 <kq|llgqe> Q- (I1I-4bis)
Uy -5, kq . q

Dans cette somme, k peut prendre les valeurs 0, 1 et 2. Si les opérateurs

considérés sont symétriques, la decomp051t10n de Q L€ en fonction des com-
2

posantes standards de D ne fait intervenir que des expressions symetrlques

du type :

1. 1.

D - D + D ——ee D

q - q2 92 -
hw ‘Ko . hw xo

En utilisant un développement identique 3 celui de la formule (III-4bis),

on trouve :

1 1

k
D ——D +D ——D =23][<kq|llqiq,> + <kq]| 11929;>]Q
q: ho - X0 q2 q2 hw - 1 q1 k,q q
o 0
k
or <kq | 11q;q2> = (- 1) <kq| llqzq;>

ce qui prouve qu'il n'y a pas de tenseur de rang | dans le développement de
S

€1€2

= > a2 ‘QZ + ao Qo (III-S)
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¢
o

b) Expression des coefficients.Qz dans des cas simples

Nous donnons dans le Tableau (ITII-1) les valeurs prises

par les coefficients az

et ag quand les polarisations excitatrices sont choi-
sies parmi les trois polarisations standard o+, o oull. Rémarquons d'ail-
leurs que dans le schéma d'une ‘expérience d'absorption & deux photons sans
€largissement Doppler il n'est pas possible d'imaginer une onde polarisée

0+ et 1'autre [|. Cependant ces quantités peuvent se révéler utiles si 1l'on

ne peut pas se ramener 3 un probléme simple ol les ondes aller et retour ont
des polarisations standard ; il faut alors décomposer les polarisations El
et Zzsur les polarisations E+, 3_ et EO (le choix de 1'axe de quantifiqation
peut dépendre en partie du probléme envisagé et ne doit pas nécessairement

respecter la symétrie de 1'excitation).

+
1I g
______ (q, = 0) (qu = 1D
- 2 = 2 = l 2 — /i
o aq aq)_z aq dq,—l 2 aq qso- . 6
. 1
= e 0 = 0 = N 0 = -
(q, 1) al 0 aj 0 ag =
2 1 2 _ //Z 2 /ZZ
. % Gq,—l/; %q %4,0/3 %a 84,172
= 0 - 0 - - I 0
(q» 0) a 0 a_ /3 ag 9
az2 = § /-1—‘ a2 = ¢ /l' a2 = §
q q,O 6 q q, V.2 q q92
: 1
- 0 — ___ 0 - 0
(g2 = 1) ag 7 a 0 a 0
(Tableau III-1)
(les 6q q' sont des symboles de Kronecker).
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- ] - S -
c¢) Décomposition des QE e sur une base d'opérateurs tenso-
1€2

riels irréductibles

On peut constater surle Tableau I1I-1 que pour un grand
nombre de polarisations- presentant un 1nteret du point de vue exper1menta1
"on aura 3 la fois un opérateur de rang 2 et un Operateur de rang 0 dans 1la
décomposition de Q€1€2' Mais dans les plupart des problemes experlmentaux
1'opérateur que 1l'on utlllsera sera la réduction de cet opérateur Q€1€2

entre les deux niveaux extrémes de la transition a4 deux photons. Cet opé&ra-

teur 0LBQS est défini par :
€31€2
oS = P ) Q  PgJ 111-6
Q8182 (a a) Q8182 (8 B) ( )

otli P(aJd) et P(BJB) sont les projecteurs sur les sous—espaces définis par

les nombres quantiques o et Ja“d'une part et B et J_ de 1'autre.

B

Ainsi que nous le montrons ci-dessous, il arrive fréquemment

que aBQS . att un rang défini (soit isotrope, soit quadripolaire) alors
1c2 '
que Q€ e, € décompose sur des opérateurs de rang 0 et 2.
: 1€2

Par exemple, si les moments cinétiques des niveaux fondamen—

taux et excités sont différents (Ja # J ), l'opérateur isotrope ne pourra

B

coupler ces niveaux :

S
I43 = aBq est de rang 2 (11I-7)
o B €1€2
Par contre, si les moments cinétiques des deux niveaux considérés sont
égaux et inférieurs a 1/2, seul 1'opérateur isotrope pourra les coupler :

J =JetJ =00o0ul/2 =. 0‘BQS est de rang 0 (I11-8)

o B 8 e;ez

Les conclusions (III-7) et (ILI-8) sont absolument gé&nérales et ne dépendent

pas du choix des polarisations excitatrices.
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Pour beaucoup de calculs que.nous présentons dans la suite du chapitre, il

est lnteressant de séparer dans l'opérateur tran91tlon a4 deux photons entre

S
les niveaux g et B : 0‘BQE E' , la partie élément de matrlce réduit
2

<a||Q||B> et la partie angulaire Une telle décomposition se fait aisément

en utilisant les opérateurs T (aJ s BJB) ! définis par :

k Ja-m
Tq(“Ja’ BJB) T (DB MBI g

nmg o mslkq> lag m > <3JB Bl (111-9)

: . ‘ % .
Ces opérateurs forment une base d'opérateurs tensoriels irréductibles,

. . S ~ .
donc la décomposition de QE e ‘sur ces opérateurs est unique. On trouve :
1€2

S af .S
= X . I11I-10
Q . 5 Y, ( )

et
k
<aJal|Q 'IBJB>

aBoS -z Z . 2 T (aJ_, B
€1€ = q
182 k=0,2 ¢ /2K + 1 9

g (III-11)

(Pour démontrer cette relation, il suffit de vérifier que les &léments de
matricé dés opérateurs des deux membres de 1'équation (III-11) sont égaux.
En utilisant (iII—Q), le calcul des éléments de matrice du membre de droite
est évident. On calcule ceux du membre de gauche en utilisant la relatlon
de définition (I1I-6) de OLBQs

E1f2
sur les composantes standard Qq, et en utilisant enfin le théoréme de ngner—

, puis la décomposition (III 5) de Q

Eckart, L'identification des deux membres est alors &évidente).

* -~ » - -
Les opérateurs Tz(aJa’BJB) peuvent €tre considérés comme des vecteurs

IaBJaJB
les Appendices IV et V).

kq>> de 1l'espace de Liouville (nous utiliserons cette notation dans

Les opérateurs Tz(aJ ,BJ,) sont orthonormalis&s par la condition :

' B
k k t Tt R3] = : :
T.r{ Tq(aJa’BJB) qu (a J A,B J 6)] = dk.k' qul Gaa' .GB:B'GJQJ'G GJBJIBt
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IIT - 2.. REGLES.DE SELECTION

a) Cas général

On trouve les’ regles de selectlon en utlllsant le théo-
feme de ngner—Eckart sur 1' operateur Q ey De manlere generale, Jg et J
étant les moments cinétiques des niveaux 'g et e, les regles de sélection
sont les suivantes :
|3, -3

< 2 I1I~-12
gl < | ( )

J =0~ Je = 1 interdite (I11I-13)

Cette dernidre condition résulte du fait que ni un opérateur de rang O ni
un opérateur de rang 2 ne peuvent coupler un niveau de moment cinétique 0
d un niveau de moment cinétique !..Elle peut paraitre surprenante ; en effet
un atome peut transiter entre ces nivéaux dans uhe excitation par échelon :
par exemple le niveau 73S; du mercure peut etre excité a partir du n1veau
fondamental 6!'S,, 1'atome absorbant successivement un photon & 2537 A

(6'S, » 63%P;) puis un photon i 4358 Z (63P;, » 738,). La raison de 1'absence
de transition 3 deux photons entre ces niveaux est qu'Zl existe toujours une
interférence destructive entre pZuszeurs chemins ; supposons par exemple que
1' unedes.ondes soit polarisée 0" et 1'autre 0~ » la transition entre les ni-

veaux 6'Sg et 7°8; (m = 0) peut se faire selon deux chemins =

o) 6'sy > 6Py, m=1 =+ 781, m=0

g) 6'Se - 6°P1, m =-] ~ 7381, m =0

En utilisant la formule (II- 13), on trouve que la probabilité 3 résonance

d'absorber deux photons, 1'un oF et 1'autre 0 , est égale a :
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0y nyp? [ <738, m = 0|D_|6%P,, m = 1>.<6%P;, m =~1|D+|6IS°>

F =
B e2per Aw;
0 e r

<7°sy, m = 0|D_|6°Py, m = = 1> <6%P;, m = - 1|D_|6'Se> | 2
N .

Aw
r

Le premier terme de la somme d& l'inté&rieur du crochet correspond au chemin o,
le second au chemin B. En appliquant le théoréme de Wigner-Eckart, on montre

que l'amplitude du chemin ¢ est proportionnelle & :

<738, | |D}|63P;> .<6%P, | | D} | 615>

[<10[ 111-1><11] 01015},
3

L'amplitude du chemin g est proportionnelle i

<735, ||B]|6%P,> <6%p,||B||62Se>

k10| 11-11><1-1]010~1>]

3
Les relations de symétrie des coefficients de Clebsch-Gordan'entrainent que
les amplitudes de ces deux chemins sont opposées. On montre ainsi directement
que‘T;(6IS° + 7%8,) = 0. (Le fait que 1'on n'ait retenu que le niveau 6°P,
comme &tat relais intermédiaire ne diminue pas la validité du raisonnement ;
en effet, tous les niveaux relais envisageables ont un moment cinétique

J = 1 et, pour chaque niveau relais possible, on retrouve ces deux chemins

qui interférent destructivement).

Cette propriété est intrinséquement li&e au fait que les deux
photons excitateurs ont laméme fréquence ; cette propriété disparait si les

deux photons ont des pulsations différentes w, et Wy s les dénominateurs

1

d'énergie sont respectivement (u)l - wr) et (wz - wr) pour chaque chemin :
1'un des chemins est alors privilégié par rapport i l'autre. En d'autres
termes, l"opérateur transition & deux photons n'étant plus sy@étrique, il
contient une partie de rang 1 qui peut coupler les niveaux 6!S; et 73S,

(cf. Appendice III).
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b) Etude dé:quelques cas particuliers

I1 arrivera souvént (cf. patagraphé III—l.cS qué seule
l'uné dés déux parties de l'opérafeur Q21€z (III—S){soi; 1'opérateur isotropé
Qg , soit l'opérateur quadripolaire_QZ puisse coupler les ni&eaux Je et Jg H
dans ce cas, les in;ensités des composantes hyperfines et les régles de sé-

lection seront celles des opérateurs isotropes ou quadripolaires.

En particulier, si la transition se fait entre des niveaux de

méme moment cinétique (Jé =dJ ), J_ étant égal a 0 ou 1/2, alors 1'opérateur
egQS g g

€1€2
cas 14, on a les régles de sélection suivantes sur les composantes de struc-—

egt un opérateur isotrope (cf. III-8). On en déduit que, dans ce
ture hyperfine :
AF =0 (Fe = Fg) (III—IQ)

Amy, = 0 (mFe = mFg) (I1I-15)

Dans le cas oli le niveau fondamental est non polarisé et en 1l'absence de
champ magnétique, l'intensité de chaque composante de structure hyperfine
est proportionnelle a la dégénérescence (2Fg + 1) du niveau Fg puisque, dans
le cas d'une excitation isotrope, la probabilité de transition est la m€me

pour tous les sous-niveaux Zeeman mp .

Au contraire, si la transition se fait entre des niveaux de mo-
ments cinétiques différents (Jé # Jg), 1'opérateur englez est un opétateur |
quadripolaire (cf. III-7), et les régles de sélection tout comme 1l'intensité
des composantes de structure hyperfine seront celles d'une transition quadri-

polaire électrique.

.8i la transition se fait entre des niveaux de méme moment ciné-
tique, Jg étant supérieur ou égal d 1, 1l faudra en général tenir compte des
opérateurs isotropes et quadripolaires, sauf si la symétrie de l'excitation

(par exemple deux ondes polarisées 0+, cf. Tableau III-1) fait que seul
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1l'opérateur quadripolaire apparé{t dans. la décomposition III-5. On s'attend

donc.dans-ce cas a avoir des intensité@s relatlves de composantes hyperflnes

trés différentes en polarisation linaire et en polarisation circulaire.

Dans ce qui précéde (cf. paragraphe III -1.a), nous
avons supposé quefhw ~ #6]—1 était un opefateur scalaire v1s—a—v15 de 3 :
c'est 3 dire que le commutateur[{ hw A 31 est nul. Cela est pratique-
ment vrai tant que la structure hyperfine des niveaux relais r est trés pe-
tite devant le défaut d'énergie Aw, de la transition 4 un photon. On peut
comprendre cela de la manlere Suivante : & cause de la relaﬁion d'incertitu~-
de, 1'atome reste un temps Zi— dans le niveau relais r, il ne faut pas que
pendant ce temps les spins electronlques et nucléaires aient eu la possibi-

1ité de se coupler.

De la méme manidre, pour un atome en couplage LS, si la struc-
ture fine des_niveaux relais est‘petite devant Aw,,» alors 1l'opérateur
[hw - mB] - peut €tre considéré comme un opérateur scalaire vis 3 vis de L
et les conclusions que nous avons trouvées précédemment pour J peuvent étre

 généralisées d I.

IIT - 3. CALCUL DES INTENSITES DE RAIE

[

Nous faisons le calcul des intensités des raies d'absorption 3
champ magnétique nul et en supposant que le niveau fondamental est non pola-

risé.

A résonance (8y = 0), 1l'intensité de la raie fine (cf. III-3)

est &gale & :

2
= 4nyn,w? g (I1I-16)
g €2 T £1€2




57.

-1

avec. 'QS = — |<eJ m |eg S |gJ m >|? (11I-17)
4 E1€2 ZJg + 1 g m elez... g 8
En utilisant la décomposition (III-I1) de-eng .’ il vient :
1€2
o ok k! x
e, S T o, <ed |12l ed> <e | 1Q- | ]edp> Kk
1€2 =0 '
2ig * 1 k'-Q 2 Y2k + 1 Y2k + 1 44
4,9
x 2z <J J m, ~m |kq> <k'q |J J m -m > (I11-18)
- mpmg ege 8

En appliquant la relation d'orthogonalité des Clebsch—Gordan, il vient :-

1 k
=S [<eJ |]Q||8T >|2
Q . = — z e g k
€1€2 27 + 1 k=0, 2 (Z lanZ) (I11I-19)
g 2k + 1 q
On peut remarquer que si egQi e, 2 un rang défini, alors la formule (III—19)
1€2

assure une séparation compléte entre la partie excitation lumineuse (Ela 12)

et la partie atomique (€lément de matrice réduit). Nous exploitons cette

séparation pour 1l'étude de deux problémes ayant trait 3 l'excitation lumi-
o

neuse dans les paragraphes a) et b).

a) Intensité de la transition 3 deux photons en polarisa-

tion linéaire et circulaire

' . S ) , )
Dans le cas ol Q€ c est un opérateur quadripolaire
1€2
(k = 2), le rapport entre l'intensité de la raie d'absorption en polarisa-
tion circulaire et en polarisation lin€aire est &gal 3 (cf. III-16 et

I11-19) :

T (cir) z|a?|?(cir) .
—E - 4 ql (1I11-20)
F (1lin) E|a2|2(lin)

q 4

les faisceaux &tant supposés de méme intensité dans les deux cas.
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Dans le cas linéaire, l'axe de quantification &tant pris paralléle d la

polarisation, il vient,.en utilisant les.résultats de Tableau III-1 :

Dans le cas circulaire, 1'axe .de quantification &tant pris paralléle i la
direction de propagation du faisceau (les faisceaux aller et retour ont une

. . +
polarisation g ) :

a - = qu

d'oli on déduit

T (edir) 3 :

'_E - - (II1-21)
11 2

.rg( in)

L'efficacité de l'excitation d deux photons est donc légérement plus impor-
tante en polarisation circulaire qu'en polarisation linéaire dans ce cas-ld.
(Rappelons que dans le cas dés transitions & un photon 1l'efficacité est la
méme dans les deux polarisations). Ce résultat est bien entendu valable non

seulement pour la raie fine, mais également pour la raie large.

