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INTRODUCTTION

Les pe;fofménces de la spectroscopie optique ont &té longtemps
limitées par 1'élargissement Doppler di au mouvement aléatoire des atomes.
C'est'pourquoi de nombreuses techniques ont &€té développées pour s'en affran-
chir. Elles permettent de mesurer la largeur naturelle, le facteur de Landé
et les structures fines ou hyperflnes des niveaux atomiques et moléculaires

lorsque celles- c1 sont plus petites que la largeur Doppler. Parmi les méthodes

classiques citons l'effet Hanle (1 ), 1es expériences de spectroscopie hert-
zienne sur les jets atomiques (2), la méthode de double résonance mise au
point par Brossel et Bitter (3), la méthode des croisements de niveaux () _1;{ ..

Ces diverses techniques ont permis d'€tudier un grand nombre de niveaux atomi-

ques excités.

L'apparition des lasers a permis de renouveler complétement les
techniques exbérimentales. D'une part la forte puissance lumineuse délivrée
par les lasers permet d'@tudier des niveaux qui n'ont pu @tre excités par une
source classique (lampe spectrale, bombardement électronique). Par ailleurs
de nouvelles méthodes ont été imaginées pour supprimer 1'élargissement Doppler.
Celles—ci utilisent soit 1a trés courte durée dés lasers fonctiounant en

impulsion, soit la largeur spectrale trés petite -des lasers fonctionnant en



(5)

régime continu. On peut citer la spectroscopie résolue en temps , l'exci-
6 7
(6) ( ), la spec-

(8)

troscopie d'absorption & deux photons sans Eélargissement Doppler . Nous

tation d'atomes dans un jet atomique , l'absorption saturée

décrivons dans ce mémoire quelques applications de cette derniére méthode.

La possibilité qu'a un atome d'absorber deux photons a &té prévue
P q P P

(9)

théoriquement dés 1931 par M. Goeppert—-Mayer . Expérimentalement les tran-

sitions & plusieurs photons ont d'abord été observées dans le domaine des

(10)

. Dans le domaine optique il a fallu attendre 1'appari-

(1)

radiofréquences
tion des lasers pour les mettre en évidence » les puissances lumineuses
nécessaires étant trés importantes. Plus récemment encore Vasilenko,

(8)

Chebotayev et Shishaev et indépendamment B, Cagnacﬁpnt proposé d'éliminer
1'élargissement Doppler en &tudiant 1'absorption & deux photons dans une

onde stationnaire.

La premiére expérience de spectroscopie 3 deux photons sans élar-
. PP . P X . 12
gissement Doppler a été réussie dans notre équipe d@ la fin de 1973 ( ).
Simultanément deux groupes réalisérent -aux Etats-Unis des expériences ana-

(13) (14)

logues a Stanford et a Harvard . Ces expériences de démonstration
ont été faites dans le cas des transitions & deux photons 3S - 5S et 3S - 59
de 1'atome de sodium, cas trés favorabies car présentant une forte probabilité
d'absorption & deux photons. Ces premiéres expériences démontrérent de manidre
évidente la puissance de la méthode de spectroscopie i deux photons et il

(15)

s'en est suivi une activité@ intense dans ce domaine

Nous présentons dans ce mémoire quelques unes des expériences
réussies dans notre groupe au cours de ces derniéres -années. Ce mémoire compor-
te six chapitres : les trois premiers sont consacrés 3 des expériences de
spectroscopie multiphotonique proprement dités, les trois derniers décrivent

1'application de ces techniques & 1'étude des collisions sodium - gaz rare.

L4 Noﬁs présentons dans le chapitre I le principe de la méthode. Nous rappelons
d'abord les principales propriétés des transitions 3 deux photons, puis
nous faisons un calcul de la probabilité d'absorption d deux photons dans
le cas ol la lumiére incidente n'est pas parfaitement monochromatique. Les

résultats obtenus nous permettent -alors de calculer le profil d'absorption



<y

lorsqu’on tient compte du temps de traversée du faisceau et nous retrou-
vons ainsi par une méthode légérement différente le résultat d'un calcul

de Bordé (]6).

Le chapitre II est consacré aux techniques expérimentales. Nous dé&crivons
d'abord le laser et les divers asservissements nécessaires pour en controler
la fréquence. Nous présentons ensuite rapidement les premi&res expériences
faites sur l'atome de sodium (transition 3S - 5§ et transition 35S - 4D)..
Nous décrivons ensuite quelques expériences faites sur 1'atome de néon.

Dans ce cas le montage expérimental a di &tre modifié de manidére 3 augmenter
la probabilité d'absorption ; la cellule est placée dans une cavité réson-

nante et .est ainsi soumise 3 une intensité lumineuse plus forte.

Nous décrivons dans le chapitre III la premiére mise en &vidence expérimen-
tale de la suppression de 1'&largissement Doppler au cours d'une transition
i trois photons. Cette expérience a été réalisée dans le cas de la transi-

> 3Pl du sodium.

/2

ion 38
tio 1/2
Le chapitre IV est consacré a 1'@tude expérimentale de 1'élargissement et

du dépiacement des transitions d deux photons 3S - 55 et 3S - 4D de 1'atome

de sodium en présence de gaz rare. Nous montrons d'abord que, dans ce cas,

1'élargissement des raies d'absorption & deux photons doit &tre lorentzien

et que, dans la mesure ol les structures fines et hyperfines sont petites
devant 1'inverse du temps de collision, les diverses composantes des raies

d'absorption & deux photons doivent avoir les mémes élargissemeng et dépla-

4cemen§. Ces propriétés sont ensuite vérifiées expérimentalement.

L'étude expérimentale de la relaxation & 1'intérieur du niveau 4D est
e - e s e o™

présentée au chapitre V. Les mesures de transfert de population et d'aligne-

ment entre les deux niveaux de structure fine 4D et 4D sont inter-

3/2 5/2
prétées dans l'approximation ol la structure fine est trés petite devant

1'inverse du temps de collision. Nous pouvons ainsi connaltre les sections
efficaces de relaxation de la population, de l'orientation, de l'alignement

et du multipole d'ordre trois relatives 3 l'atome sans structure fine.



® Nous présentons enfin dans le chapitre VI quelques calculs théoriques des
sections efficaces. Les deux principales approximations sont les suivantes :
approximation semi-classique et trajectoire rectiligne, structures fines
et hyperfines petités devant 1'inverse du temps de collision. Ces calculs
sont faits soit en utilisant le développement du potentiel interatomique
en puissance de 1/R, soit en utilisant les potentiels sodium - gaz rare .

(17)

calculés par Pascale et Vandeplanque



CHAPITRE I

PRESENTATION DE LA SPECTROSCOPIE SANS EFFET DOPPLER
A DEUX PHOTONS

ETUDE DES FORMES ET DU DEPLACEMENT DES RAIES

Les principales propriétés des transitions & deux photons sans

(1)

effet Doppler ont déjé'été étudiées .en détail par G. GRYNBERG C'est
pourquoi nous avons mis 1l'accent dans ce chapitre de présentation sur deux
points. qu'il n'a pas abordés. Nous allons d'abord étudier 1'absorption & deux
photons lorsqu'on n'est plus en régime stationnaire, c'est-d-dire lorsqu'on
tient compte de la dépendance temporelle de l'intensité de la lumidre inci-
dente. Cette &tude est intéressante car elle montre comment 1l'on peut calcu-

s it o ot

ler facilement les phénoménes transitoires dans le cas de l'absorption & deux

ey 2 e D

photons. Expérimentalement la mise en évidence de ces transitoires a été faite

au laboratoire par M. BASSINI (15)

et il était utile de comprendre les diffé-
Yo .

rences entre les transitoires a un photon et ceux a deux photons. Le deuxiéme

et - e

point particulier que nous avons examiné est le calcul exact de la forme de

raie d'absorption d deux photons lorsqu'on tient compte de 1'é@largissement

di au temps de traversée du faisceau.
A

[

Le plan de ce chapitre va €tre le suivant. Nous commengons par
rappeler rapidement le principe et les principales propriétés de la spectros-

copie a deux photons sans effet Doppler. Nous présentons ensuite dans une



Reférentiel du laboratoire

Référentiel de l'atome

Equation de conservation de [ énergie

VZ ) VZ)

+w(1- C

We - Wg = W(1+-2 2w

Figure [_1




deuxiéme partie un calcul dépendant du temps de la probabilité de tramsition
a deux photons. Nous appliquons alors les résultats obtenus pour calculer

en détail 1'élargissement di au temps de traversée du faisceau. Enfin nous
€tudions dans une derniére partie les déplacements des raies dus a l'effet

Stark dynamique ("light-shift").

I - RAPPEL DES PRINCIPALES PROPRIETES DE L'ABSORPTION A DEUX PHOTONS SANS

EFFET DOPPLER

La possibilité d'utiliser 1'absorption 3 deux photoﬁs comme méthode
de spectroscopie 3 haute résolution n'est apparueque tré&s récemment. En 1970
L.S. VASILENKO, V.P, CHEBOTAEV et A.V. SHISHAEY %)
B. CAGNAC (3

et indépendamment en 1971
ont montré que 1'ébsorption i deux photons dans une onde station-
naire permettait d'éliminer 1l'effetr Doppler. Nous allons d'abord présenter le

principe de cette méthode. "

1°/ Principe de la méthode

Considérons un atome placé dans une onde stationnaire de fréquence w.

Dans son référentiel propre 1'atome voit deux ondes de fréquence w, et w, se

1
propageant en sens contraire (figure I-1). Si VZ est la composante de la

2

vitesse de l'atome le long de la direction de propagation de ces deux ondes,

nous avons

v v A
w, = w(l+ 7;—) w, = w1l - ?r-) (I-1)
Supposons que l'atome absorbe deux photon%&pour transiter d'un état d'éﬁergie
hwg vers un état d'énergie hme. L'équation de conservation de l'énergie s'écrit:

hw - ho ; hw(l + XE) + hw(l - YE) = 2 hw . (1-2)
e g c c

Il est remarquable de constater que cette condition est indépendante de 1la
vitesse de l'atome. Tous les atomes, quelfque soit leur vitesse, absorbent deux
photons pour la méme fréquence w. Le profil d'absorption est donc une courbe

trés étroite dont la largeur est théoriquement la largeur naturelle.

SN - e, . e

L
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"En fait, 1'atome peut aussi absorber deux photons de fréquence W

ou deux photons de fréquence w, - L'équation de conservation de 1l'énergie

s'écrit alors : .
\Y

hwe*'hw = 2 hw (1+'i5
g : (1-3)
ou : fiw -hw = 2hw (1 -2
e C

Ces conditions dependent de la vitesse de l'atome : le profil d'absorption

correspondant est élargi par effet Doppler. La courbe d'absorption est donc

la superposition d'une courbe large de faible amplitude ayant la largeur N
ik ‘

Doppler et d'une courbe fine de grande amplitude ayant la largeur naturelle :>

(figure I-2). ‘ /)

2°/ Probabilité d'absérption a deux photons

L'étude théorique de 1'absorption & deux photons a &té faite dés
1931 par M. GOEPPERT-MAYER (4). Nous 'allons simplement donner ici 1'expression
de la probabilité de transition a deux photons; Ces résultats sont démontrés

en détail dans la thése de' GRYNBERG () ou bien dans la référence (5).

On .considére un atome placé dans une onde stationnaire parfaitement
monochromatique de fréquence (. La probabilité par unité de temps Fg pour que

1'atome transite du niveau g vers le niveau e s'écrit

R L) W’ S 2 Te
g ~ 7 el Qg ¢ e 712 (1-4).
-~ £ 172 . 48w~ + T
y‘jpﬁﬂ . o : , 4 e
%’&ld oL . Sg(/'_ 1 5 ( B -> |r><r| > -> + B -> £><r| B > )
d ou Qe = 3 & Thaw, P & ‘€9 "hdw - &
172 T T
Wq @ (I-5)
éﬁ A Les notations sont les suivantes : nl et n2 sont le nombre de photons par

=

. . > . .
unité de volume de chacun des faisceaux et €, et €, leurs polarisations res-

1 2
pectives ; Fe est 1'inverse de 1la durée de vie de 1'état excité et Sw l'écart

a résonance :

S = w-g (o, - w) ——ees (I-6)
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Nous n'avons considéré ici que 1l'absorption sans effet Doppler en négligeant
la possibilité& qu'a 1'atome d'absorber deux photons se propageant dans le

méme sens. -

La signification physique de l'opérateur '"transition a deux photons"

Q S

c. g, €St simple. L'atome absorbe d'abord un photon qui lui permet de passer
1=2 ‘

: {
de 1'état g & un &tat intermédiaire r que nous appelons niveau relai. Comme

il n'y a pas conservation de 1l'énergie, il ne peut y rester que le temps

Z&— ol hAwr représente le défaut d'énergie (figure I-3) :
r

Awr = w - wg - W : (1-7)

Figure I-3

L'atome absorbe alors un second photon qui lui permet de passer
de 1'état relai r 3 1'état excité e. Il y a conservation de 1l'énergie pour
le processus global. La somme sur les niveaux relais r signifie que 1l'atome
peut utiliser tous les chemins possibles. Nous voyons cependant que la proba-
bilité de transition est d'autant plus grande que le défaut d'énergie Awr
est petit. Si un niveau relai r (ou un groupe de niveau) est presque réson-—
nant 3 un photon il a une influence prépondérante et on peut alors négliger

les autres niveaux dans la somme sur les niveaux relais.



e g, oSt la somme de deux termes car l'atome peut
152

absorber soit un photon de 1'onde 1, puis un photon de l'onde 2, ou bien

L'opérateur Q

1'inverse. Le formule '(I-4) indique d'autre 'part que le profil de la raie
sans effet Doppler est une lorentzienne dellargeur Pe (nous raisonnons sur
deux fois la fréquence lumineuse) centrée sur la fréquence atomique weg

(weg A= We ~ wg)'

Précisons enfin les conditions de validité des expressions (I-4)

- . : N N . ’
et (I-5) : /W/Q,Q& MW%/W&% —

- les transitionsVé un photon sont interdites, c'est-i-dire que :

Awr > Fr et Awr > kVZ (Fr est la durée de vie de 1'é&tat relais r) ;

les puissances lumineuses sont assez £ les de maniére 3 ne pas saturer

la transition & deux photons :
~ 1'effet Doppler du second ordre est négligeable : V < (C

- 1'atome a une vitesse suffisante pour ne pas coupler par effet Raman les
deux faisceaux, c'est-d-~dire : kVé > Fe. Dans .la mesure ot la largeur
Doppler est grande devant la largeur naturelle on peut négliger les atomes

de vitesses nulles.

<
3°/ Propriété de symétrie de l'opérateur Q - £
|

P , S . ' - . .
Réécrivons 1l'opérateur Q €469 en faisant apparaltre 1l hamiltonien
atomique H, (pour simplifier nous choisissons comme z&ro d'énergie 1'énergie
de 1l'état fondamental hwg) : .
1 > > > 1 -

D -> + D e
2 By ~ha O € - € H - he D.g

s 1.> -
Q = —[D.c¢
elez 2

)] (18

_. ' -1 _ B o . >
L'opérateur [Ho - hw] étant un opérateur scalaire et 1'opérateur D étant

un opérateur vectoriel, 1'opérateur Q se décompose uniquement sur des
S

€,€

172
opérateurs tensoriels de rang O, 1 ou 2. D'autre part les opérateur Q cics
. i%j
forment un ensemble d'opérateurs symétriques par échange des polarisations :

ils se décomposent uniquement sur des opérateurs de rang pairs. L'opérateur
e e i e,

S — P i e
Q c ¢ ©st donc la somme d'un opérateur de rang O et d'un opérateur de fang 2.
172 A e



. . S . : .
Remarquons que la symétrie des opérateurs Q ... tient au fait que les deux
1%] ‘ .

photons absorbés ont la méme fréquence.

Explicitons le développement de 1'opérateur Q €,€," Nous introdui-

. . k .. .
sont pour cela les opérateurs tensoriels Qq definis par :

. . ,
= < > e — -
Q, z kq [11q,q, > D D (I-9)

q _ q
4,4, 1 H hy 72

->
Dq étant une composante standard de D. L'opérateur transition & deux photons

s'écrit alors

Q = a Q + 2 a Q ‘ (I-10)

(1)

Le calcul des coefficients az a été effectué en détail par GRYNBERG

Ils ne dépendent que des polarisations €, et €,. Nous les donnons dans le

i 1 2°
tableau I lorsque les polarisations excitatrices sont choisies parmi les

. . . .+ -
trois polarisations standard ¢ , ¢ , II.

Onde 1 ' I o
Onde 2 q, = - 1 q = 0 q, =+ 1
2 2 2
- a” =6 a“ =6 . /1 a =86 /1
o q q,-2 q Q-1 5 q 4,0V &
_ o _ o _ o _ l
q2 = 1 ao = 0 ao =0 aO T
1 a2 = § /1 a2 =4 /2 a2 =38 1
q 9,5 9 9,0/ 3 q .15
_ o _ o_ _ 1 o _
qz = O ao = O ao = \/.73_ ao O
2 2 2
a”- =46 1 a”“" =94 1 a~ =286
ot q q,o/—g 9 4y q9 9,2
49 = + a® = J: aO =0 a® =0
o J3 o o
Tableau 1
S

Dans la pratique on s 1nteressc aux éléments de matrice de Q €€,
entre un &tat o de moment cinétique J ‘et un état B de moment cinétique

JB. I1 suffit alors de considérer uniquement la restriction de l'opérateur
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Q gleé aux sous—espaces vectoriels engendrés par les états o et les états B :
S

Q = P Q P

€,8, o " €€, B

P_ et PB sont les projecteurs sur les &tats aJy et BJB. Dans de nombreux cas

o
1'opérateur af Q g ¢ est de rang bien défini

1 2
aB . S . .
-J, # Jg ¢ Q est purement quadripolaire
o €€, A
- Jy = Jg < %- aB Q ilez est un opérateur scalaire,

. ~ A < Qa S
Donnons enfin la décomposition de 1l'opérateur BQ €€, sur la
base des opérateurs tensoriels irréductibles. Une telle décomposition fait

clairement apparaitre les propriétés angulaires de 1'opérateur transition a

. Jo J - .
deux photons. Les opérateurs tensoriels irréductibles ™ B’Tk sont définis
par (6) :
J . J J,- m
a B, k- B B ,
= - < - > -
T, mzm (-1 Jo I My m8|kq> |od  m <BJBmB| (1-12)
o B
La décomposition de aB Q S s'écrit alors :
€ .E
1 2k

a8 o S _ <ady | Q| |BIg> e JGJBTk (113

€152 k = 0,2 V2K + 1 q 4 9

4°/ Limitation de la spectroscopie 3 deux photons sans effet Doppler

Nous allons examiner ici les diverses causes de déplacement et

d'élargissement des courbes d'absorption & deux photons.