Ce méme rapport a &té calculé dans le cas de la transition

2

481/2 > 4D5/2 du potassium par.P; Bensoussan . Apérs un calcul 'assez long,

il trouve
T_(cir)
:g_—'~‘-"" ’\1.1,3
r (1in)

g

On voit que l'utilisation du formalisme développé ci-dessus permet d'attein-

dre le résultat exact 1,5 (cf. III-21) sans difficulté gr3dce & la séparation

entre la partie atomique et la partie excitation. On peut constater en outre
que ce résultat est assez général puisque la seule condition requise est que

les niveaux extrémes de la transition 3 deux photons aient des moments ci-

nétiques différents.
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Il n'y a pas de- probleme dans le cas ou-egQg e est isotrope
2

parce que, dans ce cas, il est 1mposs1b1e d'exc1ter 1’ atome en utilisant

deux photons de mé€me polarisation c1rcu1a1re.

eg S
Dans le cas ol ,ng c contient une partle 1sotrope et une par-
1€2-
tie quadrlpolalre, le rapport a' eff1cac1te dépend des &léments de matrice

redults.de‘Q2 et de Q , et 1'on ne peut donner de résultats généraux.

b) Rapport entre la surface de la raie fine et la surface

de 1a raie large

Nous avons montré au Chapltre II, paragraphe 3, que, si
1es polarlsatlons et les 1nten31tes des ondes aller et retour sont identi-
ques, la surface de la raie fine est deux fois plus grande que la surface de
la raie large. On peut encore donner une expression simplé de ce rapport mé-

. . . .  rex ~ . eg.S
me si les polarisations sont différentes quand les opérateurs gQ

eg eg €1€2
: Qe c et Q€ c ont un rang def1n1. La probablllte de tramsition sur la
1€1 - : 2€2
raie étroite s'obtient & 1'aide de QE E
S k .k
=3 a
Q€;€z kq q Qq
La probabilité de transition sur la raie large s'obtient 3 1'aide des Q€1€1
et Q€2€2
k .k
=32 a'
%er "2 % Y
Q _ == a"* ot
€2€2 g 4 9

Dans ces conditions, en employant les formules (iII~3) et (III—19), on. trou—
ve que le rapport R de la surface de la gaussienne sur 1la surface de la lo-

rentzienne est égale 3 :

R=_—9 9 - q_ ‘ (k = 0 ou 2) (I11-22)

Si les ondes aller et retour ont méme intensité, il vient :

Czlarkpe il "k|
R= 34 (I11-23)
4 2|a.|2
q 49
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Si les polarisations aller et retour sont identiques, on a

ak = avk =_a"2 et on retrouve le rapport 1/2 entre la gaussienne et la lo-

rgntziegne. Traitons & titre d'exemple le cas ol l'onde aller est polarisée
0+ et 1l'onde retour est polarisée ¢ . Deux cas se présentent suivant que
les opéfateurs de la transition & deux photons sont quadripolaires ou iso=
tropes :

- Opérateurs quadripolaires (k = 2)

Prenons la direction de propagation des faisceaux comme direction de quan-

tification, il vient, en utilisant les résultats du Tableau III-1 :

a2 = 6qo -%
a'f} = §q,2
a"(zl = 6q,—2

En utilisant (III-23), on trouve R = 3, ce qui veut dire qhe»la courbe 1§rge
est relativement intense par rapport d la courbe fine. '

- Opérateurs isotropes (k = 0)

Dans ce cas, on trouve, en utilisant le Tableau III-1 :

1

o
ao = ——
/3
a'®= o0
o
o 1
a = 0 :
o

On voit que dans ce cas le rapport est nul: cela démontre que S les opéra-

teurs eng . sont isotropes, il est possible d'éliminer le fond gaussien
1E2 A _ ,
par un choix astucteux de polarisation. Un tel effet n'est pas observable

sl les opérateurs eng c sont quadripolaires ; en effet, le Clebsch-Gordan
1€2 .
<2’(2q1)’llqqu> n'est jamais dul® .

%»

La possibilité d'éliminer le fond gaussien dans une excitation isotrope
a été mise en évidence dans notre premiére expérience sur les transitions

a deux photons 3 (cf. également “’° et © )
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. eg. S . ’ .
Dans le cas ou - gQE €, a une partie isotrope et une partie quadripolaire,
1

le rapport entre la surface’ de la gaussienne et 1la surface de la lorent-

zienne depend des éléments de matrice réduits de Q2 ét de Q°

c) Intensités des composantes hyperfinés d'une transition
J +J g
—g—¢
On suppose que 1e noyau a un spin I, les intensités des

composantes hyperflnes Fg > Fe de la transition & deux photons J -+ J se

g
déduisent de (III-16) et (III-19)

4nynw? 1 |<eJeIFe||Qk||gJ IF >]2 K
Ty F > F, = s z ’ (Z|a’|?) (111-24)
88 es T, (2F+1) k=0,2 (2k + 1) q 9

On a remplacé (2Jg + 1) par (2Fg + 1), ce faiéant on normalise la popula-
tion du niveau Fg d 1. Dans la plupart des cas envisagés,{la structure hy-
perfine est petite devant KT et la population des niveaux hyperfins est pro-
portionnelle 3 leur dégénérescence. Si n_ est le nombre d?atomes dans 1'état
fondamental, le nombre d'atomes dans le niveau Fg est égal a :

2F + 1

p(F) = £ n (I1I-25)
& (2Jg + QI+ 1) °

Le nombre d'atomes excité&s par unité de temps, c'est & dire l'intensité me-

surée de la raie d'absorption,se déduit alors de (III-24) et (III-25) :

2F + 1

- g
n T (I11-26)
JgFg>Jefe (2Jg + eI+ 1) ° JgFgiiefe

La connaissance de ces quantités est évidemment indispensable dans les ex-
périences pour reconnaitre les raies et déterminer ainsi les intervalles de

structure hyperfine.

On va transformer la formule (III-24) en exprimant 1'élément de

. A k . k
matrice réduit <eJeIFe|]Q ||ngIFg> en fonction de <eJe||Q ||ng> , cette
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relation est classique 7°%
J'é k3,
+J g+ L4 4 k
<eJ IF ||Q ||gJ IF g " (- l)Fg /ZF +T /2F _+1 <ed |]Q ngJg>
F IF, '
(I11-27)
d'oli nous déduisons :
(3 k J)2 k
. 4n nyu? e g |<eJe||Q Ingg>|2 K
Ty oo = @QF2D 3 (z]ag|?) (111-28)
2 =0,
g8 e}é eq Pe Fg I Fe 2k + 1

Pour pouvoir comparer les intensit&s de ces diverses composantes, il faut
connaitre les &léments de matrice réduits de Q? et de Q°. Avant de faire ce
calcul, donnons les résultats dans le cas ot 1l'opérateur eng c est soit
isotrope soit quadripolaire. e

- Cas ou l'opérateur transition a4 deux photons esg_isotropé

0 dans la formule (III-28). Le coefficient

Dans ce cas seul intervient k

63" [Je © Jg} est égal a
F IF
g e - ])Jg+Fg+I §Jng §Fng
/(2Jg+l)(2Fg+1)
-on en déduit :
- e (118957 |a0) ———— S Srp (111-29)
JgFg+J Fe Eg r, ‘e g 0 (ng + 1) “g"e "Tge

Pour passer 3 1'iptensité de raie d'absorption, il faut mu%tiplier (I11-29)

par la population de chaque niveau hyperfin (III-25) qui est proportionnelle
a (2Fg+ 1). '

On retrouve le résultat annoncé au paragraphe III-2 de ce méme chapitre :

la transition se fait entre niveaux de méme F, 1'intensité'de chaque compo-

sante est proportionnelle & la dé&générescence du niveau de départ (2F_+1).

. o . - . - . . . e
Les intensités relatives ne dépendent pas du choix des polarisations g,et g,
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par contre 1l'intensit& totale peut en dépendre par l'intermédiaire du '

. . o . ay . . . .
coefficient |a |2 si 1'on .choisit .des polarisations non standard.
o P

Dans la formule (III-29), il apparait un symﬁole de Kronecker
§JgJé : une transition isotropeAne peut coupler que des niveaux de méme mo-
" ment cinétique. Il faut se méfier de la .réciproque : deux niveaux de méme
moment cinétique (Je = Jg > 1) péuvent étre couplés non seulement par.une-

transition isotrope, mais également par une transition quadripolaire.

-~ Cas ol l'opérateur transition 3 deux photons est quadripolaire

Dans ce cas seul intervient k 2 dans la formule (III-28). On trouve les
mémes probabilités d'excitation que dans le cas d'une excitation quadripo-

laire &lectrique.

4 2 2 2 J 2J3)?
_ N,y |<eJe||Q,{ngg>| - e g
Tar >3 F, =, p @ [ag|® (2D (111-30)
&8 o Te : {F. LF
g e
Dans le cas od Je est différent de Jg’ tous les opérateurs eng c sont de
1€2

rang 2, indépendamment du choix des polarisations ; l'intensité relative

des diverses composantes de structure hyperfine ne dépend pas des polarisa-
tions Zlet Zz (par contre, l'intensité totale en dépend, comme nous 1l'avons
montré dans la partie a) de ce paragraphe, par 1'intermédiaire du coeffi- .

; 1422
cient ( %laq| )).

En tenant compte de la population du niveau hyperfin, qui est
proportionnelle a (2Fg + 1) (cf. III-25), les intensités relatives des di-
verses composantes hyperfines d'une transition entre deux niveaux ng et

eJé sont proportionnelles 3 :

J 2J
e g
(2Fg + ])(2Fe + 1) (I11-31)
F IF
g e
Si J est égal 3 J_ (J_ 3 1), egQS peut &8tre de rang 2 pour un certain
e g g €1€2

. . Y e . . . . . . .
choix de polarisations (Zl et ¢,étant deux polarisations circulaires 1identiques

par exemple) et un mélange d'opérateurs de rang 2 et de rang O pour un autre
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o . . o e . . L=
choix -( polarisation linéaire identique,pour 21 et ¢, par exemple), Dans
ce cas le spectre d'absorption.dependra essentiellement du choix des pola-
risations ; pour certaines d'entre elles il faudra.connaitre explicitement

1

les éléments de matrice réduits de Q2 et de Q°.

IIT - 4.  RELATION EN FONCTION DES ELEMENTS DE MATRICE DU

.DIPOLE ELECTRIQUE

a) Calcul des éléments de matrice réduits de Q2 et de Q°

Nous calculons les &léments de matrice de Qk en utili-
sant la relation (III-4) ; il vient :
<J m |Qk|J m> = I <kq|llq;q,> = <J m |Dq;|J m > -——1~——<J m_|Dq, [J m >
e el gl gg €, A T Tee rr h(w"tpr) rr g8
(111-32)

Appliquons le théoréme de Wigner-Eckart aux opérateurs Qg, ﬁql et Dq, :

J kJ |
k C Ja-md] € 8 VZk+T
<ed [|Q7]|ed> (=D)7€ =2 —— <eJ [|D|[rJ,> <xJ |[D||ed> x
r - .
-m q m rh(ww,)
e’ g
k11 NS S 313,
x 2 (-nd (-1)7eme (-1)7r o
9,9 ,my .

b2 “1q ¢ “m, g m g m,

En utilisant une des relations fondamentales des symboles "6j" de Wigner 7 ,

on trouve @

k (3.3 Kk
<eJ |]Q"]]&d > <ed | [p]|xd > <rJ_||D||gI > [Te g
e : g = (_I)Jg+Je+k e X r g l (III_33)
v Tolr hlw = w) 11
: r
Si 1'opérateur eng . contient une partie quadripolaire et 'une partie iso-
1€2 :

trope, alors 1l'intensité@ relative des diverses composantes hyperfines dé&pend
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des niveaux relais Jr' En partiéulier, si plusieurs niveaux r ont des éner-
~gies peu différentes de l'énergie d'un .photon pw , la mesure des intensités
des raies d'absorption pourra donner une indication sur 1l'influence respec-
tive de chacun de ces niveaux comme nous le montrons dans la partie expéri-

mentale (Chapitre V).

b) Expression compacteée de la probabilité de transition

Dans le Chapitre I (paragraphe I-2), nous avons calculé
la probabilité de transition dans le cas oii un niveau relais r, avait une
importance prédominante dans ce calcul. Montrons que l'on peut donner de
cette formule une expression plus compacte évitant toute sommation sur les’
coefficients de Clebsch-Gordan. Nous supposons que 1'opérateur egQi c est
soit isotrope, soit quadripolaire. Nous &tudions 1'absorption par u;ezseule
onde progressive résonnante (cf. Chapitre I), donc la formule (III-16) doit

étre remplacée par :

n2y2 (I11-34)

en utilisant les formules (III-19) (ITII-33) et (III-34), il vient

n2 2 1 <eJe||D||rJr> <rJr||D|]gJ SEESLN K

T = > g Z|a |? (111-35)
2 T -
el 2Jg+l h (= w) BRI a

[y

Si 1l'on suppose qu'il y a un seul niveau relais r , en introduisant les for-
ces d'oscillateurs définies en (I-10) et des notations identiques 3 celles

du Chapitre I, on trouve

k
L 36M1202h" P ) £ . fr Je Jg .
Ty = ——— & Elg Toe (23 +1) z |ag|? (I11-36)
2 2 o
m S I1e EeroErog(AEro) 11 Jr d

(o)

L'expression(III-36) ne fait intervenir du point de vue angulaire que les

moments cinétiques des niveaux J.» Je et Jr
S o
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. . - | 5
Dans 1l'exemple du sodium que nous avions choisi, Jg = o Je T3
on en déduit que k vaut 2. Par comparaison avec la formule (I-13), on voit

qu'on peut remplacer la somme des Clebsch-Gordan par :

J J kv,
e g . K
(23 + 1)(23_+ 1) z |a_|?
.8 r q
TN ) BRI '
r 5/2 1/2 2 1
Dans le cas considéré, le coefficient "6j" vaut - —— , la
polarisation &tant linéaire on a 1 1372 » 2/5
b |ag|2 = %- ~ (cf. Tableau III-1). On retrouve ainsi le facteur A pour
. : 15

la somme des Clebsch—-Gordan.

On peut, tout comme dans le premier chapitre, mettre la formule
(ITI-36) sous une forme plus maniable en vue d'une application numérique. En
cqs - . . . S s 5 2
utilisant les mémes unités qu'au premier chapitre, c'est a dire (§9 en watt/mm ,

-1
Fe en sec et les énergies en &lectron-volt, on trouve :

. 3,5.100 B g g Tedgk 2 |
T = —— () Bfo o (23_ +1) : Zla |2 (III-36bis)
g I1 s E E (AE )2 rO q q
e ergy rog | rg 1 1 Jr '
o
Cas particuliers importants
k = 2 polarisation circulaire 2|a§12 = |
q
N o K, 2
polarisation linéaire Zla |2 = %
q 4 3
_ . . kK, |1
k = 0 polarisation linéaire : Elaql =3

Il faut par ailleurs multiplier par 4 la formule (ILI-36) (ou (ILI-36bis))

st on calcule l'intensité de la raie fine.
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III - 5. MATRICE DENSITE DE L'ETAT EXCITE

Jusqu'ad présent, nous nous sommes intéressés exclusivement &
l'intensité des rates d'absorption, or 1'un des intéréts majeurs des transi-
" tions & deux photons est qu'elles peuvent @tre détectées sur la fluorescence
a une longueur d'onde Aer différente de la longueur d'onde éxcitatrice. Mais
1'intensité de la fluorescence dans une direction donnée dépend non seule-
ment de la population du niveau excité (que nous avons calculée précédemment)
mais également de sa "polarisation. Il faut donc connaltre les divers termes
‘de la matrice densité de 1'atome dans 1'état excité obtenus'immédiatement
aprés le processus d'excitation (matrice de pompage). Le calcul de cette ma-
trice de pompage donnant lieu 3 des développements assez lourds, nous avons
reporté ce calcul en Appendice V (lére Partie). Nous donnons ci-dessous 1l'ex-
pression de cette matrice de pompage dans le cas ol le niveau fondamental

est non polarisé :

1]
. L (enJetdgtkH g ,
K kk' K k . k %
oy -z, ol e |10 |se> <e7,|1Q"' | |s7e>
’ 23 +1 J J J
8 e € g
(I1I-37)
oli A est une constante (que l'om peut trouver en calculant 00) et :
P o
' 1 1 ' :
Kk cpg =z, (-nkTe al; aqu,* <KQ|Kkk'qq'> | (I11-38)
q,9

Ces derniéres quantités peuvent &€tre considérées comme une généralisation

. . .k . . . .
des coefficients @q de la matrice densité du rayonnement qul ‘apparaissent

9

dans les transitions & un photon (voir Faroux , thése, chapitre V).

IIT - 6. EFFET DES COLLISIONS

L'élargissement et le déplacement des raies spectrales avec la

pression d limite de 1'approximation d'impact sont bien connus depuis les

10 11

travaux théoriques d'Anderson et de Baranger . L'extension de ces
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résultats 3 1'élargissement des raies d'effet Raman a été développée par

Fivtak et Van Kranendonk 2 . Les problémes d'effet Raman,etide transitions
a déux photons étant trés.intimement 1i&s, comme nous 1'avons souligné dés
le premire chapitre, 1'extension dé ces résultats est trés simple. Nous les
présentons en Appendice IV, et nous donnons seulemént dans ce chapitre les

principaux résultats avec leur interprétation physique.

I1 est bien connu que, dans une excitation 3 un photon, on obser-

ve la relaxation du dipole optique. Dans les transitions 4 deux photons, on
eg .S
8q
) €1€2
mesurée dans 1'Eélargissement par collision de la transition d deux photons

excite 1'opérateur , on congoit donc que la quantité qui va &étre

est la relaxation de cet opérateur. En fait, ce résultat n'est vrai qu'a la
condition que les défauts d'énergie hAw,. par rapport aux niveaux relais r
soient grands par rapport aux temps d'évolution de la relaxation par colli-
sion dans ces états : on peut comprendre céla en remarquant qu'd cause de la
relation d'incertitude 1'atome ne reste dans le niveau r qu'un temps de
1'ordre de ]/Awr, et il ne faut pas que la relaxation dans le niveau r puisse
agir pendant ce temps. (Dans toutes les expériences que nous avons faites,

cette condition a été vérifiée).

A la différence du dipole électrique, 1'opérateur eng c n'‘a
pés un rang défini ; il se décompose & priori sur un opérateur scaiaire et
sur un opérateur quadripolaire. L'@largissement et le déplacement de la raie
seront donc ceux du scalaire optique et du quadripole optique. La relaxation
pouvant agir différemment sur ces deux quantités, il est possible que la
forme de raie apparaisse comme la superposition de deux lorentziennes. En

fait, ce cas sera relativement rare parce que :

. . eg S . P .
= 11 arrive souvent que gQE ait un rang défini,auquel cas il n'y a
1€2 :
qu'une seule constante d'élargissement
N . eg.S - .
- meme s1 gQ e est une superposition des deux tenseurs, quand le potentiel
€1€2 :

d'interaction est beaucoup plus important dans 1'Etat excitévque dans 1'é-
tat fondamental, tous les moments multipolaires de la transition ont 3 peu
prés les mémes €largissements (cf. Chapitre V, paragraphe V - 7). En par-
ticulier la partie isotrope et la partie quadripolaire ayant le méme &lar-

gissement, la raie d'absorption sera encore une lorentzienne.

[ o IOV - RO o Y
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.RAPPEL DES RESULTATS DU CHAPITRE IIIL

(Tableau III-2)

sement

0
.Jg.% J o™ Je [1/2_ Jg = Je (Jg'> D
eg S . . . ) . . .
Qe €2 quadripolaire 1sotrope en général quadripolaire +
isotrope :
(dépend des polarisations)
régle de AF < 2 AF=0, Am =0 AF < 2
selection | o4 | pig F=0 > F'=1 interdite
(transition F=0 > F'= K
hyperfine) F=1 > F'= 1nterd1tesj
F=1/2 + F'= '
. . ‘ J J 2
intensité ~(2F +l)(2Fe+l) [ e g ] V2F +1 formule (III-28) x
des raies & F Fe I & (I11-25)
d'absorp~ &
tion . £ 1 pour calculer (III-28), on
formule exacte : ormule utilise (III-33)
(I11-30) x (I11I-25) exacte :
. (I11-29) x
(I1I-25)
section
efficace 3 .
pol. circ. 3 0 dépend des’ niveaux relais
pel. 1lin.
constantes I constante : ] constante: 2 constantes :
d'élargis- quadripole optique scalaire quadripole optique +
optique

scalaire optique
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CHAPITRE. TV 5

. N

l
Nous presentons dans ce chapltre les experlenfes que  nous.avons
reallsees sur 1'atome de sodium en utlllsant un LASER. continu (nduslavons

égalenent utlllse un LASER en 1mpulslon les resultats correspondant a ces

experlenceb peuvent &tre trouvés dans les refu%ences Vet 2 ). Nous expli~-

quons d'abord les raisons qul nous ont Aincité a choisir ]c sodium pour la mi-
se en 8vidence de ces transitions a:deux photone sans elarglssement Doppler ;

puis nous decxlvons le montage experlmental ; nous présentons enfin les résul-

tats que nous avons obtenus sur 1ES niveaux 4D et 5S.
; , A T
S . . .

IV - 1. LE CHOIX DU SODIUM

H

E
» Les premiéres experlences de spectuo scopie de haute resolutlon a

-~

deux photons ont ete reallsees 1ndependamman dans quatre laborat01res a des

[N
P

123> %5 5 | Toutes ces nxr ‘riences ont &té réalisées

époques voisines
sur le sodium (l'expérience de D. Pritchaird et coll. 3 différe des autres

parce que l'élargissement Doppletr est €liminé par une technique de jet atomi-



R R R N XN e Bmescseino sameenason o o

“Rhodamine 6G

72.

/
t'atléu:x"photomSS y, /; [
“l ‘\\. ; 4P1/' y, /’/l i5787 A
: We16d & /! .
y W\ L
o W /!
6022 A W\ .
\ N\ o/ /
° /
I 6154 A \\l\\ 5688 /"/ /
] N
\ /
! l\ \ / / ° '
. I\ \\ // / .
|\
| o ‘}31’1/2, % ,’ |
Rhodamin'e"t;('; ToeTenreeeT or.‘ ‘x.. e copmmeonce -..j*.. - - Tt TR
un photon } '1 . . _$
- e ® s » ® meoseve - » e o - -rlou -
: 3302 A: ::
| | i
| | 5896 |:5890 A 5787 A
: | ¥
| | H
. I'
o I ||
6022 A | '
: | I
| !
| /!
a I:
| | ]
; | l
. N & N
38y 4 3s v,
FIGURE VI - 1

SCHEMA SIMPLIFIE DES NIVEAUX D'ENERGIE DU SODIUM
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que.et non pas par compensation des effets Doppler dans une onde stationnai-
re). !.'examen du diagramme des niveaux.d'énergie .du sodium (Figure IV-1) per-
‘met do comprendré ce choix : l'atome de sodium peut transiter du niveau fon-
d.u¢nta1 3S vers le niveau 4D en absorbant deux photons de longueur d'onde
%787 A, ou vers le niveau 5S en absorbant deux photons & 6022, A ; or ces
deux longueurs d'onde tombent dans le domaine spectral de la Rhodamine 6G qui
est actuellement le colorant qui a les meilleures performances. Par ailleurs,
pour ces deux transitions, les niveaux relais prépondérants sont les niveaux
Pl/2 et BPS/»2 : Les défauts d'énergie hAwr sont petits et la probabilité

d'absorption 3 deux photons est importante.

Par ailleurs, le sodium est un &l&ment souvent utilisé& au labo-
ratoire et dont les propriétés sont bien connues; en particulier on peut ob-
tenir des quantités importantes de sodium atomique dans une cellule en la
chauffant modérément (cf. Fig. IV-2, pression de vapeur en fonction de la
température). En pratique, une cellule en pyrex est attaquée aux alentours
de 200°C ; pour certaines expériences nécessitant une plus grande pression
nous avons utilisé un verre spécial (Corning 1720) qui résiste jusqu'aux

environs de 300°C.

Iv - 2. GENERALITES SUR LE MONTAGE EXPERIMENTAL

a) Description de la source de lumiére

La figure (IV-3) représente le montage expérimental. Le
LASER continu utilisé est le LASER 3 colorant Spectra-Physics 580 pompé par
un LASER 3 argon ionisé. En pompant avec | watt sur la raie verte a 5145 Z,
nous avons obtenu environ 30 mW & 5787 Z ot 10 mW a8 6022 Z (les fluctuations
de puissance au cours d'un balayage sont d'environ 15%). Ce LASER fonctionne
en régime monomode, la largeur d’'un mode &tant environ 10 MHz. Les é&léments
sélectifs de la cavité@ sont un prisme et un &talon Fabry-Pérot de 0,75 mm
d'épaisseur et d'une finesse de 30. Ce Tabry-Pérot est monté avec des cales

piézoélectriques : on peut donc modifier 1égé@rement son épaisseur en appli-
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quant une tension sur ces cales. De la m@me mani&re, un des miroirs de la
grande cavité est monté sur une céramique piEzoElectrique ; en ajustant le

“ rapport éntre les tensions- imposées.3d ces céramiqués, on peut Balayer le

LASER sur environ 4000 MHz sans sauts de modes. La linéarité du balayage

n'est pas excellente 3 cause de l'hystérésis et des non-linéarités des céra-

miques utilisées ; néanmoins les non-linéarités observées n'ont jamais dé-

passé 107.

B) Le controle de longueur d'onde

Pour trouver la résonance, nous procédons en deux temps :
dans un premier temps, 3 l'aide du monochromateur THR de Jobin-Yvon, d'une
lampe 3 iode et d'un Fabry-Pérot plan dont l'intervalle entre ordres est

-1 2o - .
2,5 cm , nous réalisons un spectre cannelé (Biraben 2

p. 39). Ce spectre
cannelé est étalonné 3 1'aide des raies spectrales d'une.lampe 3 néon. En fai=-
sant tourner le réseau du monochromateur, on fait défiler les franges de ce
Fabry-Pérot et on arréte le balayage pour la valeur de 1l'ordre et de 1'excé-
dent fractionnaire calculée pour la longueur d'onde excitatrice & deux pho-
tons. On modifie alors la longueur d'onde du LASER de fagon & ce qu'elle
oincide avec la longueur d'onde transmise par le monochromateur. Dans ces
condi.i. ns, on ne se trouve généralement guére éloigné de plus d'une largeur

Doppler de ia résonance ; en balayant lentement la fréquence, on trouve la

raie d'absorption & deux photons.

Les mesures de fréquence ont été faites en envoyant la lumiére
issue du LASER dans un Fabry-Pérot confocal de longueur 25 cm (300 MHz d'in-
tervalle entre ordres). C'est en utilisant les pics de ce Fabry-Pérot que
1'on a pu évaluer les non-linéarité@s du balayage. Ce Fabry-Pérot a &té cons-
truit au laboratoire : 1l s'agit tout simplement d'un tube d'invar de 25 cm
de long dont les deux extrémités sont bien paralléles et sur lesquelles on
applique deux miroirs sphériques de 25 cm de rayon de courbure, multidiélec-—
triques ayant un coefficient de reflexion de 94% (cf. Fig (IV-4)). Ces don-
néés ont été choisies parce qu'elles correspondent & des fabrications stan-

dard de la firme MTO. En fait, ce Fabry-Pérot n'est pas encore d'une stabili-
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té absolue, et les dérives a long terme ne.sont pas négligeables, d'une

part 3 cause des variations de pression atmosphérique qui modifient la lon-

- gueur optique de la cavité,.d'autre part 3 cause de la modification de la
longueur du barreau d'invar avec la température. Pour &liminer la premiére
dépéndance,lce Fabry-Pérot a &té placé dans une enceinte 3 vide. Quand nous
avons fait ces expériences, nous n'étions pas maltres du second paramétre
(température), néanmoins 1'appareil &tait parfaitement utilisable parce que
la dérivé thermique du Fabry—-Pérot est assez lente et suffisamment régulié-
re pour que l'on puisse en faire l'estimation avec une approximation linéaire

pendant des durées de 1'ordre de 1l'heure.

Avant de conclure ce paragraphe, calculons la pression limite
qui doit régner dans la cavité, afin que 1'on puisse négliger les effets de
variations de pression. Les modes résonnants de la cavité sont donnés pour

une cavité confocale par :
4ne = kA (IV-1)

A une variation de pression Ap correspond une variation d'indice An, ces

deux quantités étant reliées par :
-7
An v 4.10 P(torr) (Iv-2)

On veut que la pression limite soit telle qu'un mode se déplace de moins de
0,5 MHz par rapport 3 la valeur qu'il aurait dans un vide parfait. On tire

de (IV-1)

avec v v 5.108 MHz (ce qui correspond i 5 < 10 )

’i

Cette pression étant limite pour une pompe primaire, on a utilisé& une pompe
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ionique préalablement.amorc&e par une pompe primaire.

c) Couplage .du LASER avec la zone d'expérience

Un isolateuxr optique sépare 1'expériénce proprement dite
du LASER : en effet le faisceau LASER est réfléchi sur un miroir afin que les
atomes interagissent avec deux ondes progressives se propageant en sens oppo-
sé ; or ce faisceau réfléchi, quand il est bien r&glé et en 1l'absence d'iso-
lateur, ést réinjecté dans lé LASER 3 colorant oti il provoque de nombreux
sauts de mode (c'est d'ailleurs ainsi, en supprimant 1'isolateur optique,
qué 1'on régle le faiscéau retour). Pour 1'étude du niveau 4D nous avons
choisi une lame quart d'onde comme isolateur optique ; le faisceau LASER
&tant polarisé lin€airement, le faisceau, apreés avoir traversé la lame A/4,
est polarisé circulairement ; le faisceau est réfléchi sans changement de
polarisation, puis il retraverse la lame A/4 et sort avec une polarisation
linéaire orthogonale 3 la polarisation incidente. Il ne perturbe plus le
LASER 3 colorant. Dans certains cas, on observait malgré tout une légére ré-
injection ; on plagait alors un polariseur Glazebrook de polarisation paral-
18le au LASER devant la lame quart d'onde. Dans le cas du niveau 5S, un tel iso-
!“teur. ne peut étre employé ; en effet 1'atome ne peut €tre excité dans le
niveau . ' e¢n absorbant deux photons g+ (38 cause de la régle de sélection
AmF = 0 (cf.(III-15)).Nous avons alors utilisé la rotation Faraday pour réa-
liser un isolateur optique : en traversant une cellule de 7 cm contenant une
solution de g-bromo-naphtaléne placée dans un champ d'environ 10000 gauss,
la polarisation du faisceau LASER tourne de 45°, Au retour la polarisation du
faisceau r&fléchi tourne encore de 45° en traversant 3 nouveau cette cellule,
de sorte que la polarisation du faisceau au retour dans le LASER est perpen-~

diculaire 3 la polarisation incidente.

d) Détection de la résonance

Afin d'augmenter le signal (cf. Appendice VI), le fais-
ceau LASER est focalisé dans la cellule & sodium par une lentille de focale
20 cm, la lumiére transmise est réfléchie et refocalisée au méme point par

un miroir sphérique.
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La détection se fait en. sélectionnant,d 1l'aide soit.d'un mono-
chromateur HRS2 Jobin-Yvon, soit de filtres interférentiels adaptés, les pho-
“ tons spontanément &mis 3 partir des niveaux excité&s 4D et 5§ vers les niveaux
de resonance 3P1/2 et 3P3/ .On a egalement dans certa1ns cas, recueilli la
lumidre ultraviolette provenant des nlveaux 4P a 3302 A (en cascade aprés
émission d'un photon infra-rouge par les atomes dans 1'état 4D ou 58) ; dans
ce cas on élimine la lumilre visible & 1'aide d'un verre Corning 9863. Le
courant du photomultiplicateur est ensuite directement enregistrée sur la
voie Y, d'un enregistreur double trace. Sur la voie Y, , on enregistre les

-~

pics du Fabry-Pérot confocal de 25 cm destiné 3 contrSler la longueur d'onde.

Nous présentons maintenant les réusltats que nous avons obtenus

dans les experlences sur les niveaux 4D et 55 de 1'atome de sodium.

v - 3. TRANSITION ENTRE LES NIVEAUX 3S ET 4D DU SODIUM EN

ABSENCE DE CHAMP MAGNETIQUE

Le dispositif décrit dans le paragraphe précédent nous permet
d'obse: - r sur la transition 3S - 4D un spectre d'excitation reproduit sur
la figure (IV-5). En abcisse on a la fréquence du LASER et en ordonnée 1l'in-
tensité de la fluorescence. L'interprétation de ce spectre sera détaillée
dans la suite de ce paragraphe ; néanmoins, remarquons tout de suite que la
largeur des raies est de l'ordre de 10 MHz, alors que la largeur Dopplex
vaut environ 1000 MHz. Ce premier spectre démontre donc d'emblée le haut

pouvoir de résolution de la méthode.

Ce paragraphe est divisé en quatre parties : nous discutons d'a-
bord de 1'influence du spin nucl&aire ; en particulier, nous montrons que,
compte tenu de la largeur des raies d'absorption, la structure hyperfine ne
peut pas étre résolue dans l'état excité. Ceci permet d'expliquer pourquoi
le spectre d'excitation ne comporte que quatre raies. Nous déduisons ensuite

de ce spectre une mesure de la structure fine de 1'état excité&. Nous calcu-=
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lons ensuite l'intensité relative des raies, et nous montrons qu'elles per-
mettent d'interpréter le spectre sans ambiguité. Nous présentons enfin un
. calcul du nombre d'atomes excités par la transition a& deux photons dans les

conditions de l'expérience.

a) Influence du spin nucléaire

Si le spin nucl&aire était nul, le spectre d'excitation
ne comporterait que deux raies correspondant aux transitions 331/2+ 4D3/2 et
381/2 - 4D§/2.En fait le spin nucléaire du noyau de 1'atome de sodium vaut
I= %—; en conséquence, la raie d'absorption est décomposée en plusieurs com-—
posantes hyperfines. Dans 1'état fondamental les deux sous-niveaux hyperfins
(F=2et?V¥F = 1) sont séparés de 1772 MHz ® . Dans les niveaux 4D5/2et 4D3/2,
aucune mesure de l'interaction hyperfine n'avait &té faite quand nous avons
commencé ce travail®. On peut &valuer un ordre de grandeur de cette interac-

tion hyperfine en utilisant la formule bien connue suivante du hamiltonien

hyperfin (valable pour les niveaux de moment orbital non nul) & °%
T3
I = A —
hyp hZ
My (L + 1) 1
avec A = - —2 Mg W, 81 {Iv-3)
bt jiG + 1) <’

I1 faut €tre conscient que 1l'on ne peut guére espérer avoir qu'un ordre de
grandeur avec cette formule parce que l'on néglige plusieurs phénoménes qui

10 > 11 . nolarisation du coeur,

se sont révélés importants pour les alcalins
corrélations entre électrons ... Par ailleurs, pour évaluer simplement cette
constante, nous faisons une autre approximation grossi@re qui consiste i éva-
luer <%3> d 1'aide d'une fonction d'onde hydrogénoide (on prend Z = 1, 1la
probabilité de présence de 1l'électron 4d 3 l'intérieur du coeur &tant trés

petite).