Si 1l'on tient compte du premier terme d'ordre supérieur de la

mécanique relativiste la condition de résonance s'écrit :

. 2 hw
flwe - hmg = 7—————;
J V-7

[ad
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Le centre de la raie d'absorption & deux photons est alors déplacé

et son profil est rendu disymétrique. Cependant cet effet est faible dans

T e

les expériences que nous avons réalisées. Aux énergies thermiques on a en
effet Xf = 10-11, ce qui correspond 3 une correction de l'ordre de 5 kHz
pour uge fréquence optique. La largeur naturelle des niveaux que nous avons
étudiés étant de l'ordre de quelques MHz, on peut donc négliger 1l'effet

Doppler du second ordre.

b) Temps de_traversée du faisceau

Expérimentalement nous utilisons comme source 1uﬁineuse des fais-—
ceaux lasers que nous focalisons sur un diamétre de 1'ordre de €§D environ.
Si 1'atome met le temps T pour traverser le faisceau laser, il voit une onde
de largeur spectrale %u Cet ceffet n'est pas négligeable dans nos expériences
et c'est pourquoi nous allons 1'étudier en détail dans la troisiéme partie

de ce chapitre.

c) Effet des collisions

Dans les cellules d'expérience les atomes observés peuvent subir
des collisions entre eux ou bien contre un gaz &tranger : les transitions a
deux photons sont alors déplacées et élargies. L'étude détaillé de cet effet

sera faite au chapitre IV.

Pour obtenir une probabilité de transition appréciable, 1l est
nécessaire de soumettre les atomes 3 des champs électromagnétiques intenses.
L'effet Stark dynamique peut alors ne plus &tre négligeable. Nous 1'évaluerons

dans la derniére partie de ce chapitre.



IT -~ ABSORPTION A DEUX PHOTONS DANS UNE ONDE NON MONOCHROMATIQUE

Dans cette partie nous calculons la probabilité d'absorption &

deux photons lorsque 1l'atome est soumis 3 une onde non monochromatique.
> ‘ -
Les résultats obtenus nous seront utiles pour étudier en détail le profil

des courbes d'absorption 3 deux photons.

°/ Hypoth&ses générales du calcul

Nous nous plagons dans le referentlel de l'atome. L'atome est

soumis & un champ electrlque E(t) de polarisation S Nous supposons que
l'atome est irradié pendant un intervalle de temps AT en dehors duquel on
peut considérer que le champ E(t) est nul. Cette hypothése est généralement
vérifiée. En particulier c'est le cas d'un atome de vitesse v qui traverse
un faisceau laser. Pour simplifier nous allons nous limiter au cas d'une
polarisation linéaire.

Soit &(w) la transformée de Fourier de E(t)

+ . .
E(t) = J dw & (w) e WL (I-15)
- oo
&(Ww) est une fonction centrée en W de largeur Bwy
=Rte. 2

Initialement 1l'atome est dans un état_|g>, état propre de l1l'hamil-
tonien atomique H,. L'énergie de cet état est prise comme zéro d'énergie.
Nous supposons enfin que les transitions & un photon sont interdites. Pour

JLntercit

tous les niveaux atomiques (d'énergie ﬁwa et de largeur hFa), nous avons

Aoy << fu, - o (1I-16)

L I << lma-w

LI a Ll

2°/ Calcul de 1'énergie absorbée par 1l'atome

Les &tapes du calcul sont les suivantes
- 1'état du systéme |P(t)> 3 1'instant t est obtenu par un calcul de pertur-

bation au second ordre ;
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- on calcule ensuite le dipole induit : D(t) = <¢(t)|D|w(t)> ;
- 1'énergie totale W absorbée par l'atome entre t = — © gt t = + ® s'obtient

en calculant le travail du champ électrique sur le dipole induit :

. + oo ;
OQ, W= J dt E(t) . — [D(t)] (I-17)
- - dt
CQ(AA Remarquons tout de suite que W ne peut &tre défini ainsi que dans 1'hypothése

ol le champ Electromagnétique vu par 1l'atome ne dure qu'un temps fini AT.
Dans le cas contraire 1l'é@nergie absorbée par l'atome peut &tre infinie et

1'énergie W n'est donc plus définie.

Les détails du calcul de W ont été donnés dans l'appendice A. Dans
. . p P . g P

ce calcul nous introduisons l'opérateur Q e 8(t:) qui représente 1'opérateur
transition 3 deux photons en représentation d'interaction. Nous obtenons

finalement :

]

h

[s0]

) + © + « ; + :
n, o,
W L Reel J a A |2 j at g 1Y o) & eng>
_ o €€ €€ ~
(1-18)
La quantitd A(2) ne dépend que du champ électromagnétique. Elle

est définie par :

A(D)

i

+ o
f e(w) &(Q - w) dw (1I-19)

- 0

% En utilisant la définition de @(w) (expression I-15) on peut encore &crire :
’ :

+ oo . .
AQ) = —2‘—- I E(t)2 e M 4 (1-20)
o™

- O

3°/ Discussion physique

I1 est intéressant de comparer le résultat obtenu au cas de l'absorp-

tion 3 un photon. On a alors

+ ©o o) .,
W v Réel J dw|53(u))|2 J dr e *WT <g IB(o) B%T)Ig > (1-21)
-— 00 o
I e i
bw = — J E(t) e % at | (1-22)
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Dans le cas des transitions & un photon 1l'énergie absorbée dépend

de la fonction de corrélation de 1'opérateur dipolaire €lectrique (formule I-21).

L e S

Nous voyons que pour les transitions & deux photons 1'énergie absorbée dépend

e et i P i T e

de maniére analogue de la fonction de corrélation de l'opérateur transition a

deux photons. La comparaison des expressions (I-18) et (I-20) aux expressions

(I-21) et (I-22) nous montre donc que le calcul de la probabilité de transition
3

\

a deux photons est analogue d celui de la probabilité de transition d@ un
photon. Il suffit de remplacer le dipole eZectrtque par L' operateuv transition
a deux photons et le champ électrique E(t) par son carré g? (t). Cette remarque
permet en particulier de calculer les phénoménes transitoires d deux photons
comme s'il s'agissait de transitions & un photon, ce qui simplifie notablement

les calculs.

Dans le cas simple oil, en absence de champ électromagnétique, 1'atome
est isold, le calcul de cette fonction de corrélation a été donné dans 1'appen-

dice A. Si la fréquence moyenne w, du champ électrique permet d'absorber deux

L
photons & partir d'un état fondamental g vers un niveau excité e de largeur Fe?

nous avons :

L 2 2
Wos o f<g]QC | AW | -
, - o Q-w )7+

eg A

4w 400, r
J (1-23)

] r 2
e
Nous étudierons dans le chapitre IV le cas plus complexe ol 1les

atomes interagissent sous l'effet des collisions.

Les propriétés du chémp électromagnétique apparaissent dans 1'expres-—
sion (I~18) au moyen de A() qui est la transformée de Fourier du carré du
champ &lectrique vu par 1l'atome. Il est remarquable que A(R) dépende de E(t)2

et non d'un produit du type E(tl) E(t Ceci est dd au fait que 1’ atome ne

2) u £

peut rester dans 1'état relai que le temps T qui . est tres court par rapport

’ P . . T
aux autres temps d'évolution atomiques. Dans ces conditions 1'absorption des

deux photons se fait simultanément et la probabilité de transition ne dépend

que de la valeur du champ é&lectrique au seul instant t. Ceci n'est vrali que
e —T e

dans la mesure oli les transitions d un photon sont 1nterdites. En particulier
N —

N e

le défaut d'énergie Awr doit €tre trés grand par rapport @ la largeur spec—

trale de 1l'excitation AwL. Ceci signifie que le temps d'absorption de deux

1 - . - .
photons Ap~ St trés petit.par rapport au temps d'évolution du champ

- . r
1 -
eélectrique AwL
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2
(b)
+E(t) Phases aleatoires

) '¥t

(c) Modes en phase

1 E(t) S
ﬂ A Jkg

Figure I _4
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N e T — .

La fonction A() fait .intervenir les phases relatives des divers
modes du champ €lectromagnétique. Un exemple simple permet d'illustrer cette
dépendance. Nous supposons que le champ électromagnétique est la superposition

de 2N modes parfaitement monochromatiques de fréquences W équidistants. Nous

calculons la puissance absorbée lorsque ces modes sont placés de maniére

symétriques par rapport a la résonance. Nous supposons de plus que la distance

§ entre deux modes est grande devant la largeur naturelle Fe (figure I-4a).

I1 y a résonance lorsque l'atome absorbe un photon dans chacun des

Wag! ‘
S s . Peg: ..
deux modes sltués symétriquement par rapport a ~§§. Dans ces conditions A(R)

est nul si Q est différent de weg.Nous adaptons le calcul précédent en rempla-
cant les intégrales par des sommes discrétes. La puissance absorbée est alors

proportionnelle i :

2N : 5 N
A= | = E_E, | = 4|2 E

n=1 n n=1

(1-24)

N—-n n E2N--r1

La phase de chacun des termes de la somme peut €tre choisig de maniére arbi-
traire. Si les phases relatives sont al&atoires, nous avons :

2 4

4N E ([E;] E) . (I-25)

]

N
A = 4 E l En E2N—n

Par contre, si tous les termes ont la méme phase ("mode locking"), il y a
interférence constructive :

2[ 2 _ 4 N2 E4

A = 4| NE
Le résultat obtenu est donc différent d'un facteur N. La signification physique
de ce facteur est simple. Lorsque les phases relatives des modes sont aldatoi-
res le champ électrique est é:peu prés constant. Par contre lorsque tout les
modes ont la méme phase, le champ E(t) est nul la plupart du temps et trés
intense pendant de courts instants (figure I-4 b, c). L'absorption & deux
photons étant.un phénoméne non linéaire, le signal est plus important lorsque

la lumiére arrive en impulsion plutdt que de manidre continue.

Ce genre d'effet est bien connu en optique non linéaire. Il a été

(7N

mis en évidence expérimentalement dans le cas de 1'absorption a deux photons
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(8)

et dans le cas de l'ionisation multiphotonique Dans nos expériences
nous utilisons toujours un laser monomode et nous ne nous intéressons donc

plus 3 ce genre de problémes.

III - FORME DES' RAIES D'ABSORPTION A DEUX PHOTONS EN ABSENCE DE COLLISIONS

Dans cette partie nous calculons 1l'effet du temps de traversée du

(9

faisceau laser. Ce calcul a déja été fait par BORDE . Nous le reprenons

dans un formalisme différent.

1°/ Description du faisceau laser

Nous utilisons des lasers monomodes TEMoo. Le champ &lectromagnétique

est alors décrit par un mode gaussien. L'amplitude du champ &lectrique a pour

. (1o, 11) )
expression 5 9 2 2
-2 2L - ilw £ - ka + 0(2)] _ + ik §§§%;%—
E(x, y, z, t) = E, e W(z) e L

(1-26)

Les paramétres W(z) et R(z) représentent le diamétre et le rayon de courbure

du front d'onde 3 la distance z du point de striction du faisceau (figure I-5).

®(z) traduit le déphasage de ™ au passage du foyer. Nous avons

W(z) = W, //1 s (2)? (1-27)
R

R(z) = z [1+ (ZR)7) (1~28)

®(z) = Arc tg f; . (1~29)

Le paramétre caractéristique du faisceau z),» appelé longueur de Rayleigh,
. N
dépend du diamétre W, du faisceau au point de striction et de la longueur

d'onde X :

(1I-30)
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Au voisinage du point de striction, le rayon W(z) varie peu tant
que z est trés petit devant zg. Nous allons supposer que les atomes sont
observés au voisinage du point de striction sur une longueur L petite devant
la longueur de Rayleigh 2p. Comme nous le verrons au deuxiéme chapitre cette
condition est bien vérifiée dans nos expériences. Dans ces conditions 1'ex-
pression du champ électrique se simplifie :

2 2
X .ty
W2 - it - kz)
e L

E(X,y’zat) = EO e o

(1I-31)

Dans les expériences d'absorption a deux photons sans effet Doppler,
l'atome est en fait soumis & deux ondes se propageant en sens inverses. Il
est donc soumis au champ électrique :
2
Xty
2
W

E(x,y,z,t) = E_ e 0 [e

. - 1(th - kz) e 1(th + kz)]

(I-32)

2°/ Calcul de l'énergie absorbée par un seul atome

Le calcul de la forme de raie que nous allons faire se fait en deux
étapes. Dans un premier temps nous considérons un atome de trajectolre bien
définie qui traverse le faisceau ef nous calculons. 1'énergie totale absorbée
par cet atome. Nous faisons ensuite la moyenne sur tous les atomes de fagon

3 obtenir la forme de raie.

N .
Considérons un atome de vitesse V. Nous calculons d'abord le champ
€lectrique E(t) vu par cet atome. Soit Oz l'axe défini par la direction du

faisceau. Si Vy est la projection de la vitesse de 1'atome sur le plan xOy,
l1'atome met un temps de l'ordre de T = gﬂ pour traverser le faisceau. Dans
son référentiel propre l'atome voit deux ogdes de largeurs spectrales %
centrées en w = kV, et w+ kv, (figure I-6a). Nous supposons que ces deux
ondes sont bien séparées, c'est-i-dire que kV, >> %-. Soit p la distance mini-
mum entre la trajectoire de l'atome et l'axe du faisceau gaussien. Nous avons

dessiné sur la figure I-6b la projection de cette trajectoire sur le pian x0y.
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Nous pouvons maintenant &crire le champ électrique vu par cet atome
2 2 .2
0 VoSt

Wo? Wo (o = ilug - KVt

e e - 1(mL +'kVZ)t]

E(t) = E_

o + e

(1-33)

Nous allons maintenant utiliser le formalisme développé précédemment
(formule I-23) pour obtenir l'énergie totale W absorbée par l'atome au cours
de la traversée du faisceau. Nous devons d'abord calculer le carré du champ
electrique :
2 2V 2 t2
2p T

S22 T T T

E(t)2 = E e o e % [2

. e—21th N ef21(wL - kvy)t + e—21(wL +sz)H

(I-34)
Le. carré du champ &lectrique est la somme de trois termes.

Le premier correspond & 1'absorption sans effet Doppler, -‘les deux suivants
4 1'absorption avec effet‘Doppler. Nous - calculons maintenant A(RQ) défini par
la formule (I-20) en nous limitant au cas od il y a suppression de 1l'effet

Doppler. Nous obtenons

2
2 2
R @ - 2u)
A(R) = — T E e Wo exp {- 5 } ) © (I-35)
Zr v ° : 8V, /W,

L'énergie totale absorbée par 1l'atome s'@crit alors (formule I-23) :

2
2 4p
20, W -
L "o 4 W2 S 2
W(V,p) = —Z—— E e Yo7 [<g|Q]_le>|” x
hv
r
- )
+ oo r Q- 2w, )
e L .
f df 71— exp { - 5 5 }
—w @) g T, AV
(I-36)

Nous supposons ici implicitement que l'atome passe 3 1'instant zéro au point
A défini sur la figure (I-6b) et que ce point A est effectivement dans le plan
x0y. Dans le cas générél ol l'atome passe 3 l'instant t au point A et ou le
point A n'est plus dans le plan xOy, il faut introduire des facteurs de phase.
Cependant, dans la mesure oG nous subposons que kV, >>>%3 ces facteurs dispa-

~

raissent § la fin du calcul. Nous n'en tenons donc pas compte.
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Pour une vitesse donnée, la courbe d'absorption en fonction de la

fréquence incidente w, est un profil de Voigt.

L

3°/ Energie absorbée par unité de temps par la vapeur atomique

Nous allons maintenant faire la moyenné sur les trajectoires et .
sur les vitesses pour obtenir l'énergie absorbée par unité de temps P par
1l'ensemble de tous les atomes. Pour cela nous considérons un intervalle de
temps AT et nous faisons la somme de 1l'énergie absorbée par tous les atomes
qui traversent le faisceau pendant ce temps AT. Pour une longueur L du fais-

ceau, nNnous avons

+ o + oo

P AT = N dp LV_ AT £(V.) W(V_,p) dVv (1-37)

r r : r r
(] (o] \

N est le nombre d'atom% par unité de volume et f(Vr);est la distribution de

la vitesse radiale : )
MV,

- My 2kT
CEV) = o Ve

(I-38)

En remplacant W(Vr,p) par l'expression (I-36) nous optenons pour la puissance

2
o _Nr + o r , ‘ Q - 20.)72
FoT “J 2, J a8 7 e )
o - (Q~weg) +Z.Pe 4Vr /wo
’ (1-39)

Le coefficient de proportionnalité o dépend & la fois des paramétres atomiques

et des paramétres décrivant le faisceau :

4
E .
/i YL o 3 M S 2 4 .
S5 =g NLW, T |<glQ . le>] (1-40)

L'expression (I-39) nous montre que pour chaque classe de vitesse le profil
d'absorption est un profil de Voigt. Ceci se comprend bien car 1'é@largissement

di au temps de traversée d'un faisceau gaussien est gaussien.