* e ' - - 7 ~
Une expérience trés récente a trouvé pour la constante de structure hy-

perfine du niveau 4D3/» la valeur A = 0,51 * 0,07 MHz. Il faut remarquer que
cette structure est plus petite que la largeur naturelle du niveau comme le
prévoit notre calcul approché.



83.

Sachant que 8, est égal a 2,22 ® , on trouve :

A(4Ds 15)

—t = 0,25 MHz
h

A(4Dy 1)

— = 0,59 MHe
h

Ces constantes étant inférieures 3 la largeur naturelle des niveaux (3,2 MHz),
A qui est elle-méme petite devant la largeur du LASER, oﬁ s'attend a ce que
les raies aboutissant 3 divers sous-niveaux de structure hyperfine de l'Etat
excit@ soient confondues. Donc,.pour chacun des niveaux de structure fine
de 1'état excité (4D3/2 et 4D§/2), on doit observgr deux raies correspondant
d la structure hyperfine du niveau fondamental. Ceci correspond aux quatre

raies du spectre reproduit sur la figure (IV-5).

b) Mesure de la structure fine de 1'état excité

L'analyse des intensités des raies que nous faisons ci-
dessous (partie c) permet d'interpréter sans difficulté le spectre d'excita-
tion (Fig. IV-5) : les raies (a), (b), (c¢), (d) correspondent respectivement

aux . -sitions

(a) 33]/2, F = 2 -> 4D5/2
(b) 331/2, F=2 ~» 4D3/2
(c) 351/2, F=1 > 4Ds/z

(d) 351/2: F=1 - 4Ds/2

Les raies (a) et (c) d'une part, (b) et (d) de 1'autre sont distantes d'en-
viron 886 MHz sur la fréquence du LASER, c'est a dire 1772 MHz sur 1'énergie
des niveaux, ce qui correspond 3 1l'@cart entre les sous-niveaux hyperfins
du niveau fondamental. On peut déduire de 1'@tude de ce spectre une valeur

de 1'8cart de structure fine dans 1'état 4D
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‘Cette mesure sera précisée par la.suite quand nous ferons une &tude du dia-
gramme d'énergie en fonction du champ magn&tique. On peut remarquer que cette
structure fine est inversée, c'est 3 dire que le niveau de J le plus petit a
1'énergie la plus grande. (Il semble que cet effet soit 1ié au fait que la
fonction d'onde des niveaux 4D est un mélange de configuration 2p%4d et de

configuration 2p°np4d '2).

On peut également remarquer sur la figure (IV-5) que les quatre
résonances fines sont détectées sur un large fond gaussien correspondant 3

1'absorption de deux photons se propageant dans la méme direction.

La largeur des raies fines (environ 12 MHz par rapport & la fré-

quence du LASER) est liée essentiellement au jitter du LASER.

¢) Calcul de 1'intensité relative des raies

Nous calculons maintenant les intensités relatives des
,uatre composantes ; dans un premier temps, nous envisageons seulement quelles
seraieu: leurs intensité@s mesurées en absorption. Nous verrons ensuite que la

détection en fluorescence modifie trés l&8gérement ces intensités relatives.

Tout d'abord remarquons que seul un opérateur quadripolaire peut
coupler le niveau fondamental Sl/g aux niveaux D3/2 et Ds/z, on peut donc em-
ployer la formule (III-30) qui donne la probabilité& de transition entre un
sous-niveau hyperfin du niveau fondamental et un sous-niveau hyperfin de
1'état excité lorsque l'opé@rateur transition & deux photons est un opérateur

quadripolaire :

Cming J<ed |07 63,22

T -
JgFg>ToFe

J_ 23y,
(2 ]a2|2) (@F D) [ g]
2 q

€s I‘e 5 FgIFe

On ne distingue pas les composantes hyperfines de 1'état excité, la quantité

accessible expérimentalement est :
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. 4ngn, |<ed | |Q%| ]8I >|? 0 d 23 4,
Ty g = —— (5jaz|?) —= B x 3 (2 +1) [‘? » g] |
) - , | . _ A
gete 27T, .4 o P,LF,
I 23, i A
or b)) (2Fe+l) [ ' g] L= (cf. par exemple 1% )
e F IF 2J +1]
g e .8
On en déduit :
4n,n, l<ed ||Q%| |8 |2
- e
Ty r o0, = 5 & 12512 : g (1V-4)
e .
“g'g et 1, 1 5(23 +1)

La probabilité moyenne d'excitation par unité de temps est indépendante du ni-
veau hyperfin de départ. L'intensité de la raie d'absorption est le produit de
cette probabilité par la population du niveau de départ., Dans les conditions
de 1l'expérience, KT (K constante de Boltzmann, T température) est trés grand
devant la structure hypérfine du niveau fondamental : la population de chaque
niveau hyperfin est proportionnelle 4 sa dégénérescence (cf. III-25). On en

déduit 1'intensité de la raie d'absorption :

4nn, |<eJe||Q2||ng>|2
AJ Fog s T $)) |42|2) (2F0+]) (Iv-5)
gg e e2r, a4 ¢ 5(23 +1)2(21+1) 8

On trouve ainsi que les intensités des diverses raies aboutissant au méme ni~
veau Je sont dans le rapport des dégénérescences des sous-niveaux hyperfins
du niveau fondamental. Ce résultat peut d'ailleurs se retrouver en effectuant
des sommations de coefficients de Clebsch-Gordan. Nous présentons ce calcul
ci-dessous, d'une part pour s'assurer que le ré&sultat (IV-5) est bien exact,
d'autre part et surtout parce qu'une partie de ces calculs est utile dans le
paragraphe suivant : la levée de dégénérescence Zeemah en présence d'un champ
magnétique faible oblige en effet & calculer 1l'intensité& de chaque composante

FmF - Jeme séparément.
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- Calcul direct de l'intensité des raies d'absorption

La probablllte d’excitation 3 deux photons sur la transition ngg > J O, se

déduit des formules (II 13) et (III-11)

- o 4n,n,
i S 2
ngme+eJeme = v |<eJ |QElE ]ngmg>|
€5 Te
k k' *
T‘ ) 4n¥n2w2 < s <eJe‘|Q lngg> <eJe||Q )ngg> ak ak'* .
D 1
glgmgredeme e2 1, Kk J2RFT JTETFT q
9,9 )
) _ Va7 - -
X <Jngme mg]kq> <k'q IJngme m,> (1v-6)

Mais nous é@tudions non pas une transition entre ngg et Jeme mais une transi-

tion entre les niveaux F,mF et Je,me

_ 4!111’12(1)2 S 2
= —— x I |<eJ m Im J Fm_> Iv-7
I1ngFmF-+eJeme €2 T m e e [Iqslezlg g F ( )
o e I

En décomp. ~1at 1'état |FmF> sur la base ]ngg> |ImI> , on transforme 1l'expres-

sion (IV-7) en :

= |<FmF|J Im m >|2 1 myved m_ (Iv-8)

T
gJ Fmp>eJomy mI’ g g

g

On obtient 1'intensité& des raies d'absorption en champ magnétique nul en som—
mant (IV-8) sur m, et m, (ce qui suppose que tous les sous—niveaux Zeeman

sont également peuplé&s, la population de chaque sous-niveau Zeeman &tant &gale
- 1 1
2 7757 7047 )

& 1

= E Tr
{ ngmg+eJeme my,mp

A [<F |J Im m >|2]
gl Foel, (21+1) (23 +1)  mghe Prlvg Mgt
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En utilisant les relations d'orthonormalisation des.Clebsch-Gordan, on

trouve :

(2E+1)
A = = T
ngF-*eJe (21+]) (2Jg+1)2 mgme E ngmg»eJeme

En faisant la sommation sur mg et sur m, dans (IV-6), on retrouve la formule

(IV-5).

- Comparaison entre les intensité&s des raies aboutissant 3 des niveaux de Je

différents

- —

Dans lé cas du sodium, on peut poursuivre Ie raisonnement plus loin : 1'&cart
en‘éngrgie entre 1es.niyeaux relais BP;/Z et 3P?/2 est d'environ 17 cm © alors
que le défaut en énergie de la premiére transition vis a vis de ces niveaux
relais est de 1'ordre de 300 cm '. On est donc dans un cas ol 1'on peut appli-
quer les conclusions de la remarque c du paragraphé III - 2 : les opérateurs
Q2 et Q° ont un rang défini v1s a vis de L. On peut transformer les &l&ments
de matrice réduits <eL _SJ |lQ | |sL SJg> en fonction de <el ||Q IlgL >
(formule analogue 3 (III 27))

L kL
- (- ])Jg+L +8+k JITET /I3 [ e g] x
& J sJ
g e
k
x <eLe||Q [|ng> (Iv-9)

En portant cette expression dans la formule (IV-5) :

4n1n2 <eL ||Q*||eL _>|? L 2L

—— (Z]a2]?) = E __ (r +n(23 +1) | & Bl (w-10)
ALngFg"L Je 27 5(23 +1) (21+1) g e "l sag

€ ‘e g g e

Dans le cas ol le niveau fondamental a un moment orbital nul (Lg = 0), le

coefficient 6] a un module indépendant de Je 5 11 vaut

(-1)LetS*Te

8L 2 68 ——————— d'ot
e g ;2——~I-Jg+ /5-
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4nyn, <eLe]lQ2||gL£#)>

AL 0,3, Fo1=2,3." 5 (2 lagl®
g retgTe e e2p g 1 25(20 +1)2(21+1)
o

(2F +l)(2Je+l) (Iv-11)

L.'intensité des rates d'absorption est donc proportionnelle au produit des
dégénérescences des niveaux initiaux et finaux. Mais, comme nous 1l'avons re-
marqué au Chapitre III (paragraphe III - 5), 1'intensité sur la fluorescence
dépend non seulement de la population du niveau excité, mais encore des autres

ordres de la matrice densitéde 1'état excité.

Ainsi que nous le montrons maintenant, dans les conditions expérimentales que
nous utilisons, les intensités relatives des raies de fluorescence différent

peu des intensités relatives calculées pour les raies d'absorption.

Compte tenu du choix des polarisations : polarisation circulaire

1'excitation, détection sans polariseur dans une direction perpendiculaire

v

la direction de propagation du faisceau LASER excitateur, on montre (cf.

)]

"rpendice V, 2e partie), en utilisant les résultats du Chapitre III (paragra-
phe Li! - 5) que, par rapport aux raies d'absorption, 1'intensité de la fluo-
rescence doil €tre multipliée par les facteurs :
.~% pour les transitions issues du niveau ADS/Z et aboutissant 3 un niveau
ZPS/? (n=3,4)
+ ¥ ¥ g = % pour les transitions issues du niveau 4D3/2 et aboutissant 3 un
niveau nP3/2
. %-x %—= g pour les transitions issues du niveau 4D3/2 et aboutissant 3 un
niveau nPl/z.
Le calcul de ces facteurs est détaillé damns 1'Appendice V ; dans le cas des
transitions issues du niveau 4D3/2 , le premier terme du produit est le fac-

teur angulaire de la détection et le second est le rapport de branchement en-

tre les émissions possibles vers les niveaux P3/2 et PI/Z‘
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Dans ces expériences, nous ne distinguions pas expérimentalement
les raies de fluorescence vers.les niveaux nP1/2 et nPa/i (nous 1'avons fait
par la suite !* ) ; il s'ensuit que le rapport entre les raies provenant des

niveaux 4D5/2 et 4D3/2 , ces niveaux ayant €té excités 3 partir du méme sous-

niveau hyperfin du fondamental, est égal a

I R O 3
——————— = . 6 . 1 .
1(4D, 12) (2%+1) '5"“6‘*237"%

rapport des facteur de
populations détection

On trouve ainsi :

I(4D5/2) 16
I(4D3/2) 11
alors que le rapport des populations est égal 5-%. On peut noter que ces deux

rapports %% et %-sont_trés voisins.
On en dé&duit le spectre théorique de fluorescence présenté sur la
Figuré IV-5 ; dans le cas de 1'enregistrement°de ce signal, la détection se
faisai: «ur 1l'ensemble des deux raies a 5682 A et 5688 Z provenant des niveaux
4D3/2 et 4D5/2 et aboutissant aux niveaux 3P1/2 et BP,/Z. Dans des expériences
antérieures 15 9 16 © nous aviong utilisé la détection sur la cascade provenant
des niveaux 4P 3 3302 R et 3303 A (voir Fig. IV~1) ; dans les mémes conditions

expérimentales, la détection sur cette cascade donne d priori un rapport d'in-

tensité trés légérement différent.

d) Nombre d'atomes excités

Le calcul de la probabilité d'absorption de deux photons
a été présgnté dans le cas de la transition BS¥/2 - 4D§/2 au premier chapitre
(paragraphe I - 2). On a montré que, si la puissance par unité de surface &tait
égale 3 0,06 W/mm? , la probabilité de transition Fg est de 1'ordre de 1 sec .
En fait, la puissance du LASER est d'environ 30 mwatt et la section du fais-

ceau différe peu de la section du faisceau gaussien au point de focalisation.
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On montre dans 1'Appendice VI que cette section peut €tre prise égale d Wwé
. - . . - . ] . .
oi w est le point ol l'amplitude du champ électrique vaut E~f01s 1'ampli-
"o
tude sur 1'axe. On montre &galement que, dans les conditions de 1l'expérience,

e .. P . - .
w0 est peu différent de 40u. Dans ces conditions, ) est égal a o watt/mm2

-1 . o _. PP
et on trouve T - 10% sec . En fait le calcul du Chapitre I a été fait dans
. g = .
le cas d'une seule onde progressive,et nous avons vu au Chapitre II, para-
graphe II - 3, que, dans le cas d'une onde stationnaire,cette probabilité

s . -1
doit 8tre multipliée par 4, soit Fg n 4,104 see .

On peut remarquer que cette probabilité de transition par unité
. . P . . -1
de temps est encore petite comparée & T, qui vaut environ 2.107 sec 17,
On est donc dans des conditions od il n'y a pas saturation de la tramnsition

a deux photons (cf. formule II-11).

Tous ces calculs ont été faits en supposant que la largeur de la
raie excitatrice est bien plus petite que la largeur du niveau ; or on est
dans une situation contraire puisque la largeur de la raie excitatrice vaut
environ 20 MHz (10 MHz sur la fréquence des LASER, soit 20 MHz sur 1l'énergie
des niveaux ; cf. Chapitre Il , paragraphe II. - 3) alors que la largeur na-
tar~lle vaut environ 3,2 MHz. On congoit dans ces conditions que la probabi-
1lité d'.. -itation est diminuée dans un rapport qui varie i peu pré&s comme le
rapport des largeurs (il y a un facteur numérique qui dépend de la forme du
jitter du LASER, voir Biraben ®> , n. 67). Dans ces conditions, Fg doit @tre

-l
peu différent de 10" sec (a8 un facteur 3 prés).

Pour faire ces expériences, on utilise une cellule de pyrex a
une température légérement inférieure & 150°C; dans ces conditions, le nom-
bre d'atomes par cm’ est égal a 10*' , enfin le volume "utile" est de 1'ordre
de ﬂwz .L (cf. Appendice VI) ol L est la longueur sur laquelle on observe
le signal (dans nos expériences, L ™ 2 mm). On en déduit que l'on doit exci-
ter environ 10'? atomes par seconde dans 1'état 4D5/2 (ce qui assure un si-
gnal confortable). Ce nombre d'atomes correspond & peu prés au courant du
photomultiplicateur observé quand on tient compte des paramétres de la dé-

tection (ouverture angulaire, pertes etc...).
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IV - 4. TRANSITION ENTRE LES NIVEAUX.3S.ET 4D EN PRESENCE

'D"UN'.CHAMP MAGNETIQUE

Nous présentons dans cette partie la modification du spectre
d'éxcitation 3S - 4D quand on rajoute un champ magnétique. Nous avons &étudié
d'uné part la levée de dégénérescence Zeeman dans un champ magnétique fai-
ble, d'autre part l'effet Pashen-Back en champ magnétique fort. Nous mon-
trons que, de cé dernier spectre, on peut déduire uné valeur de la constan-
te de structure fine du niveau 4D plus précise que celle mesurée en champ
magnétiqué nul.

a) Spectre d'excitation en champ magnétique faible

Un prolongement naturel de 1'expérience décrite au para-
graphe précédent a été d'appliquer un champ magnétique ﬁo paralléle d 1'axe
" de propagation du faisceau LASER de facon & observer la levée de dégénéres-
cence Zeeman (c¢f. Fig. IV-6). Pour faire cette expérience, nous avons placé
la cellule dans 1l'entrefer d'un é€leé¢troaimant 3 piéces polaires percées. Nous
ii'avons déduit aucune mesure de cette expérience, les facteurs de Landé des
niveaux ronsidérés étant bien connus, mais cette expérience démontre le haut

pouvoir de résolution de la méthode des transitions 3 deux photons sans élar-—

gissement Doppler.