Il nous reste maintenant 3 faire l'intégrale sur les vitesses. Celle-
g

cl peut se faire exactement. Pour alléger 1'exposé nous avons reporté ce
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calcul dans l'appendice B. Aprés intégration sur les vitesses, nous obtenons :
. p s

19 - 2|
+ © I\ - wL

27K T I S '
P = % (= y1/2 J g e i © dq (1-41)
Te @)t gt
od : V
I AT 1/2 r
= LT = L I-42
§ wo ( M ) WO ( )

Nous retrouvons le résultat obtenu par BORDE. Le profil d'absorption est le
produit de convolution d'une lorentzienne de largeur I'c par une double expo-
nentielle de largeur 8. Le paramétre § caractérise donc 1'élargissement did au
temps de traversée du faisceau. Cette élargissement est donc symétrique et ne

déplace pas les raies d'absorption & deux photons.

D'autre part nous pouvons remarquer que 1'élargissement di au temps
de traversée du faisceau est représenté@ par une courbe ''pointue", la double
exponentielle présentant un point anguleux 3 son sommet. Cette particularité
est liée & la contribution des atomes de faible vitesse. Ces atomes en effét
restent plus longtemps dans le faisceau et leur contribution 3 1'absorption
est donc plus importante. De plus, ils mettent plus de temps pour traverser
le faisceau, ce qui corréspond 4 un €élargissement plus faible. On peut donc
dire schématiquement que les atomes de faible vitesse sont ceux quli contri=-

-~

!
buent le plus & l'absorption et le moins & 1'élargissement. C'est cet effet
qui a tendance a4 affiner la courbe qui représente l'élargiésement di au temps:

de traversée du faisceau.

~

Notoné enfin que, dans le calcul de la puissance absorbée par 1la
vapeur atomique, nous avons surestimeﬁ 1'énergie absorbée par les atomes de
faible vitesse radiale. En effet l'énergie‘w(Vr,p) (formule I-36) est 1l'énergie
absorbée par 1'atome entre t = - © et t = + ©, Pour un atome immobile &
1'intérieur du faisceau, cette énergie est infinie, l'atome pouvant absorber
plusieurs fois deux photons. Lorsque nous faisons la moyenne de 1'énergie
absorbée par tous les atomes pendant le temps AT, 1iénergié que nous prenons
pour les atomes de faible vitesse radiale est trop grande puisque,'pendant le
temps AT, ces atomes n'ont pas le temps de traverser le faisceau. Il est pos-
.sible d'estimer cette erreur ét nous montrons dans 1'appendice B que cet effet

est négligeable, ce qui justifie en fait le calcul que nous venons de faire.
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IV - EFFET STARK DYNAMIQUE

Dans les calculs que nous avons présentés jusqu'ici (I-4) (I-23)

les courbes d'absorption sont centrées sur la fréquence atomique w, = w,.

(12) ’ g

En fait il est bien connu que les fréquences atomiques sont déplacées

par effet Stark dynamique. La résonance a deux photons est alors décalée :

2w = w o+ w' o —w - w' . (I-43)
e . e g g ' : -

w'e et w'g sont les déplacements lumineux de chacun des niveaux e et g.

'

1°/ Calcul des déplacements lumineux

Le calcul de w'e et m'g se fait trés simplgment dans 1le fqrmalisme
de 1l'atome habillé. Nous supposons que l'atome est dans 1'état a en présence
de n photons. Cet &tat |a,n> est couplé par 1'hamiltonien dipolaire‘électri—
que aux états ]b,n~1> et ]b,n+l>. Ces deux couplages correépondent a2 1'absorp-
" tion d'un photon et i 1'@mission stimulzzﬁ'un'photon. Un calcul de perturba-
tion au sécon ordre permet d'obtenir led déplacements induits par ces
couplages. Dans le cas particulier qui nous intéressé, 1'atome est en fait

soumis 2 ni photons de l1'onde aller et n, photons de 1l'onde retour. Le calcul

2
de w'e et w'g est immédiat :

> > Lo o %k > > > >
n, w  <g|D.€ |r><r|D.e T|g> n, w <g|D.€,|r><r|D.g, | g>
. 1 I L2 : 2 2
& 2¢ h ¢ w=-(w -w) 2¢ h r w=- (W - w)
o r. g o : T g
(I-44)
' > > > > % > > ' > > % ‘
n,ow o <e|D.€]|r><r|D.€l | &> n, w <e]D.€2|r><rlD.€2 |e>
w' = [z + '
¢ 2¢ h ¢ We w, *w 2¢ h r We e Tw
o o
> > % »> - '—»—.rx» > >
n, w <e|D.e ~|r><r|D.€, |g> n, W <e|D.g, |r><r|D.€,|e>
I | 1 2 2 2
* L2 W o —w -w I+ L2 W o-w, W
2€oh x e 'y 2€oh T e r

(I-45)
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Le déplacement lumineux w;e est la somme de quatre termes. Les deux
premiers correspondent a 1'absorption puis & 1l'émission d'un photon; les deux
derniers correspondent & 1l'émission stimul&e puis 5 1'absorption d'un photon.
L'expression de w'gvne contient que deux termes caf nous avons négligé les
processus correspondant a 1'émission d'un photon 5;partir du niveau fondamen-
tal g car ils sont trés antiré@sonnant. Par contre, dans le cas de 1'état

excité e, il faut tenir compte des quatre térmes_, le niveau r pouvant &tre

soit au dessus, soit au dessous de 1'état e.

2°/ Ordre de grandeur des déplacements lumineux
g

g
tout les niveaux intermédiaires r. Cependant il arrive souvent que 1l'un-de

Pour calculer w'y et w', il est nécessaire de calculer la somme sur
ces niveaux ait une contribution prépondérante a cauée des dénominateurs
d'énergie. Pour illustrer ceci nous allons considéfer les transitions a deux
photons 3S - 5S et 3S =~ 4D de 1l'atome de sodium que nous avons observeées
expérimentalement. Un diagramme simplifié des niveaux d'énergie du sodium

est représenté@ sur la figure (I-7). Pour ces deux transitions le niveau 3P
'bcontribue essentiellement 3 la probabilité d‘absorption a deux photons F
(formule I-4 et I-5) car il est presque résonnant. Il en est de meme pour les
déplacements lumineux. Le niveau 3S est couplé de manidre preponderante au
nlveau 3P par absorption d'un photon car la force d' osc111ateur 3S - 3P est
beaucoup plus grande que les forces d'oscillateur 38 - nP ( n > 4) et car le
dénominateur d'énergie Awr est tres pet;t. Pour les memes raisons les niveaux
55 et 4D sont coﬁplés par émission stimulée essentiellement au niﬁeeu 3P. Par
contre ils sont aussi couplés de maniére résennante par absorptioJ d'un pho~‘

(13)

ton a des niveaux du continuum. Cependant on peut montrer que le déplace-
ment lumineux sera faible si l'on atteint un niveau du continuum loin du

seuil d'ionisation. Dans ces conditions on peut considérer l'atome de sodium
comme un systéme & trois niveaux : un niveau fondamental g, un niveau relais

r et un niveau excité e.

Si on suppose que les faisceaux aller et retour sont identiques,
l'expression des déplacements lumineux s'écrit :

' nw <gjg.g|r><r|3.glg>

~ —_—

g Eoh Awr

(I-46)
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> > > >
nw <e|D.ejr><r|D.€|e>
e €y, h Aw

(1-47)
r

Nous avons posé dans ces expressions : Adf = W - wg - w.
Notons que les deux déplacements sont de m€me signe et que $i les deux forces

d'oscillateurs fgr et fre sont &gales, la transtion a deux photons n'est pas

déplacée. Il est intéressant de comparer les déplacements lumineux w' et '
- — . . g e
a la probabilité de transition & deux photons Fg. Dans le cas du systéme a

trois niveaux, on obtient en utilisant les formules (I-4) et (I-5) lorsqu'on

est & résonance (Sw = 0)

2 2 > > - > > 2
r = - S x %L x |1 <e|D.e|r><r|D.elg> 1 | (1-48)
g. eoh e ' Awr :
On en déduit immédiatement :
] ) . ‘
LI 1 = _
W . W . A Fe rg 4 (I-49)

Or le calcul de Fg n'est valable que si 1'on ne sature pas la transition a

deux photons. Nous avons donc : 'Fg << Fe' D'od

1 2 ) »
e g A Fé ' . ' (1-50)

Si les forces d'oscillateur fgr et fre sont comparables, chacun des ;

déplacements w'e et w'g est petit devant la largeur naturelle Pe de 1'état
excité et le déplacement de la transition a deux photons est négligeable.
n'en est plus de méme si il y a une différence d'ordre de grandeur,éntreAces
forces d'oscillateur. C'est en particulier le cas des niveaux de Rydberg des
aléalins : pour la transition & deux photons 4S - 10D du potassium par exemple

le rapport n = fgr / fr est déja de l'ordre de 104. Les déplacements lumi-

e
neux w'g et w'e sont alors dans le méme rapport : i

1
w f

—_ g = ——fgr ' = n : . (:I"S l )
w e N re

La condition (I-50) s'écrit alors

r = 50T (I-52)
e e
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Le déplacement lumineux n'est donc plus négligeable lorsqu'on
approche de la saturation. Dans ces cas 1a il faudrait déja étre un facteur
100 au dessous de la saturation pour pouvoir faire une mesure précise de
1'écart d'énergie h(we f_wg). Ceci nous montre que 1és hypothéses pour les-
quelles les déplacements lumineux sont'négligeablés‘sont trés restrictives

(14)

et il est trés facile de s'en affranchir

Notons enfin que si l'on s'intéresse a la mesure de structure fine
ou de structure hyperfine magnétique dans 1'état excité les déplacements
lumineux sont les mémes pour les diverses composantés de ces structures, Ceci
est di au fait que 1'interaction dipolaire &lectrique ne fait intervenir que
les variables orbitales. Il faut supposer en outre que 1'Ecart d'énergie hAw,
est grand devant les structures des différents niveaux considérés. Nous revien-—
drons plus en détail sur ce point au chapitre III au cours de 1'étude des

transitions & trois photons sans effet Doppler.
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CHAPITRE I1I

ASPECT EXPERIMENTAL DES TRANSITIONS A DEUX PHOTONS

DANS LES ATOMES DE SODIUM ET ﬁE4NEON‘

Pour réaliser une expérience de spectroscopie ad deux phoﬁons a
haute résolution il est nécessaire de disposer d'une source lumineuse quasi
monochromatique, accordable en fréquence, de forte intensité. Seuls les lasers-:
a colorants possédent ces caractéristiques. Les premidres expériences de ce

- type ont &té& réalises & peu prés en méme temps dans quatre laboratoires

. 1,2,3,4 e o Lo
différents (1,2,3, ). Toutes ces expériences ont &té faites sur l'atome de.
Eggigm. Ceci se comprend bien lorsqu'on sait que le colorant le plus perfor-

mant est la rhodamine 6 G, dont le domaine spectral s'étend de 5600 A a 6150 A
environ. Or 1'atome de sodium peut transiter de 1'état 3S vers 1’éﬁat 5S en
absorbant deux photons i 6022,3 A, ou bien de 1'état 3S vers 1'&tat 4D en ab-
sorbant deux photons a 5787,3 A. De plus les niveaux relais prépoﬁdérants sont
dans ces deux cas les états 3P et 3P

1/2 3/2
1'état fondamental et de 1l'état excité, ce qui augmente fortement la probabi-

ils sont presque équidistants de

lité d'absorption 3 deux photons. Ceci est illustré par la figure (II, la) qui
représente un schéma simplifié des niveaux d'énergie du sodium. Ce sont ces

deux transitions que nous avons observées dans 1'atome de sodium.

. . 1
Nous avons par la suite prolongé ces expériences en étudiant les
transitions & deux photons dans 1'atome de néon. Ceci se comprend bien si
)

1'on compare les niveaux d'énergie du néon 3 ceux du sodium (figure II, 1b).
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- Niveaux d‘énergie du sodium
et du néon

(a) (b)
SODIUM | NEON
ésD}%% — —— 2p°%4d
2k — = . - R
T 2p5s
PLy | g 2p°3p
. | ' o
35% ! | ; 2p3s
| L |
:Décharge
L o
L 2p°

Figure [ _1
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Le spectre d'absorption du néon 3 partir de 1'un des niveaux métastables est
tout & fait comparables d celui du sodium a partir du niveéu fondamental. Or
il est trés facile & 1'aide d'une décharge de peupler les états métastables

du néon. Nous avons ainsi observé plusieurs transitions de 1'état métastable

‘2p5 3s J = 2 vers divers niveaux des configurations 2p5 4d et 2p5 Ss.

Le but de cé chapitre est de présenter toutes les techniques expéri-
mentales que nous avons utilisées. La premiére partie est consacrée 3 la
source de lumiére. Nous y décrivons d'abord 1le laser et les divers asservisse-
ments mis au point pour stabiliser la fréquence de la lumiére émise. Nous pré-
sentons ensuite les techniques de mesure de la iqngueur d'onde et des petites

variations de fréquence. ;

Dans une deuxiéme partié nous décrivons les expériences faites sur
11§EETE;QE—§9éiSm' eraférét de ce paragraphe est double. D'une.part le ﬁontage
expérimental des expériences sur le sodium est en quelque sorte le montage type
d'une expérience d'absorption 3 déux photons : toutes les expériencés que mnous
avons faites utilisent ce montagé plus ou moins modifié. D'autre paft nous en
profitons pour présenter les transitions & deux photons 3Sf-'SS et SS ~ 4D de
1'atome de sodium. Ceci nous sera utile au chapitre IV lorsque nous, décrirons

les expériences d'élargissement par collision que nous avons faites sur ces

deux transitions.

Enfin la dszfifff,gfljie de ce chapitre est consacrée aux transi-
tions 3 deux photons dans 1'atomgﬂgg‘E§SE;VLe montage expéfimental a du étre
alors notablement modifié. En particulier nous avons placéjla cellule 3
1'intérieur d'une cavité résonnante, ce qui a permis un gain important sur le

signal.
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I - DESCRIPTION DE LA SOURCE DE LUMIERE

Nous décrivons dans cette partie la source lumineuse et les techni-

ques d'interférométrie utilisées pour la mesure des 1ongueprs d'onde.

1°/ Source lumineuse

Nous avons utilisé comme source lumineuse un laser 3 colorant continu

Spectra Physics 580 pompé par la raie 5145 A d'un laser & argon ionisé. Le plan

de ce laser est donné sur lavfigure (I1-2). Le laser & argon est focalisé sur
la cellule 3a colorant 8 l'aide d'une lentille qui n'est paslparfaitement achro-
matique. C'est pour cette raison que nous n'utilisons pas le laser & argon en
toutes raies, les diverses longﬁeurs d'onde n'étant pas focalisées au méme
endroit. Ce laser a colorant est rendu monomode & 1'aide d'un prisme et d'un
étalon Pérot Fabry de OLZZ mm d'épaisseur'(PF 1). Nous avons utilisé comme

colorant la Rhodamine 6 G : ce laser fonctionne alors en régime monomode de
: —nn

ey

5600 A 3 6180 A environ. Au maximum de rendement de la Rhodamine 6 G (vers

5800 A) 1la ﬁuissance obtenue est de 40 mWatt pour % Watt de pompe. Cependant‘
il est facile 'd'augmenter la puissané;-de pompe. Il faut alors défocaliser le
laser & argon de maniére & augmenter la taille de la zone irradiée de la
csllg}e d colorant. Il faut ensuite rapprocher légérement le miroiﬁ sphérique
de la cellule & colorant : on augmente ainsi le diamétre du faisceau du laser
a colorant au niveau de la cellule. Dans ces conditions le laser a colorant
délivre une puissance d'environ 180 mWatt & 5800 A pour une puissance de pompe

NA—
de 3,5 Watt.

Le miroir sphérique et 1'é&talon Pérot Fabry sont.collés sur des

céramiques piezo électriques. En ajustant le rapport des tensions. imposées i
ces céramiques on peut balayer le laser sur une plage de 5000 MHz environ.

Cependant le lin&arité du balayage n'est pas tré&s bonne i cause de 1'hystérésis

et des non-linéarités des céramiques et il'y a dans ces conditions ,de nombreux

I e

sauts de modes. C'est pourquoi nous avons installés 'divers systémesd’asservis-—
W"‘\_

sements qui permettent d'obtenir un balayage linéaire sans saut de:'mode.