En présence d'un champ magnétiqug Ho, les résonances a, b, ¢ et
d se séparent en plusieurs composantes Zeeman ; la figure IV - 7 montre la
modification du spectre dans un champ magnétique de 170 gauss. Sur la figure (IV-
7.bis) on reproduit sur une échelle dilatée les transitions c et d (F = 1 »
J' =5/2 et F=1->J"=3/2) en détaillant les niveaux initiaux et finaux

de la transition. Compte tenu du choix des polarisations : deux ondes polari-

' + . . .
sées g , on n'excite qu'un seul sous-niveau Zeeman dans le niveau J' = 3/2
(mJ, = 3/2) et deux sous-niveaux Zeeman dans le niveau J' = 5/2 (m,, = 3/2
et m,, = 5/2). Pour .chacun de ces sous-niveaux Zeeman, on obtient trois tran-

sitions correspondant 3 la levée de dégénérescence du sous-niveau hyperfin
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= 5/2
= 5/2
FIGURE IV - 7 bis
DETAIL DE L'EFFET ZEEMAN SUR LES TRANSITIONS F=1>J"=3/2
ET F=1-J"'"=5/2

(d)
(c)
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F = 1 du niveau fondamental.

Dans le cas d'une transition issue du niveau F = 2, par exemple

F=2>J"=23/2 (Fig. IVv-7), on n'observe pas toutes les composantes Zeeman

it niveau F = 2 parce que la tramsition T = Z, m, = 2 >3 = 3/2, w, = 3/2

est interdite : 1'&tat |F = 2, m, = 2> est encore égal & |Jg =1/2, m, = 1/2>
+

]

EII.é 3/2, m 3/2> ; or pa: absorption de deux photons g on ne peut pas

=1/2 & m, = 3/2.

I

passer de m,

La position de ces résonances se trouve aisément ; &tudions le

déplacement de la transition lF, m> > J, m

4> par rapport 3 sa position

en champ nul.

L'énergie du niveau |F, w,> dans un champ magnétique HO est égale

_ | |
EF,mF gFlmF h Wo avec  w, 2m Ho

se méme 1'énergie du niveau J, m

N est égale i :

On en déduit la position de la transition dans un champ HO :

- = - n Y1 -
AEJ’mJ EF,mF (gJ mJ gy M) h w (IV-9)

Sachant que les facteurs de Landé des nivnraux ADS/Z et 4D3/2 sont respecti-

vement €gaux a g-et g-et que ceux des niveaux 381/2, F =2 et 381/2, F =1

~ . = 1
sont &gaux respectivement a 5 et - g,
des divers composantes et donc les identifier sur l'enregistrement expérimen-~

tal (voir Fig. IV-7).

on peut préveir la position théorique

.- . - ® c o
La population du niveau excité sur chacune de ces tramnsitions se

calcule assez facilement, l'intensité& de la fluorescence est un plus longue
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A calculer, la détection se faisant sur la cascade provenant du niveau 4P

(détection sans polarisceur dans la direction Ox)..

La probabilité d'excitation sur la transition F, me > Je’ m, est
}.mnée par les formules (IV-8) et (IV-6). Compte tenu du choix des polari-
sations : deux ondes aller et retour polarisées o+, seul a% est différent de
0 (cf. Tableau II1I-1) et 1l'on obtient en transformant les coefi.cicnts de

Clebsch-Gordan en "33j"

4n nyp? Food o Tya 3 3, 24:
= = e 2 2 ¥ g 7—12Y
FgF,mF—’eJeme - |<eJe||Q ||ng>| mng(ZFH) (_ _ m> (m - _2> (IV-12)
€5 I'e m e M1 m,

(la somme sur m_ et m; ne comporte en fait qu'un seul terme).
o

I
Pour obtenir une formule qui permette de comparer les intensités sur les
niveaux 4D5/2 et 4D3/2, on transforme 1'élément de matrice réduit <eJe||Q2||ng>
d 1'aide de la relation (IV-9)

4n 02 | L 2L,

_ (Te
= — 2 2 g
FgFmF+eJeme Z |<eLe||Q ||ng>| (2Jg+l)(2Je+l)(2F+l) [J ; j J X
€
o e g e
F J I J o J 2
x - < g )2< e g )2 |
My - - - —-11
gMT mFmg my m, mg 2 (Iv-13)

Dans le cas du sodium, Lg est nul et 1'intensité de la raie d'absorption de-

vient
_ 4n,n, w2]<eLe||Q2|igLo=0>|2
F‘gFmF—reJ m = - = (23 +1) (2F+1) X
ee 2 r 5 e
€o e
FooJ 1,0, T 2
% s ( % )( 8 > (1V-14)
memy \ - m  -m ~
gl ». My, mg m, 4 m, mg 2
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Pour passer de 1'intensité de la raie d'absorption & 1'intensité de la fluo-
resc.:ace, il faut multiplier la formule (IV-14) par un facteur dépendant de
m, et qui est peu différent de 1 (voir Appendice V, 3é partic). On peut né-
anmoins comprendre pourquoi ce facteur est plus grand pour les niveaux de
m,o= 3/2 que pour céux.de m, = 5/2. En effet, un atome excité dans le ni-

veau |J = 5/2, m_ = 5/2> retombera au niveau fondamental en émettant deux

J
+ o Tr s .-
photons 0 , par contre un atome dont le nombre magnétique dans 1'état excité

. ] + ) +
3/2 pourra réémettre soit deux photons 0 , soit un photon O et

for

sera égal
un photon T ; or un photon T rayonne plus dans la direction 0x qu'un photon
0+ ; done un récepteur placé dans la direction Ox (et non sensible & la po-
larisation) recevra globalement plus de signal d'un atome excité dont le

nomBre quantique magnétique est m, = 3/2 plutdt que d'un autre dont le nom-

bre quantique magnétique vaut 5/2.

Compte tenu de ces facteurs angulaires de fluorescence, on a tra-

cé sur la figure (IV-7) 1'intensité théorique de chacune des composantes.

b) Spectre d'excitation en champ magnétique fort : effet

Pashen-Back

La structure fine du niveau 4D vaut environ 1030 MHz ;
on peut donc découpler f et g dans le chawp magnétique produit par un élec-
troaimant. Pour observer cet effet, nous avons augmenté le champ magnétique
de 1'électroaimant utilisé dans la partie précédente, jusqu'd une valeur
proche de 10 000 gauss. Pour observer le spectre d'excitation, il a alors
fallu décaler la fréquence du LASER d'environ 14 GHz par rapport i celle que

1'on avait dans les mesures précédentes.

Le spectre d'excitation observé dans ces conditions est repré-
senté sur la figure (IV-8). Ce spectre se compose de huit résonances fines

sur un large fond gaussien.

Pour interpréter ce spectre, remarquons d'abord que, dans un

champ magnétique de 1'ordre de 10 000 gauss, la structurehyperfine du niveau
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fondamental est &galement découplée. Dans ces conditions, 1l'énergie des ni-

veau:. 4 l'ordre O en fonction du couplage (structure fine ou hyperfine) est

= A + +
mp,, Mg, My m, Wo 2 s h wo T Tp Bp My Ho
Si on tient compte & 1'ordre 1 du couplage, il faut ajouter, dans 1'é&tat

excitée :

7|my, mg

P .
L_ ' = [ 1 _
2 mI> a''m mg (IV-15)

<} af o
et dans 1'état fondamental

<m_,m

S? Ila lm M> = amgm (IV-16)

I S I
donc 1'énergie d'un niveau excité est égale 3

' = ) + ' 4+ ' ' ' ' -

Emi’mé’mi moh oW 2 mg h wo *ompogy M HO +a' m omg (Iv-17)

(Rappelons que, dans le niveau excité&, on peut négliger la structure hyper-—
p g yp

fine, cf.(IV - 3. a)). L'énergie d'un niveau fondamental est égale 3

E_ = 2m . h w +m H +am,m - (Iv-l
mg,my s "' Y% 1 81 Mo fo S I (Iv-18)

‘D'autre part, dans les conditions d'excitation que nous avons choisies

deux polarisations circulaires identiques pour les ondes aller et retour,

les régles de sélection sont les suivantes

1

Am, = 2 = m o= 2)

AmS =0
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Compte tcnu.de ces restrictions, la position des résonances se trouve en fai-
sant la différence des formules (IV-17) et (IV-18) :

Y ! = '._ = : I9' - -
E (mL 2, LU mI) E(ms, mI) 2 h w, * ms(ba amI) (1v-19)

Zhwo représente le déplacement global du spectre : ce déplacement correspond
au décalage de la fréquence centrale du LASER,

m_, pouvant prendre deux valeurs et m_ quatre, on obtient ainsi

S I
huit résonances. Les quatre résonances correspondant a la méme valeur de mg
sont en principe équidistantes : elles représentent 1'effet Pashen—-Back dans
le niveau fondamental 3S. En fait, Une mesure rapide montre que ces ré&sonan-
cesne sont pas exactement équidistantes, ce qui correspond au fait que le dé-
couplage n'est pas total dans 1'état fondamental ; de toute fagon, la position
des niveaux d'énergie (connaissant a et a') est parfaitement calculable puis-
que 1'on n'a que des matrices 2-2 3 diagonaliser (formule de Breit-Rabi).

Connaissant le champ magnétique et la constante de structure hyperfine -dans

le niveau foﬁdamental :
a = 885,8 MHz

on peut ajuster a' de maniére & ce que les positions théoriques soient les
plus proches possibles des positions expérimentales des résonances. On trouve

de cette maniére
a' = - 411,4 ¥1,0MHz

Pour obtenir cette valeur, 1l n'est pas nécessaire de connaitre le champ ma-
gnétique avec une grande précision : 1'@cart en énergie entre les niveaux va-
riant peu avec le champ magnétique. L'erreur est due essentiellement aux non-

liéarités du balayage piézoélectrique de la {réquence du LASER.

Cette mesure est plus précise que celle du paragraphe IV - 3. Les

incertitudes expérimentales ont mémes origines dans les deux cas : elles sont
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dues aux non linéarités de balayage du LASER. Mais, dans l'expérience du pa-
ragra~he .IV - 3, 1l'intervalle entre deux résonances vaut environ 500 MHz,
‘alors que dans l'expérience décrite ci-dessus une mesure indirecté permet de
réduire cet intervalle a 40 MHz (cf. résonance c et d, figure (IV-8)) (ces
“carts de fré&quence sont mesurés par rapport a la fréquénce du LASER). On
congoit alors facilement que les incertitudes soient plus élevées dans 1'ex-
périence en absence de champ magnétique, la distance entre dcux résonances

étant plus grande.

Connaissant a', on peut retrouver 1'écart de structure fine.

I

B(4Ds 2). - E(4D,2) = 2 a

E(4D5/2) - E(4D3/2) - 1028,5 * 2,5 MHz

Cette mesure est en bon accord avec les autres déterminations expérimentales

1038 + 50 MHz Meissner et Luft '°
1025 * 6 MHz Pritchard et coll. °
1035 £+ 10 MHz Hansch et coll.

1027 * 16 MHz Bjokholm et Liao 19

Depuis que nous avons fait cette expérience, une mesure plus précise de

20

cette structure fine a &té faite par Fredriksson et Svanberg en utili-

sant la méthode des croisements de niveaux. Leur valeur est
1028,3 + 0,6 MHz,

en excellent accord avec notre mesure.

I1 parait tout a fait possible d'améliorer la précision de notre

mesure d'un facteur 10. Grice au systéme d'asservissement du LASER que nous
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décrivons au chapitre suivant, nous obtenons un balayage bien plus régulier
de la fréquence du LASER, ce qui nous permettrait, si nous reprenions cette

expérience, d'améliorer notre détermination de cette structure fine.

" On peut enfin noter que, contrairement 3 ce que l'on serait ten-
té de penser intuitivement, les huit résonances n'ont pas exactement la méme
intensité (cf. Fig. IV-8) : les résonances correspondant aux niveaux mg =
-1 sont légérement plus intenses que celles correspondant aux niveaux m_, =

1 2 . . . J 3

5 - I1 est facile de voir que tous ces niveaux sont également peuplés par la

transition & deux photons. L'interprétation de cet effet est encore 1life i

un facteur de détection : 1l'atome excité dans un niveau ImL = 2, mg = %>

ne peut‘fetomber au fondamental qu'en réémettant deux photons ¢ . Par contre,
la structure fine dans les niveaux 3P et 4P n'étant pas encore découplée pour
ces valeurs du champ magnétique, un atome excité dans un niveau lmL = 2, mg =
~ %> pourra retomber au niveau fondamental en réémettant soit deux photons

o+ soit un photon o+ puis un photon 1 , ce qui entrainera un rayonnement plus
important dans la direction Ox. Un .calcul exact fait en Appendice V (4e Par-

. s . P .
tie) prévoit un rapport d'intensité égal i 5 » Ce qul est en bon accord avec

nos masures.

v - 5. TRANSITION A DEUX PHOTONS ENTRE LES NIVEAUX 3S ET 58

DE L'ATOME DE SODIUM

L'autre transition poséible sur 1'atome de sodium en utilisant
la Rhodamine 6G est la transition entro les aiveaux 3Sl/zet 581/2. Nous dé-
crivons d'abord le spectre de fluorescence >bservé, nous l'interprétons, et
nous montrons que 1'on peut en déduireunemesurc de la structure hyperfine
du niveau excité. Nous &tudions ensuite 1'influcnce d'un champ magnétique

faible. Nous présentons enfin un calcul de 1'intensité du signal.
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a) Spectre.d'excitation

Le spectre d'excitation observé sur la fluorescence 58 -
3¢ {cf., Fig. IV-1) est représenté sur la figure (IV-9). On coustate que ce
spcctre est particuliérement simple puisqu'il se compose de deux raies déca-

tées en énergie de 1600 MHz.

Pour interpréter ce spectre, remarquons que le niveau 581/2 a
(tout comme 1g niveau fondamental 351/2) deux sous-niveaux hyperfins F' = 2
et F' = 1. Or nous avons démontré dans le Chapitre III que, dans le cas d'une
transition & deux photons entre deux niveaux de moment cinétique 1/2, on a

la régle de sélection suivante sur le moment cinétique total F (cf. (III-14))
AF = 0 (ou F = F")

On en déduit que, dans le cas présent, seules sont possibles les transitions

F=2>F'=2¢etF=1>F"=1.

On peut d'ailleurs identifier ces composantes sans difficulté
‘eaue leur intensité est porportionnelle a la dégénérescence du sous-niveau
hypert.i: 1.+ départ de la transition & deux photons (cf. (III-29) et (III-26)).

On constate ainsi sur la figure (IV-9) que les intensités des deux raies sont

dans le rapport 5/3.

De cet enregistrement, on peut déduire une mesure de la structure
hyperfine du niveau 581/2. (En fait, on ne mesure pas directement cette struc-
ture, mais seulement la différence entre la structure hyperfine du niveau fon-—

damental et celle du wniveau excité) .

En utilisant 1'é&chelle fournie par les pics du Fabry~-Pé&rot confo-

cal de 25 cm, on peut mesurer 1'é&cart Av entre les deux résonances ; on

trouve :

Av = 808,33 % 2,0 MHz
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Cette mesure.est faite sur la fréquence du LASER. Soient Ay .(58) et Av. (3S)
h . h

les tructures hyperfines des.niveaux 581/2 et 38 : la distance entre les

1/2

"résnnances est égale (en énergie) a la différence des structir-es hyperfines

2. &v 5 v, (38).- Ay, (58) = 1616,6 .+ 4,0 MHz

3 . :‘ 1

La structure hyperfine du niveau fondamental.a &t& mesurée avec une, grande
récision par. une méthode de radiofréquence sur jet atomique ® : sa valeur

P siom L..L . g€ LI € FU C. omigue ® i saV

est . 1771,7 MHz ; on en,d&duit la structire hyperfine‘dupniveaglﬁsx/2 :

\ . - t

Avy (58) .= 155,1 & 4,0 Mz

(Ce résultat est comparé, dans la partie d), avec les prévisions d'un calcul

semi-empirique).

Cette mesure est en excellent accord avec notre premlere détermi~

S * .
nation 2! et avec les autres resultats experlmentaux sur cette structure hy-

perfine :
1586+ 10 MHz Levenson et BlGembergen 4

e 159 + 6 MHz - - Duong et-coll. 2%

. . . L . S BN . o
+ .o . / “ . - . .ol . . i N R .

P ~ © b):Influence d'un champ magnétique faible

. ot .
J 1.

o Nous n'avons pas fait-d'étude systématique en fonction du
champ magnétique. La raison de cette absence est, due au fait quehlfélecﬁro—
aimant dans ces expériences<était nécessaivement utilisé péuf;réaliser 1'iso-
lateur optique (rctation Faraday de la polarisation, du LASER afln d'éviter
la réinjection du faisceau retour (cf. parapraphe IV - 2 ~ ¢)). Notons éga-
lement que cette &tude a ete falte par M. Salour et coll. 2? en utilisant
un LASER i colorant (pompe par un LASER & I ) d largevr spectrale assez gran-

de.u

* N » . - - ' - - - - .
Par rapport'd cette précédente expérience, le signal a Até-amélioré en €li-
minant la fluorescence porasite due 3 1'excitation & un photon de la molécule
NaK en utilisant 3 la détection la monochromateur HRS2 de Jobin Yvon plutdt

qu'un filtre interférentiel dont la bande passaute est trop large.
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Nous avons cependant.étudié ce qui.se passe en.champ magnétique

faible (Hé < 30 gauss) en utilisant une paire de bobines de Helmoltz.’

Nous avons vérifié que, dans ces conditions, 6n n'obsefve pas de
levée de degenerescence Zeeman : cela est did au fa1t que, pour des champs ma-
gnétiques assez petits, 1' effet Zeeman est le méme dans les sous—niveaux hy-
perfins ayant le m@me nombre quantique F dans 1'état excité et dans 1'état
fondaméntal. Or nous avons montré (paragraphe III - 2, formules (III-14) et
(I11-15)) qué, dans le cas d'une transition entre des niveaux de moment ciné-

tique électronique J = 1/2, les régles de sélection sont :
AF = 0

AmF =
Les seuls sous-niveaux de 1l'état initial et de 1'état excité qui peuvent &tre
liés dans la transition & deux photons se déplacent parallélement avec le

ehamp H et leur écart reste donc constant. Il est donc normal de ne pas ob-

server de levée de. degenerescence Zeeman.

Le spectre ne se modifie que lorsque l'on atteint une valeur du
champ magnétique suffisamment importante pour que la structure hyperfine com-
mence 3 €tre découplée dans 1'état excité, alors qu'elle ne l'est pas encore
dans 1'état fondamental (dans ces conditions, F et m, ne sont plus des bons
nombres quantiques). Cet effet commence & &tre important lorsque la fréquence
Zeeman W_est du méme ordre de grandeur que la constante de structure hyper-
fine ézhgégl , ¢'est 3 dire pour des champs magnétiques supérieurs ou de

1'ordre de 50 gauss.

c) Evaluation du nombre d'atomes excités

Nous comparons le nombre d'atomes excités dans le niveau
58 3 celui des atomes excit&s dans le niveau 4D ea supposant nulles les struc-
tures fines et hyperfines (ce qui revient dans 1l: cas du paragraphe précédent,

a confondre les quatre transitions a,b,c,d de la Fig. (IV-5)). Pour cela nous
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remarquons d'abord que la.structure fine.du niveau 3P.est petite vis 3 vis
du défaut.d'énergie de la transition 3 un photon,Aaussi'bign'dansAle cas de
-la lransition vers le niveau.5S que dans:le'cas de la transi?’on.vérs le ni-
v-s3u 4D ; les arguments.que nous avons développés pour le mor:ni cinétique
~lectronique total J sont.donc applicables au moment cinétiqu« orbital T
(cf. remarque ¢ du paragraphe III - 2). On transpose dans ces conditioms la
formule (III-36) qui donne la probabilité de transition moyer—c mais nous

utilisons, contrairement aux paragraphes précédents, les forces d'oscillateurs

en L que l'on note Yor
—>
, =“E' mwrg‘ |<rLr[|r||ngzlg
8T 3 h 2L+ 1
g

- "
On obtient :

36migtht P o el
T =—— (7 Bfo  Ta® _ (2L_ +1)
8 m? s T E E (AE )* Yo
e g Ig

L L k2
[‘.’- & ] T a2 (1v-20)
1 1 L q 1

er,r Io

o ‘o
Dans le cas du niveau 4D, k est égal 3 2, dans le cas du niveau 58, la tran-
sition se faisant entre deux niveaux de moment cinétique orbital nul, k' est
nécessair~ment &gal 3 0 (cf. paragraphe ITI -1 ¢)). Le niveau rclnis r est

3

le méme (3P) pour ces deux transitions 3 deux photors. On en diualt

L' L k')

. TN R
T'(585) P' T ¢ 1D 1 1 L zla® |
g = (=)? LS €fo (—Loy? LY g4
T (4D) P T' E, AR L L k2 Zlaf?
r.e e'ry o [ e J q 4

1 1 L
Ty

* L'utilisation des forces d'oscillateurs en L permet de faire la sommation
des contributions des niveaux 3P, ,» et 3P;,» sans difficulté. Un tel traite-
ment n'est justifié que si la strlcture fifie du niveau 3P est petite (petite
notamment devant 1'écart 3 .résonance Aw et Aw des deux trantisions 3 un
photon possibles). 1 t2
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On applique cette formule .avec les valeurs numériques suivantes' :

)
@ = 1,3.10. . e =0,11
roe' ’ r,e ?
. -1 . -l
E , n 16230 cm E N 17576 ¢cm
e'ry — er, —
-1 -1
AE' ~ 370 cm AE v 300 cm
ro— T —

‘Le rapport des largeurs est de l'ordre de 1 puisque les largeurs "expérimen-

tales'" sont essentiellement déterminées par la largeur du mode du LASER.

T (58) CP' o ox|af 2
£ v 0,5 (9?2 d

T (4D) P =Z]a. |?
g q d

Dans le cas du niveau 5S 1l'excitation se fait en polarisation linéaire, k'

étant nul on a (cf. Tableau II1I-1)

1

L
b |ak |2
q ¢ 3

alors gue cette méme somme vaut 1 pour le niveau 4D, 1'excitation se faisant
en polarisation circulaire.
P’ 10 mwatt 1 -

Le rapport des puissances = vaut environ,———— SOit = '
PP pulss P 30 mwatt soit 3’ d’ol

T (58) 3
£~ 2,10
' (4D

g()

Dans les conditions expérimentales que nous utilisons, le signal devait &tre
environ cinquante fois plus petit pour le niveau 58 que pour le niveau 4D.
Cela explique la raison pour laquelle le signal n'a pas pu @tre observé dans
les mémes conditions que pour le niveau 4D. Nous avons en particulier utilisé
une cellule én verre Corning 1720 pour pouvoir atteindre des pressions de va-
peur plus élevées. Ce verre Corning transmettant mal 1'ultra-violet, la dé-
tection a toujours été faite sur la fluorescence du niveau 5S vers les ni-

[+ o
veaux 3P1/2 et 3P3/2 a 6154 A et 6160 A.
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d) Evaluation de la.structure hyperfine du niveau 55 au moyen

de la formule de Fermi-Segré

La structure hyperfine des &tats S est due 3 1'interac-
.ion de contact. Pour.les états S des atomes hyd:ogénoldes, la constante de
structure hyperfine se calcule avec le minimum d'approximation ® :
8 hc Rowo .az 23

a = = ——— g! | (IV-21)
3 nd

A gi étant le facteur de Landé du noyau rapporté au magnéton de Bohr, n le nom-
bre quantique principal et Ro la constante de Rydberg. Cette formule n'est
valable que pour les noyaux petits car elle néglige les effets liés a la dis-

tribution de charge ou de magnétisme dans le noyau.

Cette formule se généralise de maniére empirique aux alcalins.

Nous avons dans ce cas pour les états S :
8 hc Rw ZZa2 do
a=——7 g (1 -—)F.(,2) (0 -8 -k (1V-22)
3
3 n_ dn

an est la charge du noyau vue par l'é&lectron lorsque celui-ci est loin du
coeur, Nous avoms Za = ] pour un atomme reutre ; n, est le nombre quantique

effectif calculé a partir de la position des niv:aux d'énergie. Les facteurs
(1 -'%%) et Fr(j,Z) représentent des corrections relativistes ; les facteurs
1 ~§et 1 -¢ tiennent compte de la répartition en volume de la charge et du

moment magnétique du noyau.

Le Tableau suivant donne les 1{:..tals obtenus pour les &tats S

du sodium. Les valeurs numériques des divers facteurs sont prises dans la

9

référénce . Les valeurs des nombres atomiquecs effectifs sont données dans

la référence 2%
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,.35 o .”‘TQSE: ............ T:At.ss...
B n, 1,627 - 2,463 3,648
1 - 51—5- 1,033 1,020 1,015
dn

1 -6 1,00 1,00 1,00
1 - € 1,00 1,00 1,00
F_(j,2) 1,01 1,01 1,01
a/h (théorique) © 999 MHz 230 MHz 87 MHz

A§/h. .(gxpérimenta1) 886 MHz ' 202 MHz 2°

Un remarque que les valeurs théoriques sont, d'une maniére générale, plus
grandes e les valeurs expérimentales. Il en est de méme pour le potassium
et le rubidium. Dans ces deux cas, le rapport entre la valeur théorique et
la valeur expérimentale est une fonction affine trés légérement croissante
du nombre quantique n '% | En admettant qu'il en est de méme pour le sodium
et en utilisant les résultats expérimentaux pour les niveaux 3S et 4S, nous
calculons que la constante de structure hyperfine de 1'&tat 5S doit €tre de

76 MHz et 1'écart de structure hyperfine de 152 MHz.

On ne peut pas accorder une valeur de démonstration a ce calcul
grossier. Cependant, il faut remarquer que l'accord entre cette valeur et
celle trouvée expérimentalement est assez bonne. Il semble donc que la mé-
thode émpiriqué décrite ci-dessus puisse etre appliquée en premiére approxi-
mation pour comnaitre 1'ordre de grandeur des structures hyperfines de ni-

veaux plus excités avant de les préciser expérimentalement.

-4 -0 -0 -
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CHAPILTRE. ...V

TRANSITION A DEUX PHOTONS DANS L'ATOME DE NEON

-

Nous prééentonS'dans ce chapitre les expériencesque nous avons
réalisées sur 1'atome de néon. Aprés avoir expliqué pourquoi nous avons pro-.
longé nos expériences du sodium au néon, nous discutons les modifications
qu'il a fallu apporter au montage expérimental préalablement décrit pour ré-
aliser ces expériences sur le néon. Nous présentons ensuite ces expériences :
nous montrons qu'en dehors des mesures de structures fine et hyperfine, nous
pouvons obtenir un certain nombre d'autres informations originales comme des
mesures de déplacement isotopique ou 1'étude du déplacement et de 1'Elargis-
sement par pression de la transition & deux photons. Nous verrons en outre
qué, pour cerraines transitions du néon, l'opérateur transition & deux pho-
tons contient une partie isotrope et une partie quadripolaire, et nous mon-
trons commént, en utilisant les résultats du Chapitre III, on peut rendre

compte des résultats expérimentaux en tenant compte de ces deux termes.
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DU 'SQDIUM' AU NEON-

P1u51eurs raisons nous ont amenes a. prolonger nos experlences a
1’ etude du neon. La plus 1mportante se. comprend aisément quand on compare les
dlagrammes.d énergie du sodium et du néon (Fig. V-1) ; on peut constater que,
‘si 1'atome de néon est porté densAl'état métastable 2p53s, J =2 (m sur la fi-

_gure V-1), le spectre d'aﬁsorption a partir de cet &tat ressemble beaucoup

au spectre du sodium* . En particulier, les niveaux des configurations 2pJ4d
et 2p553 sont dans un domaine d"énergie trés voisin de celui des niveaux 4D
et 5S dans le cas de 1'atome de sodium. Ces niveaux du néon peuvent donc,
commpe. ceux du sodium, 8tre excit@s dans une transition 3 deux photons partant
cette fois-ci du niveau 2p538, J = 2 (qui joue le rdle du fondamental) en uti-

lisant le méme LASER & colorant.

Une seconde ralson nous a incités 3 choisir Jenéon : c'est un
*k
element blen connu dans notre 1ahorat01re 102,35455,86 , facile a
manier et avec lequel on peut ohtenlr des quantités appréciables d'atomes 3

1'état métastable 2p°3s, J = 2 dans une décharge ' .

La troisiéme raison est que le néon nous permettait d'aborder

des problémes différents de ceux du sodium, notamment en ce qui concerne les
' . . . . . .. . ~ 20
effets isotopiques, puisqu'il existe trois isotopes stables du néon : Ne,

21 22
Ne et - Ne,

On aurait pu également utiliser comme niveau de départ de la transition &
deux photons 1'autre niveau métastable 2p535 J =0 (m' sur la figure V-1).
Il se trouve que, pour les transitions aboutissant dans les configurations
2p54d et 2p 5s, 1' energle de la transition est plus petlte, et il faut un
LASER de longueur d'onde un peu plus grande, ce qui n'est pas favorable du
point de vue expérimental. Il n’est cependant pas exclu de prendre ce niveau
comme niveau de départ de la transition 3 deux photons pour certaines expé-
riences,

I1 faut d'ailleurs noter que ces expériences de transition & deux photons
sur le néon ont &té réalisées en collaboration avec E. Giacobino.
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“Py, %,
?
2p°4d 58, —
2p553 {________ (12 niveauy) \s===owam —L2
(4 niveaux)
' 3r
2p53p {"'——'— Yo, ¥
(10 niveaux)
4
¢
2p°3s ; » ‘

4 niveaux {m 3s y
(2 métasta-tm —_—2

bles)

134044 cm

T Ne | Na
+

ZpGISO fondamental

FIGURE V - 1

NIVEAUX D'ENLERGIL COMPAREE DU NEON ET DU SODIUM

N
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Nous décrivons maintenant les modifications.que nous ayons portées
au montage . expérimental .décrit au.chapitre.précédent pour réaliser cette &tu-

“ de.

..V = I. 'LES MODIFICATIONS DU MONTAGE EXPERIMENTAL

Les modlflcatlons que nous decrlvons c1—dessous sont essentielle-
ment dues al' 1ngen1031te et a1’ habllete de F. Biraben. Ces transformations
ont €té suggérées en grande partie par B. Cagnac, et leur réalisation, notam-
ment en ce qui concerne les asservissements, a nécessité@ 1l'aide précieuse de

B. Gyors,

a) Puissance fournieé par 1lé LASER 3 c¢olorant

Il est trés rapldement apparu que la puissance délivrée
par 1e.LASER a colorant était 1nsufflsante si on ne voulalt pas étre limité
a quelques niveaux pour lesquels les forces d' 0501llateurs et le défaut d'é-
nerige hAw,_ sont particuliérement favoraeles. Pour obtenirune plus grande
puissance du LASER & colorant, nous avons changé de LASER de pompe : nous
avons utilisé le LASER Spectra~Physics 171 qui fournit environ 4 watt sur la
raie verte a 5145 A Af1n da’ utlllser cette puissance, on a modifié la focali-
sation de 1'optique d' entree du LASER a colorant, de cette fagon on a obtenu
environ 150 mwatt aux environs de 5900 A. Dans cette opération, la largeur
en fréquence du LASER a également l&gérement augmenté (on est passé de 10 MHz

a 15 MHz) mais cet élargissement a &té ensuite compensé par les techniques

d'asservissement que nous décrivons plus loin.

bh) Asservissement de fréquence

I1 est également apparu rapldement que l'utilisation d'une
81mp1e tension en dent de scie pour balayer le LASER etalt insuffisante : par-
mi les nombreux inconvénients que l'on a rencontrés, on peut détacher les sui-

vants :
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- Le balayage en fréquence n'est pas linéaire.et les irrégulari-
‘tés du balayage sont imprévisibles.

- 1la fin d’un Ba?nygyv. 3 cause des variations thermiques et
de 1'hyst@risis daes pié-odlectriyt.z, i+ mode du LASER se trouve fréquemment
déplacé de plus de 200 MHz pac rapport a4 sa position initiale, ce qui néces-
site des ajustements de tension périodiques pour ramener le mode dans la zo-

ne que 1l'on désire balayer.

- Cn e pout gque difficilenent modifier la vitesse de Balayage
en cours-d'enregiutremant (fous les essals que nous avons faits se sont sol-
dés par des sauts de mede), or il faut fréquemment balayer plusieurs'centai-"
nes, voire plusieurs milliers de MHz, pour mesurer une structure. La largeur
d'une résonance étant de ['ordre de 10 Mdz, on voit qu'il en ré&sulte une per-

te de temps importante.

Pour remédier d ces ddéfauts, nous avons été amenés 3 monter deux
boucles d'asservissement. La premiére boucle fonctionne en intensité et com—
mande 1'étalon de la cavité LASER afin d'&viter les sauts de mode. La secondé
Boucle d'asservissement commande la miroir moBile de la cavité LASER 3 partir
d'un Fabry-Pérot externe. Ce Faﬁrvaérot est monté sur des cales en Cervit
de 3 cm et est balayable en pression. En balayant la pression de ce Fabry-
Pérot, on obtien¢ un balayage du LASYR tré8s régulier et pratiquement linéai-
re (la non-linéarité liée a la diflrércnce entre l'exponentielle p - P, =
P - po)(1 #-e-at) et la droite p = Py = o(p - po)t est trés petite et de
toute fagon calculable. Dans ces expressions, P est la pression atmosphéri-
que ét P, la pression in *.. 1~ dsus le Fobry-Pérot (de lTordre de quelques
torr)). A cause de ses cales en Cervilb, ce Fabry-Pérot est tr&s peu sensible
aux effets thermique<. Le LASER &tant asservi sur le flanc du pié d'Airy de

ce Tabry—Pérot, i1 dérive de moins de 10 MHz en deux heures. Cela a &té con-

?