—~ e,
S ——— et e g ™



38

Asservissement en intensite

(a) Mode sélectionné
- Transmission du
Mode du Pérot.Fabry de

laser 0,75mm (PF 1)

L4

\Y
(b) L aser |
i
AmpliHT
10 MQT 2 1I0MQ | -
5"9”31 Modulation @Pﬁhotodlod‘e :
d'erreur, < ‘mesure de
| ["intensité

Détection synchrone

Figure 11 .3
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a) Asservissement de l'étalon Fabry Pérot interne 3 la cavité laser (PFl)
Ass I 1 LA

La cavité du laser définit un certain nombre de modes distants de
500 MHz environ . L'étalon Pérot Fabry (PF1) pérmet de séleétionner 1'un de
ces modes (Figure II-3a). Pour éviter les sauts de modes 1l faut que le Pérot
Fabry sélectionne toujours le méme mode. Le principe de l'asservissement que
nous avons installé a cet effet. est classique. Nous modulons 1'épaisseur du
Pérot Fabry 3 une fréquence d'environ 600 Hz. Le pic de transmission du Pérot
Fabry se déplace alors sinusoidalement par rapport au mode du laser et il
s'ensuit une modulation de 1'Zntensité du laser. Lorsque la boucle d'asservis-—
sement est ouverte, le taux de modulation est-de 1l'ordre de 10 Z 3 20 %Z. Nous
détectons cette modulation a l'aidé d'une détection synchrone et nous l'utili-
Asons comme signal d'erreur. Le schéma de cette boucle d'asservissement est
donné sur la figure (II-3b). Cet asservissement supprime totalement les sauts

de mode lorsqu'on fait varier la longueur de la cavité -du laser.

s

Pour obtenir un balayage linaire nous avons asservi la fréquence
du laser sur une cavité extérieure balayable par pression. Nous avons utilisé
pour cela un Pérot - Fabry de 3 cm d'épaisseur (5000 MHz'd'intervalie entre’
ordre) de finesse 35 (PF2). Nous avons obtenu ainsi un balayage de la fréquence
du laser trés régulier. La non linéarité du balayage par pfession est en effet
trés faible. Par exemple pour faire varier la fréquence du laser de 5000 MHz
il faut balayer la pression de O & 25 torr envifon, ce qui:corresﬁond a une
non linéarité de 3/100. Le Pérot Fabry utilisé est monté sﬁr des cales en
Cervit, ce qui lui assure une remarquable stabilité thermique. Lorsque on ne.
fait pas varier la pression, la fréquence du laser dérive de moins de 10 MHz

en plusieurs heures. Nous avons ainsi la possibilité de rester centré sur un

signal, ce qui peut &tre trés utile.

Le schéma de la boucle d'asservissement est donné sur la figure (II-4).
Le laser est asservi sur le flanc de la courbe d'Airy du Pérot Fabry.‘Nous
faisons d'abord le rapport entre 1'intensité transmise par le Pérot Fabry et

1'intensité incidente & l'aide d'un ratiométre (Circuit Analog Devices SHA).
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Nous faisons ensuite la différence entre le signal V délivré par le ratiométre
et une tension constante R qui sert de référence (figure II-4a). Le signal
d'erreur obtenu est filtré puis amplifié avant d'€tre envoyé sur le piézo-
électrique qui supporte le miroir du laser. La bande passante de cet asservis-—
sement est limitée a4 2 kHz par la capacité et 1'inértie mécanique de 1la
céramique piézoélectrique : celle=ci porte & la fois (figure 1I-2) le miroir
du laser et la 1iggillg;dewfoqéligggigghdu laser @ argon. Malgre cela cet

asservissement permet d&ja de réduire la largeur de mode du laser de 15 MHz

a 7 MHz.

c) Asservissement en intensité

[
Lorsqu'on balaye l@fréquence, 1'intensité du laser est modulée,
la. période de cette modulation &tant d'environ 500 MHz. L'origine de cette

modulation est peut-8tre un couplage résiduel entre la cavité du laser i colo-
T e it .

rant et le laser 3 argon. Son amplitude varie beaucoup d'un jour & 1'autre et

peut atteindre jusqu'd 30 7. Cet effet peut €tre trés génant dans cértaines

experlences. Nous 1'avons supprimé en asserv1ssant la pulssance du 1aser a
et N 2

. Cela est tres facile
avec le laser a argon ‘dont nous dlsposons (Spectra Physcis modéle’ 170) Celui-
ci posséde en effet une position de fohnctionnement pour laquelle le laser a
argon est asservi en intensité&. Il nous a suffit de remplacer la pﬁotodiode
interne au laser a argon par la photodiode qui nous sert & mesurer:la puissance
du laser & colorant (les caractéristiques de 1'alimentation duAlaser 3 argon
imposent que cette photodiode soit indépendante de la massg). Cetbgssefvisse—

ment supprime totalement les variations lentes d'intensité.
—— PR Te~— «.«____‘..‘.

e P e
e IR R

2°/ Mesure approximative des longeurs d'onde

'

Les signaux d'absorption & deux photons sans effet Doppler sont
larges de quelques MHz. Il est donc nécessaire de mesurerila 1ongu?ur d'onde
du laser avec la meilleure précision si l'on veut éviter d'avoir 5;recheréher
le signal sur une trop grande plage de fréquence. Cette mesure de fréquence

doit pouvoir se faire rapidement. En effet les lasers & colorant se déréglent
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trés facilement et il faut pouvoir a tout instant controler la. longueur d'onde.
Nous utilisons pour cela un monochromateur Jobin Yvon THR et un Pérot Fabry
de_é/mm d'épaisseur (PF3) (1 cm—] d'intervalle entre ordre). Ce monochromateur
est gradué tous les 0,2 A et on peut lire la longueur d'onde a environ 0,1'A
sl on a pris la précaution d'étalonner cette graduation a i'éide d'une lampe
spectrale. Nous mesurons alors le diamétre des anneaux du ?érot Fabry de ~

5 mm. La mesure de la longueur d'onde a O;l A nous permet de connaitre 1'ordre
k des anneaux du Pérot Fabry et le diamétre des anneaux nous permet de mesurer
1'excédant fractionnaire 8k a4 5 % environ. Nous avons ainsi une mesure trés
rapide‘de la fréquence du laser a 1500 MHz prés. En outre il faut tenir compte
du fait que le Pérot Fabry (PF3) est sensible aux variations de température

et de pression. Le Pérot Fabry que nous utilisons est monté sur des cales en
silice. En fait la dilatation de la silice est partiellement compénsée par la
variation de 1'indice de 1l'air avec la température. L'effet global est de

6 x 10—7/°C, soit 300 MHz/°C. La piéce dans 1aqﬁ¢11e;nous travaillons &tant
thermostatée a 1° prés, nous avons finalement une incertitude de 300 MHz.
L'effet des variations de la pression atmosphérique est plus important : une
variation de 5 torr correspond 3 une erreur en fréquence de 1200 MHz. L'erreur
totale que nous commettons est donc au plus de 3000 MHz. Avec le méme matériel
" mais en utilisant le Pérot Fabry de 5 mm avec une. source blanche pbur faire

un spectre canneléd, il est possible d'obtenir -une précision de 700 MHZ environ.
Nous avons choisi en fait un comprohis entre la ﬁrécision de la mesufe et sa
rapidité. Notre but. &tait uniquement de trouver le signal.'Nous n'avons pas

encore cherché a faire des mesures absolues de longueur d'onde plus précises.

3°/ Mesure précise des petites variations de fréquences

Pour poﬁvoir faire des mesures de petites struct;res (déplacement
isotopique, structure fine ou hyperfine) il est néce§saireade pouvoir mesurer
avec précision les petites variations de lé fréquence du laser (de 1'ordre de
quelques GHz). Nous utilisons pour cela un Pérot Fabry plah focal de gg:cm

de long (PF4).-

Ce Pérot Fabry a été construit au laboratoire. La figure (II-5) en
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donne le plan. Il est constitué par un tube .d'invar dont les deux extrémités
sont bien paralléles. Les deux miroirs sont appuyés par simple pression. Nous
avons utilisé les miroirs standard M.T.0. de 94 7 ‘de coefficient de reflexion.
L'un des miroirs est plan et le rayon de courbure. du miroir sphérique est de
I m. Cet interférométre est donc &quivalent 3 un Pérot Fabry confocal replié

sur lui-méme. Son intervalle entre ordre est donc de 75 MHz environ.

Pour mesurer avec précision une structure on balaye lentement une
zone comprenant une résonance a deux photons et deux pics. du Pérot Fabry. La
mesure est donc d'autant plus rapide que 1'intervalle entre ordre est plus
petit. De plus les non linéarités du balayage par pre351on.30nt proportionnelle
#-Llamptitude—de la variation de fréquence considérée. Pour une variation de

fréquence_ﬂlamP@¥!uﬁe €gale a 75 MHz ces non lingarités sont de 5.}0_4 : on

: : i . ’ e e
peut donc considérer que le balayage par pression est parfaitement linéaire

entre deux pics du Pé&rot Fabry

— o T i g

Ce Pérot Fabry a d' abord été placé sous v1de pour ev1ter les effets
dus .aux variations de 1' 1nd1ce de 1'air. Le vide 11m1te de la pompe primaire
. : -3 . <
que nous utilisons pour cela est de l'ordre de 10, " torr. Ceci correspond i

une précision en fréquence de 0,2 MHz.

Par ailleurs il a &té nécessaire de thermostate% ce Pérot Fabry. En
effet le coeff1c1ent de dilatation de l'invar que nous avons utllfse est |
d'environ 2.10 / C, ce qui provoque un déplacement de fréquence de 1200 MHz/°C
Le Pérot Fabry a donc &té& placé dans un tube en laiton de 3 cm d'épaisseur.
Ceci augmente 1'inertie thermique du systéme et diminue les gradients de tem-—
pératures dus aux irrégularités de chauffage. Le chauffage du thermostat est
commandé‘par un thermométre i contact gradud au dixiéme de degré. On peut esti-
mer la stabilité du contact d'un tel thermométre au centiéme de degré environ.
_Pour diminuer les écarts de température nous avons utilisé un montage que
nous a indiqué Jacque’s MEUNIER. Le courant de chauffage est fourni par un
autotransformateur variable qui est commandé par un moteur trés lent. Lorsque

la température est trop basse .le moteur augmente la tension V appliquée sur
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les résistances de chauffage. Lorsque la température est trop haute, le moteur
fait diminuer cette tension V et on applique seulement une” fraction de cette
tension (70 % environ). Avec cette technique la puissance de chauffage n'est
que partiellement modulée, ce qui diminue les Gcarts de température. Le rdle
du moteur est d'ajuster automatiquement la puissance moyenne de chauffage aux
pertes thermiques. Grdce 3 ce syst@me les dérives éAc0urt:terme (quelques

heures) ont &té totalement éliminées. Malheureusement les oscillations de

" e o e a0 = o gt

température du thermostat sont encore trop importantes et la position des pics
du Pérot Fabry fluctue d'env1ron 1 MHz autour d'une valeur moyenne (ce01 cor—
respond a des fluctuations de temperature de 1' ordre de 10 -3 °C). C'est ce qui
limite actuellement la précision de nos mesures.

Cette stabilité de 1 MHz n'est valable que sur des temps de 1'ordre
de 13\133£Eee. A plus long terme la stabilité du Pérot Fabry est bien sir
moins bonne. D'une part la température de fonctlonnement du thermostat n'est
certainement pas stable 3 long terme au milliéme de degré et d’ autte part
1'invar est un matdriau qui vieillit relativément mal ; en un an 15 longueur

(5)]_

. . -6 .
du tube d'invar peut varier de 10 en valeur relative

L'intervalle entre ordr%(du Pérot Fabry de 50 cm (PF4) &tant en
quelque sorte 1'unité de base de toutes les mesures que nous avons faites il
était nécessaire de la mesurer avec une trés bonne prec131on. Généralement,
pour mesurer 1'épaisseur d'un Pérot Fabry, on mesure les excedents fractio-
naires des longueurs d'onde d'une lampe spectrale. Ce n'est plus possible dans
ce cas, l'intervalle entre ordre de 75 MHz &tant trop petit par rapbort a la
largeur des raies des lampes spectrales (1000 MHz environ). C'est pourquoi
nous avons procé&dé en deux étapes. Tout d'abord nous avons comparé 1'épaisseur
du Pérot.Fabry de 50 cm a celle du Pérot Fabry de 3 ém (PFZ) qui nous sert
pour l'asservissement en fréquence du laser. Il suffit pour cela d'envoyer le
faisceau laser simultanément 3 travers les deux Pérot Fabry et de?comparer la
position des modes de 1'un des Pérot Fabry par rapport & éeux de 1'autre, La
mesure est assez précise puisque la'largeur d'un mode du Pérot Fabry de 3 cm

(150 MHz environ) est comparable a 1l'intervalle entre ordre du Pérot Fabry de
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50 cm (PF4). Nous avons pu ainsi mesurer le rapport R des épaisseurs des deux

6

Pérot Fabry a 10° prés. Nous avons obtenu pour ce rapport :

¢
1

R = 66,8246 (1) ' g

Pour mesurer 1'€paisseur du P&rot Fabry de 3 cm le plus précis eut
été d'analyser la lumiére émise par une lampe spectrale en balayant le Pérot
Fabry par pression et en séparant les raies 3 1'aide d'un.monochromateur.
Cependant cela nécessite un montage spécial et c'est pour cette raison que
nous ne 1l'avons pas encore fait. Dans un premler temps nous nous sommes coﬁten—
tés d'asservir le laser sur un mode du Pérot Fabry et de mesurer la longueur
1'onde du laser avec le monochromateur et un spectré cannelé. Par cette métho-
de nous avons mesuré 1'intervalie entre ordre du Pérot Fabry de 3 cm 3 un
peut mieux que-10—4 prés. Par la suite nous avons utilisé les raies d'absorp-
tion & deux photons que nous avons observées dans l'atome:de néon pour célibrer
ce Pérot Fabry. Les longueurs d'onde correspondantes sont relativement bien
connues (& 30 MHz environ) et,'leé raies d'ébsorption a déux photons étant
trés fines, il ‘est possible de mesurer les excédents fracﬁionnaires corres-
pondants & quelques 10-3. Nous dbnnons quelques détails sur cette méthode dans
la troisiéme partie de ce chapitre. Nous avons obtenu ainéi une précision de
IO—5 environ. Nous avons trouvé pour 1l'intervalle entre ordre I du Pérot Fabry

de 3 cm (PF2) la valeur suivante :
I = 4996,63 (5) MHz

On en déduit la valeur i de 1'intervalle entre ordre du Pérot Fabry de 50 cm

(PF4) :

i = 74,7722 (8) MHz
La précision, de 1'ordre de 10-5,-est largement suffisante pour les mesures r

que nous avons faites jusqu'ici. ,
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II - EXPERIENCES SUR L'ATOME DE SODIUM

'

Nous avons observé sur 1l'atome de sodium les transitions 3 doux

photons 8 partir de 1'état fondamental 3S vers les états excités 4D 3/2,5/2

1/2
et 531/2' Nous allons d'abord décrire le montage expérimental.

1°/ Dispositif expérimental

Le schéma de l'ensemble du dispositif expérimental est donné& sur la
figure (II-6). Pour augmenter le signal le faisceau laser est focalisé dans
la cellule a l'aide d'une lentille de 20 cm de focale. Il est ensuite refocalisé
au méme point par un miroir sphérique. La détection se fait en sélectionnant a
1'aide d'un monochromateur ou de filtres interférentiels les photons de fluores-

cence réémis vers les niveaux 3P et 3P Pour fabriquer les cellules a

1/2 3/2°
sodium nous utilisons un verre spécial (verre Corning 1720) qui n'est pas atta-
qué par le sodium en dessous de 300°C environ. Ceci nous permet &éventuellement

. . -3
d'obtenir une pression de 10 torr.
e

L'expérience proprement dite est séparée du laser par un isolateur
optique. Ce dernier sert & éviter que le faisceau réfléchi ne revie;;;fganS'le
laser : dans ce cas le laser est en effet couplé avec ume cavité extérieure et
cela provoque de nombreux sauts de modes. Généralement nous utilisdnscpour cela
la ESEEE;QE~EEEESEZ: En traversant un flint placé dans un champ'ggggéiigga 1a
polarisation du faisceau aller tourne de 45°, Au retour la polarisation du
faisceau réfléchi tourne encore de 45° et ce faisceau'est alors éliminé par
le polariseur. Il est aussi possible d_gg}llser une 1ame AM4&. A l'aller la
lame quart d'onde transforme la polarisation linéaire en polarisation circu-
laire. Au retour cette polarisation circulaire se transforme en polarisation
linéaire perpendiculaire 3 la polarisation incidenté. Cette méthode oblige

de travailler en polarisation circulaire, ce qui n'est pas toujours possible.
— T T T e

Dans le cas d'une transition = 1/2 > J = 1/2 par exemple on a la régle de
selectlon AmJ = 0 et 11 est donc interdit d'absorber deux photons 0 . C'est
/en particulier le cas de la transition 3S - 5S dans 1'atome de sodium. On est

If obligé dans ce cas d'utiliser l'effet Faraday.
/ (e

\\\» o
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2°/ Transition & deux photons entre les niveaux 3S et 4D du sodium

La figure (II-7) donne un schéma plus détaillé des niveaux d'énergie
du sodium. Le noyau de 1'atome de sodium a un spin I = 3/2 et il faut donc

se décompose

(6)

"tenir compte de la structure hyperfine. L'état fondamenta1.33Sl/2

en deux niveaux de structure hyperfine F = 1 et F = 2 séparés par 1771,6 MHz
L'état excité 4D est formé de deux niveaux de structure fine J' = 3/2 et

J' = 5/2, Cette structure fine est inversée i cause d'un effet de polarisation

du coeur par 1l'électron externe Lorsque nous avons commencé ce travail

aucune mesure des constantes de structure hyperfine des niveaux 4D et 4D
(8) 3/2 5/2

n'avait &té faite. Cependant un calcul d'ordre de grandeur permet de mon-

trer que ces structures sont petites devant la largeur naﬁurelle du niveau 4D
qui vaut 3,1 MHz environ. Depuis P.K. SHENK et S. PILLOFF%Kg)

—————\_../
constante de structure hyperfine du niveau 4D

ont mesuré la

3/2° Ils ont:pbpgnu

Ayjp = 0,51:30,07 MHz :
Par ailleurs les mesures de taux de polarisation que nous avons faites pefmetf
tent de donner un ordre de grandeur de cette structure hyperfine. Ces expé-
riences seront présentées au chapitre V (§IV -2°-b). Nous dirons simplement
pour 1l'instant que ces mesures donnent un résultat Elgiﬂgggis;ggfaéeldi_ge
P.K. SHENK et S. PILLOFF. Il semble donc tout & fait justffié de,ng;T;;;r la

structure hyperfine de 1'état 4D. En conclusion 1l'on peut donc dire que 1'état
N et e e - b .

fondamental se décompose en deux niveaux de structure hyperfine et'l'&tat

excité en deux niveaux de structure fine. Le spectre d'absorption & deux pho-
: ? ;

tons est donc formé de quatre raies. C'est ce que nous observons expérimenta-

lement (Figure II-8).