-

trolé cn amenant la rression dans le Fabry-Pérot 3 une valeur telle que le
LASER soit ceniré sur une fréquence de résonance a deux photons du sodium,
et nous avons pu suivre la variation du signal au cours du temps. Cette possi-

bilité de rester centré@ sur le signal pendant un long moment peut &tre trés



116.

TVINIWIYEdXd HOVINOKW

¢ - A HdNDIA

VHS . anailsiBaauy

inajed>11dI3Tnmoloyq

+

B 551p10 913UD

apieAiajul

ZHA GL
1ed203-ueld
1013d-L1qegd

JUBIOTOD B WASVT

uod1y YASV1

IN3JPWOIYIOUOR
ZHA ¢
981eyoap B 19ydey ianod n
9STTIIN Jg In931BIRURD PO
\ \
TN )
oN 3TnTT2D" \
N STNTISD \ ) anbtido anajejosy
i ¥
(ZHK #1) .
aouanbaajyaadLy uotssaad 1ed syqedeieq
BHERI:DENED) uH>Mwo mwwmw
3 1Y wveen

j013d-£Liqed

T

Tl

JUSWASSTAIISSY



117‘

8

utile pour des expériences de résonance Hanle ou de .résonance hertzienne

dans 1'itat excité.

Les asservicsements or épalement contribué 3 ramener la largeur

du mode du LASNE de 1§ iz & 8 Mz,

c) Etalonnage de 1'axe des fréquences

Pour des raisons de rommodit&, nous avons &galement uti-
lisé commé Fabry-Pérot de mesuré un Fabry-Pérot plan focal de 50 cm de long
au 1iéu du Tabry-Firot confocal de 25 cm. L'avantage du FaBry—Pérot plan-
focal de 50 cm ést qué la distaunce ratre modes est égalé d 75 MHz au lieu de

300 MHz. On peut ainsi faisre des mesures plus précises et plus rapides.

En effet, pour mesurcr avec précision une structure, il suffit de
balayer lcntement une zone comprenant une des résonances ainsi que deux pics
du Fabry-Pérot, puis de balayer plus rapidement la plage qui sébare deux ré-
sonances en comptant le nombre de pics du Fabry-Pérot plan-focal. (Cette tech-
nique n'est d'ailleurs utilisable que grace @ la mise au point de la techni-

que d'asservissement et de balayage par pression décrite au paragraphe pré-

cédent) .
¢ LN . (4 S - -
d) Problémes liés 3 la décharge dans le néon
Pour &tudicr le néon & partir de son &tat métastable,
nous avons été amenés 3 faire une dirharge dans la cellule de néon. Cette

décharge H.F. est faite en utilisant un générateur & 14 MHz. Afin de ne pas

TR

étre géné par !'Amigsinr o-ranée des atomes excités dans la décharge, nous
oBservons la transition 7 deux photoue sculement pendant la post décharge.
Nous hachons la décharge & une fréquence de 2kHz en utilisant un générateur
basse fréquaace (cf. Fig. V-2), et nous utilisons un circuit SHA 1A d'Analog
Devices qui cs: commandé de facon 3@ transmettre le courant du photomuleipli-

cateur uniguement dans ita post -décharge.
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Le nombre d'atomes excit@s & l'&tat métastable par-la.décharge

varie peu avec la pression de méon 7

. En pratique, .nous.avons utilisé des
cellules de néon dont la pression est comprise entre:0,2 torr et 2 torr. Le
séul éffét notable que nous avons observé a &té 1'élargissement des raies
d'aEsorption a déux photons quand la pression augmente. Cet effet est &tudié

au paragraphe V - 7

e) L'évolution du montage expérimental

Le montage expérimental tel qu'il est décrit ci-dessus,
et tel qu'il est présenté sur la figure V-2, représente i peu prés l'@tat du
montage & la fin de 1'été 1975, quand nous avons fait la majeure partie des
éxpériénces décrites dans ce chapitre. Cependant, ce montage est loin d'@tre
statique * , il a subi ces derniers mois de nombreuses et fructueuses amélio=- .

rations.

L'une de celles~ci, due 4 F. Biraben, a &té utilisée dans une
expérience décrite dans ce mémoire. Nous la présentons Briévement, 1'analyse
des possiBilités offertes par cette nouvelle technique sera détaillée dans
la thése de F. Biraben @ . Cette amélioration consiste 3 placer la cellule de
néon dans une cavité Fabry-Pérot dont la longueur est asservie de fagon &
Etre toujours résonnante pour la fréquence du LASER. On gagne ainsi un fac-
teur important sur le signal parce que l'onde stationnaire que l'on peut ré-
aliser 3 1'intérieur de cette cavité a une amplitude bien plus grande que

celle que 1l'on obtient en placant seulement un miroir pour renvoyer le fais-
q plag P y

ceau sur luili-méme.

V - 2. LES NIVEAUX DE LA CONFIGURATION 4d DU NEON

Au cours des expériences décrites dans ce mémoire, nous n'avons

étudié que les quatre niveaux de la sous—configuration 2p54d' (nous expliquons

Cela n'est d'ailleurs guére envisageable au voisinage de F. Biraben et de
B. Cagnac.
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2p°4d et 2p%58s ast 8galement possible, ot nous avons déji observé des tran-

sitions a deux photons vers plusieuvs niveaux de ces configurations.

a) Terminologie

Pour leg niveaux excités du néon, les différents termes
. ~ . . o, . 5
du hamiltonien 3 1'intérieur d'une configuration 2p°nl (n > 4) se rangent de

1

la fagon suivante (voir par exemple Decomps , chapitre 1I) :

H;o(coeur) >> Mglec(coeur—élec. ext.) >> ﬂilec(coeur—elec. ext.) 3 ﬂ;o(elec.ext.)

(V-1)
Le hamiltonien de couplage spin-orbite du coeur 2p° ﬂ;o (coeur) est plus grand
que le terme direc. de l'interaction &lectrostatique entre le coeur et 1'élec-—

tron externe ¥& , qui est lui-mfme plus grand que la partie d'échange de

elec
cette interaction &lectrostatique ﬂ?lec et que l'interaction spin~orbite de
1'@lectron externe H_(Elec. ext.). Pour trouver les états propres du hamil-
S0

tonien, on applique la méthode des perturbations stationnaires. Hso (coeur)
est invariant dans toute rotation des variables du coeur ; donc les états pro-

P g < 7 ' . e e
pres du hamiltonien sont des états propres de 1, ou 3y est le moment cinétique

du coeur :
- ->
J] = L] + S] (V=2)
-S>

f] est le moment cinétique orbital du coeur et S1 est le moment cinétique de
spin du coeur. '

Les moments cinétiques du coeur 2p° sont égaux Ll al, Sl d 1/2, On en dé-
duit que j1 peut prendre deux valeurs 1/2 et 3/2. Les niveaux pour lesquels
j] vaut 1/2 sont notées avee un accent. Les niveaux de la sous~configuration
2p5n1' (j] = 1/2) ont unc énergie nlus grande que les niveaux de la sous-
configuration 2p5n1 (j] = 3/2) parce quc la structure fine du coeur est in-
versée (ceci est une conséquence du théoréme de Racah (cf. 1 ). On peut in-
terpréter cela en remarquant que intuitivement le coeur se comporte comme un
trou de charge positive.

Quand on tient compte de la partie directe de 1'interaction électrostatique
entre le cceur et 1'électron externe, le hamiltonien n'est plus invariant

que dans une rotation globale du coeur et des variables orbitales de 1'@lec-

tron externe, dans ces conditions les &tats propres du hamiltonien sont &tats
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propres de. .
K = 3}1 + T : (V-3)

ou T est le moment. c1net1que orbital de 1'électron externe.

Remarquons que, dans ces conditions, les etats propres du hamlltonlen ne

sont plus en toute rlgueurldes états propres de J], 1! 1n§e;act10n électro-
statique pouvant coupler‘des niveaux dg j]Adifférents. Cependant, tant que la
condition . (V-1) est respectée, j] reste avec une trés Boqne approximation un
bon nomﬁre quantique. Quand 1'interaction électrostatique et le couplage spin-
orbite du coeur sont du méme ordre de grandeur, ce qui est le cas dans la con-

figuration 2p°3p, K est un bon nombre quantique alors que j] ne l'est plus.

En fait, quand on tient compte du terme d'é@change de l'interaction
électrostatique et du couplage spin-orbite de 1'électron externe, le hamilto-
nien n est plus invariant que dans une rotation d'ensemble des varlables or-
bltales et des varlables de spin, et seul le moment cinétique total J des é-
1ectrons est un bon nombre quantique :
->
s

J o= K o+ (V-4)

Lo . ' -
ol s est le spin de 1'électron externe.

Néanmoins, compte-tenunde la condition (V-1), j1 et K sont avec
une assez bonne approximation des bons nombres quantiques, et nous verrons
par la suite qué 1és états propres du hamiltonien différent peu des é&tats
|(L]S]),(jl,l),(K,s),J,MJ> . Notons que nous avons choisi de coupler les mo-
ments cinétiques dans 1l'ordre (Ll’sl) j], il en résulte certaines différen-
ces de signe dans l'expression des fonctions d'onde par rapport & d'autres

10

auteurs Nous noterons fréquemment ces &tats sous la forme

]nl[K],J,MJ> ou Inl'[K],J,MJ> suivant que j] vaut 3/2 ou 1/2.
Avant d'achever ce paragraphe, rappelons que ce type de couplage

est appelé couplage j - 1 ou couplage de Racah.
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b) La sous-configuration 4d' du néon

La sous—configuration 4d' du-'néon contient quatre niveaux
notés 4s;, ASY, 43;" et'AsY" par Paschen (dans 1l'ordre des énergies décrois~
santes). Ces niveaux différent peu des &fats purs du couplage de Racah. sui-

vants

4s] v 4d'[3/2],0 =
4s" o 4d'(3/2),0 = 2
bsim v 4d'1s/2 3 =3

i
N

4t v 4d'(3/2),0 =

Les positions de ces niveaux sont représentées sur la Fig. V-3,

A partir du niveau métastable 3s[3/2] ,J = 2, on peut exciter 1l'a-
tome dans l'un de ces quatre états en utilisant respectivement une longueur
o] -] [+

o
d'onde égale a 5921,5 A ; 5923,4 A ; 5923,6 A ; 5923,8 A.

Remarquons que l'état métastable de départ est un &tat pur de
Racah de jl = 3/2, alors que les &tats de la configuration 4d' différent peu’
d'états purs de Racah avec jl= 1/2. La transition entre ces niveaux de jl'

différents n'est possible que

- d'une part parce que le défaut d'énergie hAwr par rapport aux

niveaux relais est petit par rapport 3 la "structure fine'" de la configura-

. . . 5.
tion des niveaux relais 2p~ 3p

- d'autre part parce que ces niveaux ne sont pas des &tats purs
de Racah, 1'interaction électrostatique &tanc comparable au couplage spin -

orbite du coeur.

On a représenté sur la figure V-4 la position en énergie de 1l'ato-

me dans 1'état métastable + un photon (ce niveau se ‘déplace trés légérement
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suivant que-1'on excite 1'un . ou.l'autre des niveaux de la configuration 4d'),
on voit que les nivéanx relais prédominants.sont apparemment les niveaux 2p2
QJ=1), 2py (J=2), 2ps (I =1) qui‘correspondentvi'lg différénce d’'éner-~
gié hAwr'la plus pétite. Le nivéau-2p3 J=0) correspond également a une
différence d'énergie petite, mais on ne peut pas induire une transitionm di=-
polaire électriqué entre.le niveau métastable (J = 2) et ce niveau 2ps (J = 0).
Dans le cas du niveau 4s!" (J. = 3), seul parmi les trois niveaux cités plus

1
haut le niveau 2py (J = 2) peut servir de niveau relais.

Notons enfin que la détection de la ré&sonance & deux photons
s'est faite en s@lectionnant & 1'aide d'un monochromateur des raies issues
des niveaux excités. Pour chacun des niveaux 45{, 4SY; 45{", ASY", nous avons

choisi respectivement les fluorescences suivantes :

o
451 >  2py a 5961 A

[+
45? > 2p2 a 5965 A

[}
41" > 2py 3 5902 A
4" > 2 a 5872 Z
' ps

¢) Evaluation du nombre d'atomes excités dans le niveau
4sj" (3 = 3)

Nous faisons le calcul du nombre d'atomes excité@s dans le
niveau 4si" par l'excitation a deux photons. Nous comparons ce nombre 3 celui
obtenu dans le cas du sodium (381/2*' ADS/Z) en utilisant la formule (III-36).
Remarquons que, dans les deux cas, l'excitation est purement quadripolaire
(k = 2) et que, dans des conditions de polarisation identiques, Elazlz est

le méme. Nous utilisons des accents pour les données concernant le néon.
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(32 Jé 24?2
r; (ngon) p' T £, f'y. E _ E AE .2JY’{1l]“]'43lJ
& = (_)2 _& 8rn - Lo er, I8 ( rr} 2 o Y '
T’ (sodium) P TI'f £ E ,E., AE', “23 +1{3 3 2)2 (V3
8 e gry r.e er, Isg Ty r, e Vg °© .
R

[0}

. ~ . P! . ' )
En fait, a part le facteur évident (f')z , 11 y a dans cette formule deux
termes importants : le rapport des forces.d'oscillateur et le rapport des dé-
fauts d'énergie. Les autres facteurs sont du méme ordre de grandeur pour le

sodium et le néon.

Les données relatives au sodium ont été données au Chapitre I,

paragraphe 2. En ce qui concerne le néon, en prenant pour niveau r; le ni-

veau 2p, (J; =2), ona !> 12

o
-1
E! v = 16937,4 cm
-1
E;'g = 16816,7 cm
"o
-1
AE',. = 60,4 cm
To
£' , = 0,06
8T,

La force d'oscillateurﬂf;,e n'est pas connue, nous l'avons &valuée en utili-

sant les fonctions d'onde calculées par Liberman pour le néon 10 , et en uti-

lisant une intégrale radiale égale 3 celle du sodium :
£', N 0,03
rle

On en déduit

T' (néon) p' T
B v %2 0,5
I' (sodium) P r!
g e

Dans le cus du téon, la largeur .de la raie d'absorption dépend beaucoup de la

pression de néon dans la cellule (on ne rencontre pas un tel effet dans le so-
-4
dium parce gque la pression est inférieure i 10 torr dans nos expériences).
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Pour une pression de néon de 0,5 torr, la largeur de-la raie d'absorption vaut
environ 15 MHz ﬁ(iargeur du LASER non comprise)..Nous avons .vu en fait au
- Chapitre IV qué les largeurs @ considérer dans ces formules pour attéindre
les quantités mesuréés sont les largeurs expérimentales tenant compté du jit-
ter du LASER. Dansces:conditions, il vient :

‘.fé4(néon.0,5'torr) . P

0,25 (=)°
Pe (sodium) P

On voit donc que, & puissance &gale, la probabilité d'absorber deux photons
est trés légérement plus faible dans le cas du néon que dans le cas du sodium :

le défaut d'énergie hAwp est environ cinq fois plus petit dans le cas du
: o

~

néon, ce qui contribue d augmenter la probabilité d'absorption par un facteur
- 25, mats cet effet est compensé par le fait que les forces d'oscillateurs

sont bien plus petites.

Si les proBabilités d'absorption sont voisines, le nombre d'ato-
mes produits dans 1'état métastable par la décharge (environ 10'? atomes mé-
tastables par cm® ) est plus pétit que le‘nomﬁre d'atomés dé sodium dans une
cellule & une température raisonnable (voir Chapitre IV, Fig. IV-2). (Il faut
également noter que le nombre de voies de desexcitation possibles est plus
~grand pour le néon que pour le sodium, si bien que l'on perd un facteur non

négligeable 3 la détection).

Pour compenser en partie ces deux facteurs, nous avons &té amenés,
comme nous 1'avons dit précédemment, & multiplier la puissance du LASER par

un facteur de 1l'ordre de 4.

Par rapport 3 une cellule de sodium 3 140°C, le nombre d'atomes
de néon portés dans 1'@tat excité par la transition d deux photons est alors
trois fois plus petit que le nombre d'atomes de sodium excités sur la transi-

tion 381/2 > 4D5/2 dans l'exemple du Chapitre IV. A priori, ce nombre est

voir Chapitre V, parzgraphe V-7.
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*

largement suffisant pour avoir un sisnal facilement .détectable

d) Cas des autres niveaux 'de la sous-configuration.4d"

Le calcul dé la prubabilité d'excitation pour les autres
niveaux de la 1ou~-ron_1gu1~t1on 4d’ evt plus complexe parce que plusieurs
niveaux relais ont des influences comparableb sur la probablllte de transi-
tion : il faut alors tenir compte des effets d’' 1nterference entre les divers
chemlns. La probab111te d'excitation comparée sur ces niveaux et sur le ni-
veau si” (J = 3) est calculge au paragraphe V - 6. On montre que 1; probabi-
1lité d'excitation est plus petite d'un facteur variant entre trois et dix

pour ces autres niveaux.

V.- 3. MESURE DE LA "STHRUCTURE FINE" DE LA SOUS-CONFIGURATION 4d'

On reproduit sur la Fig. V-5 le signal observé sur la transition
aboutlssant au niveau 43 ' (J = 3). La pression de néon dans la cellule d'ex~-
périence est 0,6 torr. L échantillon de néon utiligé étant du néon naturel,

il contient essentiellement les isotopes 20 et 22. Pour chaqué transition a
deux photons, il y a deux composantes correspondant 3 ces deux isotopes. L'in-
tensité de chaque composante est proportionnelle & 1'abondance naturelle des
isotopes. (L'étude de la distance c¢n fréquence entre les raies correspondant

a chaque isotope est détaillée au paragraphe V-4).

Les résonances correspondant aux deux niveaux de J = 2 (4s? et

45?") sont Egalement observées avec un excellent rapport signal/bruit, tant

pour 1'isotope 20 que pour 1l'isotope 22,dans une cellule de néon naturel.

Le développement de ces calculs suppose que la probabilité de transition
calculée 5 partir du seul niveau 2p, donne un résultat proche de la réalité.
On peut s' assurer que la contribution des niveaux relais 3 une autre configu-
ration (2p np) (n # 3) est mnégligeable. Quant aux niveaux 2p3 , 2pg et 2ps,
un calcul direct montre que leur contribution 3 la probabilité de .transition
est inférieure a 57. .De toute fagon, .il est facile de tenir compte de ces
trois derniers niveaux dans un calcul direct ( cf. paragraphe V-6).
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Par contre ie¢ signal ohservé sur la fransicina aboutissant au niveau 48;
(J = 1) est bien plus pe'itv. On a reproduit sur la Fig. V-6 le signal cor-

respondant 3 1'isotope 20 observé sur cette transition.

Les probabilités d'eiciration étant comparables sur ces divers
niveaux (cf. pavanraphe ¥-6), la dilicrence e¢ntre le niveau 4Si (J=1) et
les autres est live o la détection ; le niveau 4s! est en effet le seul de la

1

sous-configuration 4d' 3 &tre couplé au niveau fondamental ZpG'ISo par 1'hamil-
tonien dipolaire &lectrique. Il peut donc se désexciter vers le niveau fonda-
mental ﬁpslso en émettant un photon duut la longueur d'onde tombe dans l'ultra-
violet trés lointain et qui est impossible 3 détecter 3 travers les fen€tres

de la cellule. Nous ne cornaissons pas le rapport de branchement pour cette
désexcitation U.V., mais, compte tenu du signal observé sur l'une des raies '
visibles les plus intenses (Fig. V-(), il est probable que le rapport de bran-

chement est favorable 4 la désexcitation par émission d'un photon U.V.

Les mesures de structure fine que nous présentons ci-dessous cor-~
respondent & la distance entre les résonances d'absorption a deux photons
pour l'isotope 20 du néon et pour une pression de néon naturel égale 4 0,6

torr.

Ces deux précisions sont absolument essentielles : ainsi que nous
le montrons au paragraphe V-4,. les résultats sont différents pour 1l'isotope
22. Par ailleurs, la structure finc :inarrespond en toute rigueur a 1'extrapo-
lation de ces mesures quand on fait tendie la pression vers 0. Il se pourrait
en effet que, par suite des collisions, le déplacement de la résonance avec
la pression soit difiérent pour chacun des quatre niveaux de la sous-configu-
ration 4d'. ©n fait, i1 -~essort de me~urns préliminaires (cf. paragraphe V-7)
que le déplacement de la vésonancce ~vec la pression est peu différent pour

les niveaux 43? J =12y, 45;" (J = 3) et 4s?" (J = 2). Pour le niveau 4s!

, 1
(J = 1), une étude systématique.n'a pas pu étre faite faute d'un signal suf-
Pisant. Cependant, la marge d'erreur est suffisamment grande pour qu'un &ven-

tuel effet de déplacement ne perturbe pas la validité des résultats.



FIGURE V - 6

TRANSITION A DEUX PHOTONS ENTRE LES NIVEAUX 1sg (J = 2) et 4s'y
DU NEON

130.

(J

1l

1)



131.

- Un trouve ainsi la distauce entre les niveaux qui est donnée en mK
3

(rappelons que 1 mK = 10 cm_lil-BO MHz)
E(As;”) - E(&s?") = 924,% + 0,2 nK
E(As?) —’E(4s;”) = 105(G,9 + 0,2 mK
E(4s)) - E(gs;”) = 11861 + 1 mK

(La position des niveaux ecst repérée par rapport au niveau 43;", J = 3).

Du point de vue expérimental, la distance entre les résonances
d'absorpticn 3 deux photons pour ces divers niveaux est oBtenue en comptant
le nombre d'ordres du Fabry-Pérot plan focal de 50 cm (ainsi que 1l'excédent
fractionnaire) qui séparent deux vésonances . En fait, ce travail est gran-
dement simplifié en utilisant comme intermédiaire le Fabry-Pérot plan de 3
cm ; il suffit en effet de compter d'abord les pics du Fabry-Pérot de 3 cm,
puis de compléter a 1l'aide du Fabry-Pérot plan—focal pour les régions éntou-

rant la résonance comprises entre deux pics du Fabry-Pérot de 3 cm.

V<= 4, ~ ETUDE DES DEPLACEMENTS ISOTOPIQUES

Ainsi qu'on peut le constater sur la figure V-5, les transitions
d deux photons sont une méthodc de cboix pour mesurer des déplacements isoto-
piqués dont la grandeur est plus petite ou du méme ordre que la largeur Doppler.
On sépare en effet trés aisément les composantes correspondant & desisotopes
différénts si leur distance est légdrement sup..ieure d la largeur naturelle
des niveaux. (MPme si cette distance ost plus perite que la largeur naturelle,
on peut encore mesurer 1l'Ecart isotopique en utilisant des cellules conte-
nant un séul isotope). Il est facile d'imaginer le gain en précision sur les

mesures d'écarts isotopiques par rapport aux méthodes optiques classiques.
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‘Dans ce paragraphe, . nous comparons d'abord l'écart.isotopique
2°Né.+,22Né pour tous les niveaux de la sous-configuration 4d', puis.nous
- montrons que les différences entre ces &carts isotopiques peuvent &étre in-
terprétéesen €tudiant le déplacement isotopique spécifique des niveaux de la

sous—configuration 44°'.

Dans une seconde partie du paragraphe, nous donnons les résultats
des mesures sur l'écart isotopique 2°Ne - 21lNe comparé a 20Ne - ?2Ne sur la
transition aboutissant au niveau 4s}" (J = 3). Nous montrons que la précision
des mesures ne permet pas actuellement de conclure 3 la mise en &vidence d'un

déplacement isotopique de volume dans le cas du néon.

a) Etude de 1'écart:i30topique.22Ne - 2%Ne pour les quatre

niveaux de la sous-=configuration 44’

1
(J = 2), la mesure de l'écart isotopique entre les raieg d'absorption 3 deux

Pour les niveaux 4s" (J = 2), 45;” (J = 3) et 45?"

photons correspondant & 1l'isotope 20 et 3 l'isotope 22 ne présénte aucune dif-
ficulté. Le rapport signal/bruit est bon pour l'un et 1l'autre isotope (cf.
Fig. V=5) et la mesure de la distance entre les résonances peut &tre faite
avec une grande précision en utilisant 1'étalonnage de 1l'axe des fréquences

donné par le Fabry-Pérot plan-focal de 50 cm.

En ce qui concerne le niveau 4s compte tenu du rapport signal/
bruit (cf Fig. V-6), il est pratiquement 1mp0351b1e d'observer dans une cel-
lule de Ne naturel la raie correspondant 3 1'isotope 22 (moins abondant, cf.

Fig. V-5) si 1'on ne modifie pas le montage expérimental.

On peut énvisager plusieurs solutions : on peut par exemple avoir
une autre céllule remplie avec.1l'isotope 22 pur et changer de cellule au cours
du balayage. Cétte solution -nécessite le remplissage des cellules avec des
pressions trés voisines pour éviter que le déplacement des raies di aux colli-

sions soit différent d'une cellule & 1'autre. On peut également remplir une
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cellule avec.des pressions partielles & peu prés &gales pour les isotopes
20 et 22, mais on perd alors un facteur 2 sur le signal représenté sur la
. Fig. V-6, et le centrage des ré&sonances devient hasardeux.

Finalement, la mesure de 1'écart isotopique Ne sur la
3

20N, - 22
transition aboutissant au niyeau 45} g = 1) n'; pu étre réellément possible
avec une précision comparasle d celles des autres niveaux qu'avec la mise au
point par F. Biraben du systéme décrit au paragraphe V-2-e). En plagant la
cellule de néon dans une cavité Fabry-Pérot accordée sur la fréquence du
LASER, on gagne un facteur supérieur & 10 sur le rapport signal/bruit, et-on
peut observer la résonance corréspondant d 1'isotope 22 dans une cellule de

néon naturel.

Le Tableau V-1 rassemble les résultats obtenus sur les quatre
transitions & deux photons considérées. Les écarts de fréquence entre les
raies sont repéré&s par rapport aux niveaux d'énergie, c'est i dire qu'ils

sont doubles des écarts mesurés sur la fréquence du LASER.

................. v = v(Ne) - v(iNe)  en Mz
‘Av[lss +'4§; @ =1l | 2764,6 t 3,0
B
s > s} G = ) 2780.2 ¢ 1,6
Av[!ss - 45?# (J_= 2)1. | N 2781,8 * 2,0
Tableau V-1

On constate que ces valeurs sont sensiblement les mémes pour les
transitions aboutissant aux niveaux ASY, 4s;"et 43?" mais ‘que la valeur. est
par contre sensiblement différente.pour la transition aboutissant au niveau

451 J = 1).
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Soit[sz.As(l)] la différence entre les.écarts isotopiques pour

| . .
.. ; . . (i
les transitions aboutissant respectivement.aux n1yeaux=4s§ ).et 431“.(J = 3) :

,sz[4s§i)]‘= Av[ls o~ 4sfi)] = Av[lsg>- 4s;"] (v-6)

Les valeurs de A%y, sont déduites du Tableau (V-1.) :

pvlhs), (T 1)) - 15,6 + 4,6
sz[48'1', (J = 2)] - 1,0 = 5,6
sz[l;s'l'!', (J = 2)] + 1:6 x 396

Tabléau (V-2)

-

Ce sont ces différences que nous cherchons 3 interpréter.

B) Rappel sur l'origine du déplacement isotopique de

I1 est bien .connu (cf. '3 ) que, pour les éléments
légers du type.néon, 1'effet prédominant dans 1'&cart isotopique est 1ié i la
masse finie du noyau. Pour interpréter les résultats décrits ci-dessus, nous
faisons quelques rappels sur le déplacement isotopique de masse. Une étude

compléte de ces problémes a été faite par J. Bauche 13

Le hamiltonien d'un atome, en se limitant & 1'énergie cinétique
des Electrons et du noyau.et & 1'énergie Electrostatique d'interaction, s'é-

crit
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R . Z e?. e’
¥ = LTt T ; R ig- e prany (¥=7)- .
i 2m 24  i|r,-R| 3 r,-r.].
i i il
+ + . 3 K - M
R, P, M et Zq sont la position, 1'impulsion, la masse et la charge du noyau.
N . :
Les quantités r.,P. et m sont relatives aux &lectrons.
> > 151 :

-> : >
Posons Di =T, - R et soit Wi 1"impulsion généralisée associée a pi. Dans le
référentiel du centre de. masse, le hamiltonien # a pour expression (voir

1
Landau - Lifchitz ¢ p. 182) :

ﬂi (z %.)2 Ze? Ze? -
= 2T —+ -1 1 _ > 4 £ — (V-8
I om 2M i 1> |5, - p.| ‘
s Py = P

SoitJCO le hamiltonien des atomes dans le cas ol le noyau a une masse infi-
nie :
Jw.t . Ze . zé?
JCO - 2.: ——1— - [+ .E . -5 - (V~9)
ijom p.| 3 lp.p.]
i i7]

2

&) 3
On va traiter V = =2~ comme une perturbation par rapport éJfO. Cela est
3 priori légitime pu%gque V est environ % fois plus petit que 1'énergie des
électrons. Remarquons que, V &tant un opé@rateur scalaire, tous les sous-
niveaux Zeeman d'un niveau TJ sont déplacés de la méme fagon. Ce dépZaeement.“
du niveau par rapport 4 ea position pour un noyau infiniment lourd eet appe-
1é déplacement isotopique.

On va décomposer V en deux parties

N S
m.2
VN =z 1 (V-10)
1 2M+,.+
mLa .
v o 3z i (V-11)
5 Pj oM |

La partie du déplacement isotopique due & VN

que normal ou déplacement de Bohr. Ce déplacement est toujours positif.

est appelée déplacement isotopi-

La partie du déplacement isotopique due a V_ est appelée déplacement tsotopi-

S
que spéeifique. Ce déplacement peut €tre soit positif soit négatif (le dé-
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placement total est .lui toujours positif puisque V.se présente.comme le car-

ré d'un opérateur).

On peut noter que VS est un opérateur a deux particules, les
propriétés de cet opérateur sont donc a priori sensibles aux corrélations
entre électrons. C'est un renseignement int@ressant que peuvent apporter les

études sur le déplacement isotopique spécifique.

Le déplacement de Bohr dans un état |TJh5? est égal 3 :

] T = <T TIm.>
VN( J) < JmleNi JmJ
. 2
= —_ < PO, ' > -
V(T M TJm Ixzml TIm, (V-12)

. i ‘
Mais Z— est 1' energle cinétique des électrons. Dans le hamlltonleniw
1’ eneréle electrostathue est une fonction homogene de degré s = ~ 1 des
variables pi. En employant le théoréme du viriel (voir par exemple C. Cohen-

Tannoudji, B. Diu et F. Laloe 15 ), on obtient :

2 s

'lT -
<TJmJ|)3 -~ (er > = Ep; —
1 2m T o8+2

ol EfJ est 1'énergie du niveau TJ. On en déduit :

WD = - § By | | (V-13)

On retrouve ainsi le résultat bien connu de Bohr.

La valeur moyenne de VS dans un état TJmJ est plus difficile 3
évaluer. En fait nous aurons essentiellement besoin dans la suite non pas de
la valeur du déplacement isotopique spécifique dans un niveau, mais de la va-
leur de la différence entre les déplacements isotopiques spécifiques de deux
niveaux donnés. Nous donnons d'abord le résultat général, puis nous justifions

les résultats «rtenus dans le cas d'un atome 3 deux électrons.
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On montre dans.le schéma configurationnel.que,.si une configura-
tion est bien isolée et si le.couplage de Russel-Saunders est une bonne. ap-
© proximation, on a le résultat suivant : VS(TJ) _(valeur moyenne de VS dans

1'état TJmJ) ne change d'un terme de Russel-SaundersAT] ; un aqtre‘T2 que

si il apparait au moing une intégrale de Slater G dans 1l'expression formel-
1é de 1la différgnce d'énergie éntre T] et IZ 16 |

Supposons que le coefficient de 1'int&grale G! (nl,n'1~1) dans la différence

d'énérgié entre T, ét.T2 soit u, alors la différence.entré 1és déplaéements

1 et T2 est &gale a :

isotopiques spécifiques des termes T
2m

V(T) - V(1) = Q'M Ry.J% (al,n'1-1) (V-14)

m et M sont respectivement les masses de 1'électron et du noyau, Ry représen-
17 :

te 1 Rydberg et J(nl,n'l-1) est égal i :
e d o 1-1
1. = e _ 1~ 2 -
J(nl,n'l~1) Rn,l(r) [dr —;—] Rn',l—l(r)'r dr (V-15)
-0

L'unité de longueur est le rayon de Bohr et les fonctions d'onde radiales

sont normalisées par la condition :

400

]
—

IR, (@]* * ar (V-16)

=00

Dans le cas ol le couplage LS n'est plus une assez bonne approximation, on

utilise les fonctions d'onde du couplage intermédiaire 18, 16

Nous démontrons maintenant ces résultats dans le cas d'un atome
34 deux électrons. Cet exemple permet en effet de comprendre simplement 1'ori-

gine des divers résultats présentés ci-dessus :

- 'Cas d'un atome 3 deux €lectrons-
Nous supposons d'abord que les états propres du hamiltonien de cet atome sont
des états [nl,n