Le calcul de 1l'intensité relative des raies a été détaillé dans la
- 8 . . . ~
thése de GRYNBERG (8) et peut se retrouver facilement a partir des formules

(I-4) et (I-13). On obtient pour 1l'intensité de la raie en absorﬁtion

4n. n

2
) 5| 2 9 <ELe|lQ l‘ng>
F_ > J 5 (2 fa |

g7 e el 4 4 5(2Jg+l)2(21+l)

(2Fg+1)(2Je+l) (II-1)

[¢) e

L'intensité des raies d'absorption est donc proportionnelle au produit des

dégénérescences des niveaux initiaux et finaux. Pour le calcul exact des



50

L= 11 9Inbi]

Yee )
L .m.m . A - .Tzﬁt

i
T
’

Y€'2209

y__y_




51

intensités observées, il faut aussi tenir compte des intensités de fluores-
cence qui dépendent de la géométrie de 1'expérience. Le calcul détaillé a &té
fait dans l'appendice C. Lorsqu'on tient compte de ces facteurs on trouve
pour le rapport des intensités des deux raies excit@es a partir d'un méme
niveau hyperfin :
1(4D
(4Ds/2) 16
11
I(4D
Ce rapport est peu différent du rapport des populations qui vaut 3/2. En
tenant compte des intensités il est alors trés facile d'identifier les raies

observées. Les raies (a), (b), (c) et (d) correspondent aux transitions :

(@ : 35, F, = 2> 4Dy,
() 351’/2 Fo = 2 4Dy,
() : 351/2 Fg;= 1 - 4D5/2
@ = 35, Fé =1 - 4Dy,

Les raies (a) et (c¢) et (b) et (d) sont distantes de 886 MHz, ce qdi corres-
pond 3 la moitié de la structure fine de 1l'état fondamental. La distance entre
e :
les raies (a) et (b) d'une part et (c) et (d) d'autre part: permet de mesurer
la structure fine de 1'état excité. Cependant, lorsque nous avons commencé
ces expériences nous n'avions pas encore installé le balayage par pression de
la fréquence du laser ni le Pérot Fabry de 50 cm. Nous n'avons donc pas fait
une mesure directe et nous avons déduit la valeur de la structure fine de
1'état 4D & partir du spectre d'excitation en champ magnétique fort (effet
Pashen-Back). Ces expérieﬁces sont détaillées dans les références (8’10).
Nous avions alors obtenu pour 1'écart de structure fine : -
E(4D

- E(4D = 1028,5 * 2,5 MHz

3/2) 5/2)

Les précédentes déterminations expérimentales &taient

(1)
(M

1038 + 50 MHz Meissner et Luft
1025 + 6 MHz Pritchard et coll.
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(4)
(12) ‘

1+

1035 10 MH=z Hansch et coll.
1027 * 16 MHz Bjokholm et Liao

(13) |

Depuis FREDRIKSSON et SVANBERG ont fait une mesure plus précise en uti-

lisant une méthode de croisements de niveaux. Ils ont obtenu :
1028,3 * 0,6 MHz

" Cette valeur est en trés bon accord avec notre mesure.

3°/ Transition 3 deux photons entre les niveaux 3S et 55 du sodium

La structure hyperfine de 1'état 581/2 du sodium n'est pas négli-
geable. Lorsque nous avons commancé ces expériences aucune mesure n'en avait
été faite. Cependant un calcul semi empirique permet de 1'estimer a 152 MHz

(15)

environ . Dans le cas d'une transition entre deux niveaux. S il y . a des

régles de sélection trés simple.

Supposons que 1l'atome soit dans un &tat de couplage L S. L'opérateur
transition 3 deux photons n'agissant que sur les variables orbitales, seule
. S - o T vy

la partie scalaire de cet opérateur pourra coupler deux états de moment ciné-

tique orbital nul. On a donc :

AF = 0 et fm. = 0O o (I1-2)

Physiquement cela se comprend facilement. Dans un é&tat S ia structure hyper-
fine est due au couplage entre le spin de 1'électron S et le épin du noyau I.
A 1'approximation dipolaire électrique il n'y a aucune interaction entre les
sﬁins électronique et nmicléaire S et T et la lumiére indiiente. Lorsqu’'on
absorbe deux photons le couplage entre S et I ne change doﬂc pas et on garde
le méme moment cinétique F. Le spectre d'absorption a deu# photons est donc
formé de deux raies qui correspondent aux transitions Fg =1 - Fe|= 1 et

Fg =2 > Fe = 2. C'est ce que nous observons expérimentalement (figure II~9).
Le rapport des intensités est &gal au rapport des dégénérescences des deux

niveaux de structure hyperfine de 1'é&tat fondamental, soit 5/3.
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L'écart entre les deux raies est égal a la moitié de la différence
entre la structure hyperfine de 1'€tat excité et celle de l1'&tat fondamental.
Comme celle-ci est bien connue, on en déduit la structure hyperfine‘de,l'état
excité.

E(5S F'=2) - E(5S8

‘: =
120 F'=1) 155,3 + 1,5 iMHz

1/2°
Cette mesure est en bon accord avec d'autres déterminations expérimentales

(3

10 MHz Levenson et Bloembergen

(14)

156
159 + 6 MHz Duong et coll.

i

Récemment une mesure plus précise a &té faite par une méthode de spectros-

copie hertzienne par TSEKERIS et coll.(]6) :

155,2 + 0,4 MHz

L'accord avec notre mesure est excellent.

4°/ Etude des largeurs de raie

s

- Expérimentalement les raies que nous observons ont une largeur totale

a4 mi~hauteur de 20 MHz environ (nous considérons ici deux fois la fréquence
du laser). Nous examinons dans ce paragraphe 1l'ordre de gfandeur dés diverses
causes d'élargissement. Comme nous 1'avons vu au premier chapitre (§ 1, 4°)
1'effet Doppler du second ordre est totalement négligeable. Les principales
causes d'élargissement sont donc la largeur naturelle ‘de i'état excité; le

temps de traversée du faisceau et la largeur de mode du laser.:

Les durées de vie des &tats 4D et 55 sont respectivement 52 ns et

1 . - : Y
71 ns ( 7’]8), ce qui correspond 3 des largeurs de 3,} MHz et 2,3 MHz. L'élar-
gissement d{ au temps de traversée du faisceau est caractérisé par le paramétre

§ défini par la formule (I-42)

W, M

P——_

’

!

~ . L | P
§ représente la 3391~1355333»3 Eijrgpportee d deux photons. Le rayon W, du

N / . g ® -~ . .
faisceau au point de focalisation se calcule 3 partir du diamétre du faisceau
7 :
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au niveau de la lentille de focalisation. Pour un diamétre de 3 mm environ et
pour une focale de 200 mm nous obtenons (formule I-27 et I-28) :

wo = 27 u

Ce résultat n'a qu'une valeur indicative dans la mesure ol 1l'on ne connait le
diamétre du faisceau que de maniére approximative. Pour une température de
290° 1'élargissement § est de 2,6 MHz, ce qui correspond 3 4,3 MHz environ de

) - i e it
largeur totale & mi-hauteur.

— T —
- ~___ s

Ces ordres de grandeur montrent clairement que la principale cause

d'élargissement est la largeur de mode du laser ("jitter") Dans ces conditions
e it AP, T N

les formes de raie que ‘nous avons calculées au premier chapltre sont compléte-

ment brouillées par le "jitter"” du laser. Pour étudier le profil des raies J/

d'absorption & deux photons il est donc nécessaire de connaltre la forme du

e e et SN
_mode .du-laser. Une bonne approximation est de supposer que ce mode a un profil
DN, e

gaussien. Dans ces conditions, comme nous le montrons dans 1' appendlce B, la

T o e T T

— w-\.

-
//’jéq raie d'absorption 3 deux photons a aggzggi?atlvementgun profil de Voigty La

pd \ partie lorentzienne du profil de Voigt correspond & la largeur naturelle et
k \3 fm\fpventuellement a un élargissement par_ colllslon. La partie ga3531enne corres-
SV T
\~#?L’74<C pond au "jitter" du laser et 3 1'élargissement di aultemps/ﬁe traversée du
e faisceau. T
1§ AN e

\ e ,_,....—w""‘r

. R

T Sur la figure (II-10) nous avons comparé 1a forme de la raie d'absorp-

> 4D

tion a un profil de Voigt. Cet exemple correspond a la tran51t10n 33]/2 5/2°
Les points théoriques (a) ont &té obtenus en falsant le prodult de convolution
d'une lorentzienne de 1argeur 6 MHz avec une gau581enne de 1argeur|a ml-hauteur
17 MHz. Les points théoriques (b) correspondent & un profil purement gaussien.
Nous constatons que la courbe expérimentale différe trés peu du prqfll de
Voigt. La courbe (b) permet de voir si le profil de Voigtise déforme notable-
ment lorsqu’on change les largeurs relatives de la gaussienme et de la lorent-
zienne. Nous poﬁvons ainsi estimer que les largeurs indiquées ci-dessus sont
valables a 2 MHz prés environ. La partie lorentzienne du ﬁrofil de Voigt est
plus importante que la largeur naturelle de 1'état 4D. Ceci semble indiquer
qu'il y a un élargissement di aux collisions de 1'oraré de 3 MHz. D'autre

part, si nous soustrayons de la largeur de la gaussienne (17 MHz) lﬂestimation

théorique que nous avons faite de 1'élargissement dii au temps-de traversée du
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faisceau (4,3 MHz), nous trouvons que 1'élargissement dii au "jitter" du laser
est d'environ 16 MHz. Comme nous avons raisonné sur deux fois la fréquence du

laser, nous en déduisons que le "jitter" du laser est de l'ordre de 8 MHz.
R e

En conclusion nous pouvons dire que les raies d'absorption & deux

photorns que nous observons sont bien repré&sentées par un pfofil de Voigt.

L'ordre de grandeur des diverses causes d'élargissement est le suivant :

- largeur naturelle : 3,1 MHz pour 1'état 4D et 2,3MHZ pour 1'état 58
- élargissement par collisions : 3 MHz environ - '
- €largissement di au temps de traversée du faisceau : 4 MHz

- €largissement di au "jitter" du laser : 16 MHz.
Nous voyons que la principale cause d'élargissement est d'origine instrumen-

tale. C'est ce qui explique que la largeur des rales que nous observons est
q plique q 8 .que e »

assez peu reproductible et varie entre 17 MHz et 23 MHz environ.

III - EXPERIENCES D'ABSORPTION A DEUX PHOTONS SUR L'ATOME DE NEON

Avant de présenter les expériences que nous avons faites nous allons
rappeler les régles de couplage et la terminologie utilis@e pour 1'atome de

néon. , |

1°/ Le couplage-de Racah dans 1'atome de néon

‘s . . L 5 A
Considérons un niveau excité d'ume configuration:2p™n 1. L'atome
posséde alors un électron extérieur nl et un trou 2p.dans le coeur. Pour une
configuration assez excitée (n > 4) 1'ordre de grandeur des divers termes du

hamiltonien est le suivant :

Hso(coeur) >> HD

- E ' L
(coeur, électron externe) >> H (coeur, &lectron
elec ec

el

externe) et Hso(électron)
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. . , . so )
L'interaction spln-orblte du coeur H (coeur) est beaucoup plus grande que la

partle directe de 1’ 1nteract10n electrostathue entre le trou et 1! elgccron

(H1

(coeur, électron externe) ) et cette dern1ere est elle-méme bedugoup
S
plus grande que 1' 1nteract10n spln—orblte de 1' electron externe (electron)

E -
et que le terme d%&c] anvﬁ de 1' 1nteract10n €lectrostatique H (coeur, élec-—

) elec
tron externe) Les regles de couplage apparalssent alors 31mp1ement. Si on ne
tient compte d'aucune 1nteract10n les moments c1net1ques orbitaux f %i:ii?
trou et de 1’ electron et 1eurs spins sl et 32 sont de bons nombres quanthues.
Si on tient compte de 1'interaction spin-orbite du ‘coeur seul le moment ciné-

tique total du coeur est un bon nombre quantique :

-> ->
1 = +
8! z: °
' ' 1 . _ . ] 3 . :
Comme nous avons 2] =1 et $) =55 1y peut valoir 7 ou 3. Les niveaux pour
. 1 . . . . . .
lesquels 3 E-sont notés avec un prime. L'interaction spin-orbite du coeur

o : . . . 5 »
est trés forte. Par exemple pour la configuration 2p~ 4d 1'écart entre les
. . ' ~1 . ‘
sous—-configurations 4d et 4d' est de 700 cm environ. De plus cette structure

3 . - & . - - : d '
fine est inversée .car elle est due en fait a un trou et non.d -un électron.

e
e PN

, i
Si on prend en compte maintenant le terme direct de 1'interaction

< . - D
électrostatique entre le coeur et 1'électron H

! ->
nous devons coupler j
elec’ P I

avec le moment cinétique orbitaﬂfi; e 1'électron externe. Nous posons alors :
- > >
K= 3,4
- SO D : : : .
K commute avec H  f{coeur) et Helec : c’est donc un bon nombre quantique. Par
contre ne reste un bon nombre quantique que si Hso(coeur) >> Hzlec'
"Ceci n'est vrai que pous les configurations trés excitées. C'est par contre
. .

faux pour la configuration 2p5 3p.
— e

Si on considére maintenant tous les termes du hamiltonien seul le
-> - ->
moment cinétique totale J = K +.s, commute avec le hamiltonien. Par la suite

= % et nl'[K]J si

2
nous noterons les états de la configuration nl[K]J si j]
. :
h T 7
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2°/ Intensités théoriques des transitions 3 deux photons dans 1'atome de néon

Nous avons observé plusieurs transitions 3 deux photons 3 partir de
1'état métastable 3s[3/2]12 vers la configuration 2p5 4d et la sous configura-
tion 2p5 5s'. La figure (II-I1) donne un schéma des niveaux de ces configura-
tions. Pour ces transitions les niveaux relais prépondéranfs sont les niveaux
2p5 3p (figure II-12). Les 1onguéurs d'onde d'excitation sont environ les

suivantes

Sous-configuration 44’ A= 5923 A _
Sous-configuration 4d A = 6060 A !
_Sous-configuration 5s’ A= 61354 T

Nous avons représenté sur la figure (II-12) 1'énergie de 1l'atome dans 1'&tat
virtuel intermédiaire (énergie de l'atome dans 1'état métastable + énergie

d'un photon).

Nous voyons que dans chacun des cas considérés le défaut d'énergie

'Awr est assez petit. Par exemple dans le cas des transitions vers les niveaux

. - -1 . ' . . Lot
~4d' le plus petit des écarts ﬁAwr est de 60 cm , soit environ cingq fois m01us\

que pour les transitions étudiées dans l'atome de sodium. C'est ce qui per?iﬁfj
. : i
d'avoir une probabilité de transition assez importante.
P : ‘
¥ ‘ ' 1'
L'intensité des résonances a deux photons se calcule facilement &
partir de la formule (I-4). Nous avons

- 4“1“2‘*’2 I S 2
r = X x I [<eJ.m |Q lgd m_>| '(1I-2)
& > 2 r 2] +1 m m eellee, " 88 '
o e g e g

Nous utilisons la notation Fg pour indiquer que nous avons moyenné sur les

sous-niveaux Zeemann. En utilisant le développement (I-13) nous obtenons

2 k 2 - E
N |<edo 104189, -
= 5 X z z la}
& e.T 23.+1 k=0
o e g

(11-3)
s 2 2k + 1 - q

.. . - . . po) - . .
Nous avons ainsit falt apparaitre la partie scalaire Q et.la partie quadri-

. 2 P . - . .. k
polaire Q de 1'opérateur transition d deux photons. Les éoefficients a

“
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dépendent des polarisations utilisées. Pour une polarisation linéaire nous

avons (Chapitre I - Tableau I) :

02 i 2,2 2
a = - Z a =
222 - 1 21°- 2
q
| e
Dans 1'atome de néon- le nlveau initial g a pour moment cinétique J = 2./Pour
w—”"""““""’*‘*— L
les transitions vers un nlveau excité de moment cinétique J = 2 .nous aurons

4 la fois la partie scalalre et la partie quadrlpolalre non nulles. Dans les
autres cas (AJ # 0) seule la partie quadrlpolalre est non nulle
i A
Dans l'atome de néon le calcul des €léments de matrice réduit
<eJe||Q ||ng> est assez long. Il faut en effet tenir compEe gxpliqi;ement de
chacun des niveaux relais et des fonctlons d'onde des &tats de la configuration
5
2p~ 3p. GRYNBERG a fait le calcul pour les transltlons a deux photons qu1
(8)

aboutissent au niveau 4d' . Nous avons repris le formallsme qu'il a utilisé
et nous l'avons appliqué aux transitions qui aboutissent aux niveaux 4d et

5s'. Pour alléger 1'exposé nous donnons seulement ici le résultat obtenu.
N -

Nous écrivons la probabilité de transition Tg dans le cas d'une
polarisation linéaire en faisant apparaltre le dipole electrlque d relatlf a
W"‘w

1'électron externe. Nous définissons alors les &léments de,matrlce;q

o K _
<e ; e K I Qg5 5, [K 13> |
<ella|le> - — 586 : (I1-4)
V2k+1 <e||d||3p><3p||d]||g>

La probabilité de transition Fg s'écrit alors

2 ;1 dlo>2
4n n,w |<e|d|3p><3p|d|g>| 2
R e x Cgl<ella 821" + 3l<el "] ||
24 e T 23+ 1 :
o e g

(11-5)
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Le tableau I donne les valeurs obtenues pour les coefficients
<e|lq l[g> pour les divers niveaux excit& que nous con51derons (1'unité est

le cmz)

1 .
Niveau excicd | |<e||a®|lg>|] I<ella’||e>|? | Si<el]a®] g%+ 2l<e|[a?]|g>]?
4d' [3/211 0 22 x 1078 14,6 x 1078
4d'[3)2]2 0,1 x 108 | 80 x 1078 53 ‘x 1078
4d' [5/213 0 218 x 1078 145 x 1078
4d* [5/212 14 x 1078 28 x 1078 | 23,4 x 1078
4d[1/21]0 0 2 x oM ;1,3 x 107!
4dl1/2h 0 0,69 x 1078 0,45 x 1078
4d[3/2 0 0,44 x 1078 0,30 x 1078
4d[3/212 29,4 x 1078 13,5 x 1078 18,8 x 1078
4dl5/212 8x 10" 0,6 x 1078 0,4 .x 1078
4dl5/213 0 38 x 1078 25  x 1078
4d[7/213 0 1,8 x 1078 ; ;1,2 x 1078
4dl7/214 0 0,45 x 1078 | ?0,30 x 1078
5s'[1/2]0 0 16 x 1078 jo,é x 1078
5s'[1/2]1 - 0 175 x 1078 116 X 1078

Dans ces calculs nous avons supposé que les niveaux excités étaient

des états de Racah purs

Comme nous le voyons dans ce tableau les intensités relatives de

. . -/ ' - -
ces transitions peuvent varier couramment d'un facteur mille, mis a part le

I
- e STt e ermese o e © ey
x.;».«f/
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cas de la transition aboutissant au niveau 4d[1/2]1 J =0 qéi est trés peﬁ :
intense. Les cas les plus favorables semblent ét;é les nivéaux des sous-
configuratio‘ns et@. Cependant la puissance du lasferjzest bien nxei.lleurg
a 5923 A (140 mWatt environ) qu'ad 6135 A (40 mWatt).'C'est;pour cette raison

“

que-nous avons cherché 3 exciter d'abord les niveaux de la’ sous-configuration
@

3%/ Transition & deux photons vers leés niveaux 4d'

Le montage exper1mental est d peu prés celui de la figure (I1I-6).
La seule différence .est que nous devons faire une decharge dans la. cellule
a néon pour peupler 1'état metastable. Nous utlllsons pour cela un générateur
H.F. a l&/MHz environ. Pour ne pas étre ébloui par la lumitre de la décharge
nous travaillons en post~décharge. Nous hachons la décharge ‘d 2kHz environ:
4 e ]
et un circuit Analog Devices SHA IA permet de transmettre le signal du
photomultiplicateur uniquement pendant la post-—décharge. ;

Nous avons utilisé des cellules de néon dont 1a pre331on variait
de 0,2 torrsa 2 torry Le seul effet motable est l‘elarglssement des rales
observées. Il semble que le rapport- signal sur bruit soit le meilléur pour
une pression de 0,6 torr. En comparant 1'intensité du signal 3 deué'photons
que nous observons sur le néon id celui du sodium nous estimons que nous avons
environ 1011 a4 10 7 métastables par cm3. Ceci est 3 comparer & la densité
d'atomgsqui est de l'ordre de lO]6 atomes par cm3>: nous avons don¢ entre |
un atome sur dix mille et un atome sur cent mille dans l'éEat métastable.

‘ i :

Comme pour le sodium, nous détectons 1'absorption & deux photons

en regardant la fluorescence 3 partir de 1'état excité. Nobs avons choisi

!

les fluorescences suivantes

1

4d' [3/211 > 3p'[1/211 Ap = 5961 A
4d'(3/212 > 3p'[1/21 Ap = 5965 A
4d'[5/212 ~»- 3p'[3/2]2 Ap = 5872 A
4d'[5/213 > 3p'(3/2]1 Ap = 5902 A

La figure (II-13) représente les courbes que nous obtenons lorsqu'on

excite les niveaux 4d'[5/2]3, 4d'{3/2}]2 et 4d'{3[2]l. La éellule contlient du
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Figure 11 .13

: 20Ne

(a) Transition 2p'3s[3

2 —2pLdBsle”
(b) Transition 2p'3sBsl: —2p4d[z4)?
(c) Transition 2p'3spslz —2p4d’Ps

-
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néon naturel (90 %Z de 2ONe et 10 7 de 22Ne) et nous observons le déplacement
200 _ 22 —

iagggpiquewwﬂNe. —--Ne. Nous voyons que le rapport signal sur bruit est excel-

lent dans le cas de la transition vers le niveau 4d'[5/2] .J = 3. Au maximum

. . ~ . 5 '
du signal le photomultiplicateur détecte environ 10~ photons par seconde.

Par contre le rapport signal sur bru1t se degrade lorsqu'on consi-
dére les transitions aboutissant aux niveaux 4d [3/2]2 et 4d" [3/2]1 (le signal
de la transition aboutissant au niveau 4d'[5/2]2 qui n'est !pas repré&senté sur
la figure (II-13) est analogue a celui de la transition vers le niveau
44" [5/2]2) Dans le cas de la tranmsition aboutissant au n1Veau 4d'f3/2]1 11
n'est plus possible 4’ observer la raie correspondant al' 1sotope 22 et celle

correspondant & 1°' 1sotope 20 sort a peine -du bruit.

Remarquons que l'intensité de la transition qui aboutit au niveau
4d'[3/2]1 est prés de Cl&gﬁi&ffwfsls plus petite que 1' 1nten31te de celle qui
aboutit au niveau 4d' [5/2]3 alore/;;z\Igﬂzgeorle (tableau I) prev01t seule-
ment un rapport‘ pour les intensités en absorption. En falt la détection
pour le niveau 4d' [3/2]1 est trés défavorable. D'une part ce n1veauiest direc-
tement relié par le hamlltonlen dipolaire électrique & 1' etat fondamental 2p

{ i1 peut donc se désexciter en &mettant un photon U.V. que nous ne peuvons pas
détecter. Nous ne connaissons pas le rapport de branchement mais il est pos-
sible qu'il soit assez important. D'autre part nous n avons pas pu utlllser
la fluorescence visible la plus intense 3 5918,9 A, car elle etalt trop proche
de la longueur d'onde d'excitation 5921,5 A et 1'on aurait ‘été ébloti par la

lumiére parasite du laser.

En comparant les signaux observés (figure II-13) et les intensités
relatives théoriques (Tableau I) il apparalt clairement qu’ *il &tait trés dif-
ficile d'étudier les niveaux des sous~conf1gurat10ns et/i:> Ceci est
d'autant plus net que la puissance du laser est plus faible : 80 mWatt a
6060 A (longueur d'onde moyenne d'excitation pour les hiveeux 4d) et 40mWatt

a 6135 A (1ongueur d'onde d'excitation des niveaux 5s'). Clest pourqu01 nous
avons mis au point une nouvelle technique qui nous a permls de gagner un fac-

teur notable.
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4°/.Utilisation d'une cavité@ résonnante

W/“WW&%; " ?o Commhs (ﬁagg_)

. Pour augmenter le signal nous dvons placé la cellule d'expérience
a4 1l'intérieur d'une cavité Pérot~Fabry. La longueur de cette cavité est

asservie de maniére & €tre toujours résonnante avec la lonfueur d'onde du
At Ao

o — R aidad]

laser. A 1'intérieur d'une telle cavité 1l'intensité de l'onde stationnaire

est beaucoup plus importante que 1'intensité incidente. Par exemple, si le
Pérot-Fabry est formé d'un miroir totalement réfléchissanti et d'un miroir

de coefficient de transmission T, l'intensité& 3 1'iﬁf€?§:§¥"agwfa_davité
résonnante est 4/T fois 1l'intensité incidente. La probabilité d'absorption

a deux photons varie de mani&re quadratique avec la puissadnce lumineuse et il
est donc possible ainsi d'améliorer le signal d'une maniére considérable :

pour un coefficient de transmission de :20%018' gain doit €tre par exemple de

1600 si il n'y a aucune perte.

Le gain que nous avons obtenu est en fait plus modeste. La figure
M-—"“" e e g T B 1 S, ' .
(I1,14) représente le signal obtenu pour la tranmsition vers le niveau
4d' [ %Q] I selon que la cellule est placée ou non dans la cav1te resonnante.

Le signal est amélioré par un facteur 80 environ. Malheureusement le bru1t

L,,,,_.

a aussi augm§n§ﬁvd un facteur deux &d trois. Le gain sur ie rapport 51gna1_
sur bruit est donc environ de 30. C'est bien ce que 1'on observe sur la

figure (II-14).

Le schéma du ?érot-Fabry que nous avons utiliséfgst représenté
sur la figure (II-15)., La cavité est formée de deux miroirs concentriques
de maniére 3 ce qﬁe 1'onde stationnaire soit focalisée au centre. Le miroir
de sortie est porté par une céramique piézo-électrique. Pour 1'asservissement
nous modulons la longueur du Pérot Fabry. Nous détectons la modulation de
l'intensité transmise a 1'aide d'une détection syhchrqne qui fournit le
signal d'erreur. Pour diminuer les pertes de la cavité nous utilisons une
cellule d'expérience i faces de Brewster. La’lumiére:inciéente doit donc

T ’-\-\__\ . PR g M
étre polariséetindairement. Les faces des cellules sont ‘assez minces (2 Tm)

de maniére 4 diminuer 1'astigmatisme. . .
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-

La seule difficulté est diﬁé&g&gr le faisceau gaussien défini
par le laser au faisceau gaussien d&fini par les miroirs dé la cavité réson-
nante. Nous utilisons pour cela une lentille L qui focalisé le faisceau au
milieu de la cavité. Cette lentille est placée de maniére telle que le rayon
de courbure du faisceau (formule I-28) au.niveau de chacun des miroirs de
la cavité est exactement &gal au rayon de courbure des miroirs. Dans ces
conditions toute 1'énergie incidente sert 3 exciter le mode fondamental
de la cavité résonnante et non les modes transverses. |

Actuellement nous utilisons un miroir d'entrée ayant un coefficient
de réflexion de 94 Z et un rayon de courbure de 250 mm et un miroir de sortie
ayant un coefficient de réflexion de 99,5 % et 30 mm;de rayon. Nous avons
choisi ces caractéristiqﬁes uniquement parce que nous avions ces miroirs a
notre disposition. En fait ces ¢oefficients de réflexion sont assez bien
adaptés. Nous avons pu évaluer que les pertes en un ailer ;efour (sans compter
la transmission du miroir d'entrée) sont de 1'ordre de 4 é.SZ. On montre
alors facilement qué le coefficient de réflexion optimum‘ﬁbur le miroir d'entrée
est 95 7., Par contre le rayon de courbure du miroir d' entrée (250 mm) est
trOp grand. D'une part nous ne pouvons pas focallser assez le faisceau.

Dans les conditions ol nous travaillons le rayon wg du faiéceau'au point de
striction est de 40 y environ, alors qu'il &tait de 27;1dahs le montage pré-
cédent. D'autre part le Pérot Fabry est trop 1ong et 1la largeur d'un mode

est d'environ 15 MHz. La largeur du modé du.laser (8 MHZ) et . la largeur du
mode du Pérot-Fabry sont donc comparables. Dans ces condltlons 1'a§servissement
du Pérot~Fabry sur la longueur d'onde du laser ne foﬁctibnne pas trés bien.
C'est pour ces raisons que nous pensons reconstruire ce Pérot-Fabry avec un
miroir de 75 mm de rayon de courbure : la largeur d'un_mod? du Pérot-Fabry

sera alors de 50 MHz environ et nous pourrons utiliser une lentille de plus
courpe focale. (Nous pensons gagner ainsi un facteur de 1'prdre de cing

que le signal).
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5°/ Transitions 3 deux photons vers le niveaux 2p°4d et 2p°5s'.

Grace a cette amélioration nous avons observé pldsieurs transitions
aboutissant & ggidétats des sous-configurations 2p34d et 2p55s'. Nous en
donnons ci-dessous la liste. Nous indiquons aussi la longueur d'onde d'exci-
tation 3 deux photons AE et la longueur d'onde de fluorescénce AF que nous

avons choisies pour la détection.

3s[ %] 2 » 4d[ %] 2 Ag = 6064,5 A Ap = 5330,8 A (a)
3s[ %] 2 > 4d[ %] 3w Ag = 6057,7 A Ap = 5;74;8,3 A (b)
3s[3%) 2 > 4d[ k] 3 Ag = 6066,4 A Ap = 5820,2-2 (c)
3s[ %] 2 »5s'"[ %] O g = 6146,0 A Ap = 6313,7 A (d)
3s[ %] 2 » 55" [ Y] 1 ‘)\é - 6130,5 A Ap = 6358,2 A (e)

‘Le signal que nous observons pour les transitions (a), (b) et (e) est du
méme ordre de grandeur que celui de la transition qui aboutit au niveau
4d'[ %] 1 (figure II-14). Les intensitds des transitions (c) et (d) sont

par contre 5 et 10 fois plus petites environ.

Nous avons observé pour l'ensemble de ces transi?ions le déplacement'
isotopique 2°Ne-22Ne. De plus, en utilisant une cellule contenant l'isotope 21,
nous avons étudié la structure hyperfine des niveaux 4d{ §Q§ 2 et 4d[ %] 3
(transitions (a) et (b)). Il s'agit pour 1'insﬁan£ de rééultats pféiiminaires
qui doivent €tre prolongés par 1'étude de tous les autres hiveaﬁx des confi-
gurations 4d et 5s. Nous n'en parlerons donc pas ici et 1'énsemble des réSul-%;?

tats sera présenté dans la thése de troisiéme cycle de K. Béroff.

Nous avons aussi mesuré les &carts d'énergie entre les niveaux d'une
méme sous-configuration ("structure fine'"). Ces résultats ﬁrésentent plus
d'intérét d'un point de vue expérimental que d'un point de:vue théorique,
car on ne sait pas calculer avec assez de précision ces structures dans
un atome aussi compliqué que le néon. C'est pourquoi nous les présentons

maintenant.
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6°/ Mesure des structures fines des sous-configurations Zpsad', 2p*4d et

2p°5s’.

Ces expériences nous ont permis d'une part d'étalonner le Pérot-

Fabry de 3 cm (PF2) qui sert a l'asservissement en frequence et, d'autre

part, de mesurer les structures fines des sous—configurations 2p°4d, 2p°4d’

et 2p35s'. L'idée générale est la suivante : les 10ngueurs-d'onde des transi-

tions d deux photons que nous avons observees se repartlssent en trois groupes

au voisinage de 5923 A , 6060 A et 6135 A : .

5921,5 A , 5923,4 A , 5923,6 A , 5923,8 A
[+] -] .

6057,7 A , 6064,5 A

6130,5 A , 6140,0 A

Nous avons d'abord supposé connues ces longueurs d'onde d'aprés les tables de

longueurs d'onde. En comptant le nombre d'intervalles entre ordres du Pérot
’ - ' o

_Fabry de 3 cm (PF2) entre les longueurs d'onde extrémes (5921 A et 6140 A),

nous pouvons en déduire une mesure de cet intervalle entre.ordre. La mesufe
est d'autant plus précise que 1l'@cart A)A entre ces IQngueu}s d'onde est grand.
Ensuite, connaissant l'intervalle entre ordres, nods:pouvoﬁs calculer les
différences de longueurs d'onde 8\ & 1'intérieur de éhacun”des trois groupes.
Sur ces écarts 8\ nous améliorons alors la prec1s1on des tables dans le
rapport SA/AX . Ce rapport varie dans notre cas entre Yoo ‘et Yoo - Les écarts

8\ correspondent en fait aux ''structures flnes a1 1nterleur de chacune des

sous—éonfigurations 2p%4d, 2p54d' et 2p°5s'

Pour compter le nombre d'intervalles entre ordres du Pérot-Fabry
de 3 cm (PF2) nous avons mesuré les excédents fractionnaires des longueurs
d' onde d'excitation & deux photons pour 1'ensemble des transitions (excepte
pour la transition vers le niveau 4d[ 4] 3 que nous n' av1ons pas encore obser-
vée lorsque nous avons fait cette série de mesures). Pour gela, le 1aser
étant asservi, nous balayons la pression dans le PérSt-Fabry a partir du vide.
En comptant le nombre d'intervalles entre ordres du Pérot-Fabry dé;éé:;;

(PF4) entre la fréquence i3 pression nulle et la fréquence de résonance 3
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deux photons nous connaissons avec une tr&s bonne précision 1'excédent frac-

tionnaire par rapport au Pérot-Fabry de 3 cm. La reproducti?ilité d'une telle
. - -3, ' g .

mesure est supérieure a 2.10 intervalle entre ordres du P.F.2 , ce qui

correspond 3 une erreur en fréquence inférieure a 10 MHz.

Nous avons analysé ces résultats en deux &tapes. Dans un premier
temps nous considérons que les longueurs d'onde d’excitatiqﬁ sont connues,
d'aprés les tables, et nous en déduisons une mesure de 1'iﬁferva11e entre

{ ordres du Perot—Fabry de 3 cm. Pour calculer les longueurs d onde d'excita-
tion nous avons utilisé les tables de longueurs d'onde de STRIGANOV ]9)
Pour chaque transition nous calculons la longueur d'onde en: considérant 1'ex-
citation par échelon suivante : niveau métastable - niveaujrelai > niveau
excité. En prenant en compte les divers niveaux intermédiaires possiblés nous
obtenons plusieurs valeurs pour la méme longueur d'onde d'excitation. La
C&aﬂ/f. dispersion des résultats peut aller jusqu'a 5.10°" R (précision de 1077y,
ce qui donne une indication sur la précision des tables de longueurs d'onde.
Notons que 1'incertitude sur les fréquences d'excitation (40 MHz environ) est
plus grande que l'incertitude sur la mesure de 1'excédent fractlo?nalre (]0 MHz) .
Nos mesures s'étalant sur une plage AX de 200 A environ (de 5921 A a 6140 A)
nous avons obtenu l'intervalle entre ordres du Pérﬁt—Fabry-é 107° prés. Tout
ceci a été fait en supposant que le déphasage 3 la réflexion sur les couches
multidiélectriques du Pér6t-Fabry &tait constant. En effet én peut.éstimer
que ce déphasage correspond 3 des variations d'@paisseur du Pérdt-Fabry de
1'ordre de A\, soit des variations relatives inférieures i ﬁO—s. Si 1'on voulait

une précision supérieure il faudrait en tenir compte.

Dans un deuxiéme temps nous avons utilisé cette véleur de 1'intervalle
entre ordres pour mesurer les Ecarts d'énergie entre niveaux d'une m€me sous—.
configuration. Les résultats sont rassemblés dans le tableau II. Nous y donnons.
aussi la valeur calculée 3 partir des tables de longueurs d'onde. En toute
rigueur nos résultats ne sont valables qu'ad une pression de 0,6 torr. Les

raies que nous observons sont élargies et déplacées 3 cause des collisions.

[
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Valeun : Valeun caﬁcdﬂée a

experimentale partin des tables
E(4d'[ %] 1)-E(4d' [ %) 3) 11869,2 + 1 mK 11865,2 mK
E4d' [ %] 2)-E(4d' [%]-3) | 1051,6 + 0,2 mk 1‘050,'5 mK
E(4d' [ k) 3)-E(4d' [ %] 2) 924,9 + 0,2 mK 931,3 mK
E(4d [ %] 3)-E(4d [ %] 2) | 37107,0 + 1,7 mK 37108,2 mK
E(5s'[ %] 1)-E(5s"' [ ] 0) 50178,2 + 1,8 mK 50180,2 mk

(1 mk =102 am ' = 30 MHz)

TABLEAU T1

et ce déplacement peut étre différent pour les divers niveaux que nous considé-

(8)

rons. Cependant des mesures préliminaires nous ont montré que le dépléce—
ment par pression &tait de l'ordre de 4 MHz 3 0,6 torr. Les marges d'erreur

que nous donnons sont suffisamment grandes pour que l'erreur due aux différences
entre ces déplacements ne fausse pas les résultats. Par contfe ces valeurs

sont relatives & 1'iosotpe 20 et ne sont pas valables pour i'isotopé 22 & cause

des déplacements isotopiques.

Nous voyons que l'écart entre la valeyr mesgrée et la valéur calculée
peut €tre significatif. Ceci illustre bien la puissance de la méthode que
nous utilisons. Les mesures que nous avons faites sént encore trés grossiéres
et il doit @tre possible de mesurer les longueurs d'onde des transitionms
a deux photons avec une précision dix fois éupérieure a celle des tables de
longueurs d'onde actuelles. Ceci présente un intérét certain dans la mesure

ol le néon est un étalon secondaire de longueur.
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CHAPITRE I11

TRANSITION A TROIS PHOTONS
SANS EFFET DOPPLER

Nous présentons dans ce chapitre 1l'expérience de spectroscopie
3 trois photons que nous avons faite sur 1'atome de sodium. Cette expérience
a essentiellement un caractére de démonstration, le but étant de mettre en
évidence la suﬁpression de l'effet Doppler lorsque 1'impulsion totale des
photons absorbés est nulle. Aprés avoir exposé le principe des tramsitions
i trois photons saﬁs effet Doppler nous présentons le cas particulier de
la transition entre les &tats 351/2 et 3P1/2 de 1'atome de sodium.
Nous décrivons enfin le montage expérimental et les résultats que nous

avons obtenus.
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I -~ ABSORPTION A TROIS PHOTONS SANS EFFET DOPPLER

-~

1°/ Principe de la spectroscopie sans effet Doppler & trois photons

Nous avons exposé au premier chapitre le pfincipe de l'absorption
3 deux photons sans élargissement Doppler en nous plagant dans le référentiel
de 1'atome. Considérons maintenant ce qui se passe dans le féférenE}el du
laboratoire. Dans ce référentiel 1'impulsion totale des photons absorbés
est nulle. Il ' n'y a donc pas de modification du mouvement de l'atome et
toute 1'énergie des deux photons sert a changer 1'état interne de 1'atome.
La condition de résonance est alors indépendante de la vitesse et il y a
suppression de 1'effet Doppler. Notons que ce raisonnement, fondé sur la
conservation de la quantité de mouvement, n'est qu'une maniére différente de

présenter le méme phénoméne physique.

Présenté de cette manidre le raisonnement se généralise facilement
au cas de l'absorption de n photons (n 2> 2). Supposons que l'atome inter-
agisse avec n ondes progressives de vecteur d'onde Ki et de pulsations w, .
Nous choisissons leur géométrie de maniére telle que 1'impulsion totale des

photons absorbés soit nulle :

> > ) " '

Ihk, = 0 , (III-1)
i . ,

Ecrivons 1'équation de conservation de 1'énergie lorsque 1'atome

transite d'un état g d'énergie hwg vers un état e d'énergie hwe. L'énergie

cinétique de l'atome &tant inchang&e au cours de 1'absorption, nous avons :

hw = hy = I h w, (I1I-2)
e g . i .
i
Cette condition est indépendante de la vitesse de l'atome et il
y a donc suppression de 1l'effet Doppler. Ceci est illustré dans le cas de

1'absorption a trois photons par la figure (III-1).

En fait il n'est pas nécessaire que tous les photons soient

absorbés. Prenons par exemple le cas des transitions 3 trois photons
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(figure II1-2). L'atome peut absorber deux photons des ondes numéro un et

trois et réémettre de maniére stimulée un photon de 1'onde numéro deux.
Stimulee

Il y a suppression de 1'effet Doppler si 1l'impulsion globale des photons

reste inchangée au cours du processus :

-> -> >
hk] + hk3 = h kz . (111-3)

L'équation de conservation de l'énergie s'écrit alors :

h - = h - h h -

(we mg) w, 1w2.+ w3 (111-4)
->

(Ces équations s'obtiennent en changeant le signe de k, et W, dans les

2 2
€quations (III-1) et (III-2)).

Notons que les conditions pour obtenir la suppression de l'effet
Doppler sont moins restrictives dans le cas de 1'absorption & n photons
{n > 3) que dans le cas de l'absorption 3 deux photons. Pour l'absorption i
trois photons par exemple il suffit qu'il soit possible de former un triangle
avec les pulsations W, W, et w,. Dans le cas de l'absorption 3 deux photons
il faut par contre que les fréquences des deux photons absorbés soient égales,

ce qul les détermine complétement.

2°/ Probabilité d'absorption d trois photons

Nous présentons maintenant un calcul de la probabilité de transi-
tion a trois photons afin de pouvoir évaluer l'ordre de grandeur des signaux

que l'on veut voir. Nous faisons ce calcul en utilisant le formalisme de

(1)

1'atome habillé . Nous supposons que 1l'atome interagit avec trois modes

, N,> sont les &tats

du champ &lectromagnétique 1, 2 et 3. Les états ]nl, n 3

2

propres du hamiltonien du rayonnement HR'

Hp [np mps np> = (nphwy + mobw, + nghwg) oy, 0y, ng>

Soit HAle hamiltonien de l'atome libre. On tient compte de la durée de vie

des états excités en ajoutant a l'énergie hwp du niveau p la partie
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FP
imaginaire'ih-g—

> h >
H,le w,lg

-4

it

T
- P
HA|p> h(wp i 2)|p>

Nous nous plagons dans 1'approximation dipolaire électrique. Le hamiltonien
d'interaction entre 1'atome et le champ de rayonnement est la somme de trois

termes Vj relatifs i chacun des modes considérés.

hw.

. ' + :
v, = - i (—33 Y23 (a6 %-a" € )  (I1I-5)
j e L S R R
o]
+
aj et aj sont les opérateurs d'annihilation et de création d'un photon j
d'e

. . . e
énergie hwj et de polarisation ej.

Nous calculons les &tats propres du hamiltonien total. Lorsqu'il

y a interaction entre 1'atome et le rayonnement l'état |g,)nl, n,, 0 > est

3
mélangé avec l'état Ie, nl—l, n2—1, n3—1>. Un calcul de perturbation du
troisiéme ordre permet d'obtenir 1'état propre lg, n, Ny, n3> du hamiltonien
total :
Ig,nl,nz,n3> = lg,ni,nz,n3> + ! o |e,n]-l,n2—l,n3—l> X

h (0 ruytug) = Weg = 7] |
f  <e,n ~l,n-1,n.=1| V Ly, —L v |gn ,n,,0,>
2y 2 3 3E-H 2 E-H 1 7127203
{1,2.3} g o g o

(I11-6)

' Nous faisons la somme sur toutes les permutations {1,2,3} ; Eg est l'énergie

de 1l'état |g,n1,n2,n3> et H_ est le hamiltonien non perturbé H, + Hp. Nous

n'avons pas écrit dans 1'expression (III-6) les autres processus a un, deux

et trois photons qui peuvent coupler 1'état atomique g a un autre état. Nous
supposons que les énergies des états atomiques et que les énergies des pho-

tons sont telles qu'aucun de ces processus ne soit résonnant.

Le signe de i correspond i 1'équationde Schrodinger écrite sous la forme

.. d
in- |y> = 0 |

Il y a une erreur de signe dans la formule A-2 de la référence (2),
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Le systéme dans 1l'état ‘g,nl,nz,n > a une certaine probabilité P

3
de se trouver dans 1'état atomique e :

P =
2 2 1 ., 2
h [(u)l tw, +ow, weg) + Z-le 1
I <e,n -l,n -~1,n-1| V L_y Ly lg,n ,n,,n,> 2
>y 2 3 3 E -H 2 E-H 1S 1272273
{1,2,3} g o g o )

(I11-7)

Pour un systéme se trouvant dans 1'état e la probabilité de disparaltre est

Pe par unité de temps. L'état Ig,n],nz,n3> a donc une durée de vie finie
1

r 3
g

) telle que :

rg(” = pr,  (11I-8)

En utilisant les formules (III-6) , (III-8) et (III-9) nous explicitons la

probabilité de transition 3 trois photons Fg(B) :
nw n,w, n,w, h r
p (3 17 7272 373 e xI<e|ng>l2
8 (2¢ )° @ *+w, +w, ~w )2 +Lp?"
' o ] 2 3 eg 4 e
(111-9)
od :
= X D. €, Ir'> <r'|B . 32 |r> = < |B . €, (I1I-10)
{1,2,3} haw' hAw
r r'
Nous avons introduit les défauts d'énergie Aw et Aw' :
= - - ' = - - - -
Aw W, wg w, Aw Wy wg w, w, (I11-11)

Ces expressions sont analogues & celles que nous avons obtenues pour
1'absorption 3 deux photons (I-4) et (I-5). Les propriétés de symétrie de
la transition sont contenues dans 1'opérateurQ, que nous baptisons Yopérateur

transition 3 trois photons". L'interprétation physique de 1'é&lément de

Nous utilisons ici pour le défaut d'énergie Aw une notation opposée a

celle utilisée dans les références (2’3)‘
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matrice <e|ng> est simple : l'atome passe de l'état fondamental g a 1'état
excité e par absorption de trois photons en transitant par les &tats relais
r et r'. Les dénominateurs Aw et Aw' signifient que ces &tats relais ne sont
pas résonnants pour les transitions & un et deux photons. Il faut enfin
sommer sur les niveaux relais et sur l'ordre dans lequel 1'atome absorbe les

photons, car il y a interférence entre tous les chemins possibles.

3°/ Calcul d'ordre de grandeur

Nous allons maintenant faire un calcul de 1l'ordre de grandeur de
la probabilité d'absorber trois photons de méme énergie. Pour cela nous
supposons qu'il existe deux niveaux relais r et r' qui sont presque réson-

nants et qui ont donc une contribution prépondérante. Nous calculons la
cre . - . 3) s q:

probabilité totale d'absorption & trois photons Fg( ), c'est-a-dire que

nous faisons la somme sur les sous—niveaux Zeeman de l'é&tat excité. On a

dans ces conditions au maximum de la résonance :

33 :
r 3 . 0% 7 X 1 L |6<eJ m |B.g[r'><r'|3.g|r ><r |3.E|g> 2
& (eoh) 2Te m, € Aw' Aw

(I11-12)

Nous supposons que les trois faisceaux ont la méme puissance,P{/;; méme
section S et la mBme polarisation. Le facteur 6 correspond au fait que
l'atome peut absorber les photons des ondes I, 2 et 3 dans n'importe quel

ordre. Les six possibilités interférent de maniére constructive. Nous

faisons apparailtre les forces d'oscillateurs (4) :
2 muw 2
P rg . [<r||p]]e>]
8T 3 ¢’ 21, + 1

En négligeant les divers facteurs numériques qui dépendent des moments cinéd-

tiques des niveaux g, r, r' et e et des polarisations, on obtient :

r 3

(Aw)z (Aw')2 gr rr

f, (II1-13)



d S IS

Niveaux d‘énergie du calcium
ionisé | |

Figure I1l.3

82



83

1

r est le rayon classique de 1'&lectron (ro = 2,8.10 5m) et A la longueur

d'onde d'excitation. Il est intéressant de comparer cette expression aux

. e e : L 1
expressions analogues obtenues pour les probabilités de transition Pg( ) et

Pg(z) 4 un et deux photons (2) :
) L ook B}
ry ~ W s M i (III-14)
2
2
2 r
r @ % (22 A5 s (111-15)
& e h Aw gr re
Ces diverses probabilités peuvent &tre reliées
(3) ! 1 o @ ~ |
r N ___3_7 r, r : (I1I-16)
& (Aw')y® T 8 :

Dans cette expression l'absorption i trois photons apparait comme une tran—
sition résonnante i deux photons & partir du niveau fondamental g vers le

. . e - 2 .. .. -
niveau relai r' (probabilité Pg( )), suivie d'une transition & un photon

Te 1
non résonnante entre le niveau r' et le niveau e (probabilité —— T ( )).
P 5 T

(dw') ™
Comparons les puissances P], P2’ P3 nécessaires pour obtenir la
saturation des transitions & un, deux et trois photons. (Il y a saturation
lorsque Fg = Fe). On obtient & partir de (III-13), (III-14) et (ILI-15)
en supposant que les forces d'oscillateur sont du méme ordre de grandeur

ainsi que les défauts d'énergie Aw et Aw'

Aw .
Py T P ' | | (I11I-17)
Aw 1/3
P, N (LW -
3 ( T ) TP, (I11-18)

Nous voyons qu'il est plus facile de passer de l'absorption & deux photons

l1'absorption & trois photons que de passer de l'absorption & un photon

[

1'absorption & deux photons. Cependant cela demande quand méme une

[

puissance nettement plus grande.
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Considérons le cas ol les défauts d'énergie sont relativement

petits. Nous prenons .les ordres de grandeur suivant :

1 w = 3x10° 7! r = 10 s
W 10 e

Nous avons alors :

P ;

3 4 ( Aw )1/3 ~ . 300
P r

2 e

La puissance nécessaire est donc nettement plus grande que pour les transi-

tions 3 deux photons.

Nous.allons maintenant faire une application numérique de la
formule (III-13). Pour illustrer ce calcul d'ordre de grandeur nous avons
choisi un cas particulier favorable, celui de la transition 3p6 bs — 3p6 6p
du calcium ionisé. La figure (III-3) représente les niveaux d'énergie du
calcium ionisé&. Nous voyons que les &tats 4P et 5S sont presque résonnants
a un et deux photons. Ils ont donc une contribution prépondérante et la
formule (III-13) s'applique bien 3 cet exemple. Nous utilisons les valeurs

numériques suivantes :

,

= 0,1 m _ P = 10 kWatt
A = 4000 A_] for = ! frz} =0,17  f_, =0,10
Aw = 470 cm . Aw' = 2500 cm

Ces valeurs sont déduites des tables du N.B.S., excepté& la force d'oscilla-
teur fr'e que nous avons choisie arbitrairement. La puissance choisie est

a4 peu prés celle que fournissent les lasers & colorants pompés par des
lasers 3 azote. La largeur spectrale Av de ces lasers est de l'ordre de

60 Mz. Elle est donc plus grande que la largeur naturelle Fe. Nous en tenons
compte dans le calcul en remplacgant Fe par 3Av. Dans ces conditions nous

obtenons :
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I1 est donc possible d'obtenir une probabilité@ de transition appréciable

en utilisant des lasers en impulsion qui délivrent une puissance importante.
Cela semble par contre exclu avec des lasers fonctionnant en régime continu.
Ces lasers ayant une puissance de l'ordre de 0,1 Watt (105 fois moins que
dans 1'exemple ci-~dessus), la probabilité de transition Fg(B) ne serait plus

que de lofll s—l.

Précisons bien cependant que ces calculs d'ordre de grandeur ne
sont valables que dans le cas de 1’absorption de trois photons de méme
énergie. Les résultats peuvent €tre totalement différents si on a la possi-
bilité de diminuer les défauts d'énergie Aw et Aw’, de maniére & faire
croitre la probabilité de transition. Cela est possible si 1'on dispose de
trois sources lumineuses de longueur d'onde différentes, ou bien si 1'on
provoque 1'é€mission stimulée de 1'un des trois photons. C'est ce gue nous
avons fait pour arriver a observer une transition 3 trols photons dans

1'atome de sodium en utilisant des lasers continus.

IT - PRESENTATION DE LA TRANSITION A TROIS PHOTONS ENTRE LES ETATS 381/2

ET 3Pl DU SODIUM

/2

Aprés avoir présenté le principe de 1l'expérience, nous &tudions

dans ce paragraphe les régles de sélection de la transition & trois photons

et 1'importance des déplacements lumineux.

1°/ Principe de 1'expérience

Comme nous 1'avons déja signalé au début de ce chapitre, il n'est
pas nécessaire que tous les photons soient absorbé&s : il peut y avoir par
exemple émission stimulée de 1'un des photons et absorption des deux autres
(figure III-2). L'id&e de 1'expérience sur le sodium est de considérer un -

processus de ce type pour lequel le niveau initial g et le niveau excité e
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serviraient de niveaux relais prépondérahts. Nous obtenons alors le schéma
de la figure (III-4b). Dans un tel diagramme les deux photons absorbés ont
la méme énergie h[(we - wg) - Aw] tandis que le photon &mis a pour énergie
h[(we - wg) - 2MAw]. Pour suppri@er l'effet Poppler les vecteurs d'onde
doivent &tre disposés en triangle (figure III-4a). Le principal avantage de
ce procéssuslesﬁ que 1'on peut choisir le défaut d'énergie Aw aussi petit

que l'on veut de maniére 3 avoir une probabilité de transition appréciable.

Il est intéressant de remarquer le lien existant entre ce processus
et le spectre de fluorescence d'un atome irradié par une onde monochromatique
intense. Lorsqu'on éclaire un atome (supposé immobile) avec une onde de
faible intensité&, la lumiére de fluorescence a exactement la méme fréquence

y 3

que 1l'onde incidente (& 1l'effet de recul prés . Par contre lorsque.
1'intensité lumineuse est forté, le spectre de fluorescence se complique et
il apparalt deux bandes latérales. L'€tude théorique de cet effet a été faite
en particulier par COHEN—TANNOUDJI(G). Sa mise en &vidence expérimentale a

(7)

été réussie récemment par plusieurs équipes . Nous allons nous intéresser
au cas particuliér oi 1l'on excite l'atome en dehors de la résonance. Le .
spectre de fluorescence a &té reproduit sur la figure (IIi-Sa). La raie
centrale, centrée sur la fréquence incidente w correspond au diagramme
(ITI-5b) : 1'atome absorbe un photon et retombe dans 1'état fondamental en
émettant un photon spontané. Les deux raies latérales peuvent s'interpréter
en considérant le diagramme (III-5¢) : dans le processus global, l'atome
émet deux photons spontanés de fréquence w'eg et 2w - w'eg ; w'eg est la
fréquence de la transition lorsqu'on tient compte des déplacements lumineux :

w' = w ~w +tw “-w
e

Le processus auquel sont dues les raies latérales de la 'fluorescence est
donc le méme que celui que nous utilisons pour la transition & trois photons.
La seule différence est qu'il y a émission spontanée de deux photons alors

que dans notre cas l'émission du photon intermédiaire est stimulée.
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2°/ La transition 3SI/ - 3p du sodium

2 1/2

Nous allons maintenant examiner le cas particulier de la transi-
tion d trois photons entre 1'état fondamental 381/2 et 1'état de résonance
3Pl/2' Lorsqu'on tient compte du spin nucléaire I = 3/2 ces niveaux se
décomposent en deux niveaux de structure hyperfine F = 1 et F = 2 (figure 4c).
Les structures correspondantes valent 1772 MHz pour 1'étap fondamental et

190 MHz pour 1'état 3P (8). Nous reprenons -dans ce cas 1'expression (ITII~10)

1/2
qui définit 1'opérateur/transition 3 trois photons. Pour simplifier nous
allons faire 1'approximation de l'atome 3 deux niveaux, c'est-a-dire que le
défaut d'énergie Aw est suppbsé grand par rapport aux structures hyperfines
de 1'état g et de 1'@tat e, et petit par rapport & la structure fine de

1'état 3P

190 MHz, 1772 MHz << Aw << 17 cm ! (I1I-19)

Le calcul qui a été présenté ci-dessus était valable 1ors§ue 1'atome

absorbe trois photons. En fait, lorsqu'il y a émission d’ﬁn photon, il suffit
de compter 1'énergie de ce photon comme négative et de remplacer la polari-
sation g par son complexe conjuguélgx. Pour simplifier nous supposons que

les trois ondes ont la méme polarisation linéaire ¢. Dans ces conditions
1'opérateur transition & trois photons s'écrit (nous nous limitons 3 la
restriction de 1'opérateur transition 3 trois photons - aux dtats e et g) :

P P

= 2P B.e¢ -2 B.¢% £ B.¢ ' I-
Q e € T D.¢g€ o D.¢e€ .?g : (I111-20)

Le facteur 2 vient du fait que l'atome a deux possibilités dans 1'ordre
d'absorption des photons ; Pg et Pe sont les projecteurs sur 1'état fonda-

mental et 1'état excité.

Examinons les propriétés de symétrie de cet opérateur. Counsidérons

tout d'abord 1'opé&rateur :

> -+Pe—> - .
P D.e — D.¢g P ‘ (III-21)

g Ao g

Cet opérateur est un opérateur analogue i 1l'opérateur transition i deux
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photons défini au premier chapitre. C'est donc la combinaison linéaire

d'un opérateur de rang zéro et d'un opérateur de rang deux. De plus cet
opérateur n'agit que sur les variables orbitales. La composante de rang

deux entre deux états de moment cinétique &lectronique J = 1/2 est donc
nulle. Cet opérateur est donc un opérateur scalaire. Nous le combinons avec
1'opérateur de rang un Pe D.¢e ;% pour obtenir 1'opé&rateur Q. Ce dernier

est donc aussi un opérateur de rang un.

Dans le cas de la transition 381/2 - 3P1/2, 1'opérateur transition
a4 trois photons est un opérateur vectoriel. Les intensités relatives des
composantes de structure hyperfine sont donc les mémes que celles obtenues

pour 1l'absorption 3 un seul photon.

3°/ Evaluation des déplacements lumineux

Comme nous 1'avons vu, il est nécessaire pour observer une tran-—
sition 4 trois photons d'utiliser de fortes intensités lumineuses. Les
déplacements lumineux risquent donc d'@tre importants. Nous allons les éva-
luer dans le cas particulier de la transition 3Sl/z.~ 3Pl/2 du sodium.

En faisant 1'approximation de 1l'atome & deux niveaux et en suppo-
sant les polarisations identiques et linéaires, les éxpressiohs (I-58) et

(I-59) deviennent :

R P 5.2 g> (n]+nz +n3)' o I11-22

“e 2 b g|D.e P, D.clg Ao | 20w | dw ( )
. . .

'o= W _ <e|B.e P 3+'> (n'+——n2+n3) | (III-23

We 7 2e B e|D.e g -€le Ao 2Aw Aw - )
[¢]

Dans ces expressions Aw représente le défaut d'énergie :

w, étant la pulsation de 1'un des photons absorbés.
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Les opérateurs Pg E.Z Pe s.g Pg et Pe E.E'Pg D.e Pe sont des opérateurs
analogues 3 1l'opérateur (III-21). Nous pouvons donc reprendre le raisonne-
ment fait au paragraphe précédent. Entre deux états de moment cinétique
€lectronique J = 1/2 ces deux opérateurs sont des opérateurs de rang zéro.
Nous en déduisons que le déplacement lumineux est le méme pour les sous-
niveaux Zeeman et les niveaux de structure hyperfine de 1'&tat fondamental
et de 1'état excité (ceci suppose toujours que la condition (III-19) est |

-vérifiée).

Nous allons maintenant comparer le déplacement de la raie 3 la

probabilité de transition Fg(B) définie par 1'expression (I1I-12). Dans

notre cas les niveaux g et e ont la méme dégénerescence et les déplacements
w'g et w'é sont égaux et opposés. Nous supposons que les trois ondes ont la
méme intensité (n = n, =mn, = n3). Le déplacement A3 de la transition &
trois photons s'obtient & partir de (III~22) et (III-23) :
> > > >
<g|v.e P_ Dig|g>
x (I11-24)
Aw

nw
€ h
o

A, = w' - w' = %-x

La probabilité de transition & trois photons s'obtient & partir de

ED
3 g . 3 .
1'expression (III-12) en remplagant 1'opérateur transition & trois photons

par l'expression (III~20). On en dé&duit alors

(3)
A r
3,3 _ 125 g Aw : _
( T )T = o X % T | (I11I-25)
e e e .

Ceci est & comparer au déplacement A2 que nous avons dans le cas de l'absorp-

tion & deux photons (Fg(z) est la probabilité de transition 3 deux photons)
(équation I-49) :
A2 2 r (2) )
(=) = -& (111-26)
T r
e e

Les calculs de probabilité de transition que nous faisons sont valables dans
la mesure ol il n'y a pas de saturation. Dans les deux cas des transitions

a deux et trois photons nous avons donc :

@) p (3
& << ] g

T r
e e

<< 1 (111-27)
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(3).

De plus nous supposons dans le calcul de T

>> ] ‘ (I11-28)

o B

Pour les transitions ‘& deux photons les déplacements lumineux sont donc
petits par rapport & la largeur naturelle de 1'&tat excité&. C'est le résul-
tat que nous avons déjd obtenu au premier chapitre. Par contre, pour les
transitions & trois photons, nous ne pouvons pas conclure; les conditions
(I11-27) et (III-28) ayant des effets contraires. Le déplacement lumineux

ne sera négligeable que si

16
125

<<

r 3
.8

I'e X —AB ' (111‘29)

Cette condition est tré&s restrictive, le défaut d'énergie Aw pouvant &tre

beaucoup plus grand que Fe. Ce n'est donc que pour des probabilités de

(3)
g

transition T assez faibles que le déplacement lumineux sera négligeable.

Dans notre cas, pour un défaut d'énergie Aw/2m de 15 GHz et une probabilité

d'émission spontanée de Fe de 108 s—l, la probabilité d'absorption a trois

Coa e e - 4 - .
photons doit €tre inférieure a 10 s pour que le déplacement lumineux

devienne négligeable.

IITI - REALISATION EXPERIMENTALE DE LA TRANSITION A TROIS PHOTONS

Nous présentons dans ce paragraphe les résultats expérimentaux

que nous avons obtenus.

1°/ Le montage expérimental

Le montage expérimental est représenté sur la figure (III-6).
Nous utilisons comme sources lumineuses deux lasers & colorants Spectra-

Physics 580 identiques & celui que nous avons décrit au chapitre II. Chacun
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de ces deux lasers est asservi sur le flanc de la courbe d'Airy d'um
Pérot-Fabry de 3cm. Leurs puissances sont respectivement de 60 mW (laser 1)
et 30 mW (laser 2). Par rapport & la raie de résonance 381/2 - 3P]/2, les
fréquences des lasers 1| et 2 sont décalées respectivement de Aw et 2Aw.
Le faisceau laser n° 1 est focalisé une premiére fois dans la cellule, puis,
i 1'aide d'un jeu de miroirs et de lentilles, refocalis@& au m€me endroit,
les deux faisceaux faisant un angle de 120°. Le faisceau venant du laser 2
est focalisé au méme point, dans la direction bissectrice des deux faisceaux
précédents. Au point de focalisation les trois faisceaux ont un diamétre de
100 ﬁ environ.

La éellule i sodium est chauffé a 110°C, ce 'qui correspond &
une pression de vapeur de 10—7 torr. Nous n'avons pas utilisé& une pression
"plus forte pour deux raisons. D'une part nous détectons la transition en
observant la fluorescence & 5896 A (raie Dl)' La pression doit &tre assez
faible pour éviter la réabsorption. D'autre part, lorsqu’'on augmente la
pression, il apparait des effets parasites dus aux collisions. Nous y revien-
drons dans la quatriéme partie de ce paragraphe. Dans cette expérience nous
avons fait varier le défaut d'énergie é% entre 5000 MHz et 30.000 MHz. La
longueur d'onde de détection est donc trés voisine des longueurs d'onde
d'excitation. C'est pourquoi nous avons di utiliser la monochromateur THR
Jobin-Yvon (focale de 1,5 m) pour arriver 3 les séparer. Pour améliorer le
rapport signal sur bruit, nous avons modulé le faisceau du laser 2 et nous
détectons cette modulation dans la lumiére de fluorescence 3 1'aide d'une

détection synchrone.

La principale difficulté de cette expérience est de faire coinci-
der les trois faisceaux. Comme nous travaillons avec des défauts d'énergie
Aw relativements petits, la diffusion de la lumiére par les atomes de sodium
est encore trés importante et les faisceaux sont parfaitement visibles dans
la cellule. Une ﬁremiére méthode consiste donc 3 régler & vue la colncidence
des faisceaux. Cependant la cellule est placée dans un four et 1'observation
est trés malaisée. En fait nous ne sommes jamais parvenus par cette méthode

3 une bonne coincidence des faisceaux.

Nous avons utilisé une autre technique. Dans un premier temps
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noﬁs arrétons le faisceau du laser ! aprés son premier passage dans la
cellule et nous cherchons 3 obtenir la coincidence des faisceaux 1 et 2.
Pour cela nous décalons d'abord la fréquence du laser | de maniére 3 se
placer sur la raie de résonance 381/2 - 3P]/2, la fréquenge du laser 2:
restant décalée de 2Aw par rapport 3 la résonance. Nous détectons la lumiére
de fluorescence 3 la fréquence de résonance. Lorsque les deux faisceaux se
croisent, ils iﬁteragissent avec les mémes atomes et des processus non
‘linéaires faisant intervenir les faisceaux 1 et 2 apparaissent. En particulier
nous avons observé que l'intensité de la lumiére diffusé@e par le faisceau 1
8tait modifiée par la présence du faisceau 2 t. C'est en observant cétte
modification que nous faisons coincider les faisceaux. Cet effet &tant trés
petit, nous modulons le faisceau 2 et nous détectons cette modulation sur

la lumiére diffusée par le faisceau 1. Un signal apparalt lorsque les deux
*faisceaux se croisent. Généralement il suffit alors de régler le troisiéme

faisceau & vue pour obtenir une coincidence a peu prés correcte des faisceaux.

2

2°/ Observation de la transition 38!/2 - 3P]/

Le dispositif expérimental décrit ci-dessus nous a permis d'observer
le spectre d'excitation reproduit sur la figure (III-7). Nous avons obtenu.
cet enregistrement en laissant fixe la fréquence du laser 2 et en balayant
la fréquence du laser 1; Nous voyons d'emblée que 1a.suppfession de 1'effet
Doppler est effective. La largeur des raies que nous observons est d'environ

60 MHz alors que la largeur Doppler est de l'ordre de 1000 MHz.

Nous allons maintenant examiner quelques polnts particuliers,

. e e e . e o s e e e e e e e e e s s e e e B e e it it

Les quatre raies que nous obtenons correspondent aux diverses

transitions possibles entre les deux &tats de structure hyperfine de 1'état

* Une explication possible de cet effet est la suivante. Le faisceau 2 est
décaié.par rapport 3 la fréquence de résonance et il proyodue donc un
déplacement de cette fréquence de résonance (light shift). La modulation
dq faisceau 2 produit donc une modulation de la fréquence de résonance, et

cette modulation peut &tre détectée sur la lumidre diffusée par le faisceau

1 & la fréquence de résonance.
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SS]/2 et ceux de l'état excité 3P1/2' Pour cet enregistrement 1'é&cart
d'énergie Aw est de 15 GHz. La condition (I11~19) est donc vérifiée et les

intensités relatives des raies sont donc celles d'une transition & un photon.

L'intensité de la transition entre les niveaux hyperfins 381/2, F et
_ (9 ;
L .
3P]/2, F' est donné par : ,
: 2 F F'v 1,2
e ot ™ |<331/2|{ Q HBP1/2>I (2F + D(F' + DL, 0] (II1-30)

e g

3

Ce sont ces intensit&s qui ont &té reportées sur le schéma de la figure

(III-7). L'accord avec l'expérience est excellent.

b) Nombre d'atomes excités
Lorsqu'on est au maximum de 1'une des résonances, le signal détecté
. ’ . s 4
au niveau du photomultiplicateur est de l'ordre de 3 x 10 photons par seconde.

(3)

Evaluons la probabiligé de transition Fg . Lorsqué il y a émission stimulée
d'un photon, la formule (III-12) doit €tre modifiée : le facteur 6 doit &tre
remplacé par un facteur 2, le photon émis n'é&tant pas interchangeable avec
les photons absorbés. On fait alors apparaltre facilementﬂles forces d'oscil-
lateurs ; dans le cas de la polafisation linéaire (polarisation II) on a

(Je =.Jg = 1/2)

2 2

|<J m|D IIJ m>12 - 3 a4t f |<J 1 m olJ m>[2 - 1l gh f

e "o l'g 2 mw ge e g 2 mw ge
On obtient alors pour la probabilité ge transition Fg(B)'(ro est le rayon -
classique de 1'électron : r_ = ——3——-7 )

4n€0mc
3 2

(3) 2 % B Py o3 3
r ST T3 3 i ¥ ge (111-31)
& e h S Aw g [

Nous faisons 1'application numérique en utilisant les valeurs suivantes :

30 mWatt S = 10 2 mm

i

60 mWatt

o~}
It

[l

SE 7

5896 A 15 GHz f = =
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Pour tenir compte des diverses causes d'élargissement nous remplagons
dans 1'expression (III-31) la largeur théorique Fe/ZW par la largeur expé-
rimentale, soit 60 MHz. Nous obtenons alors :

6 -1

r 3 = 3 x 10 s
4

La probabilité de transition est donc trés forte. Cependant ce résultat

est sans doute surestimé d'un facteur deux environ car nous n'avons pas tenu
compte des réflexions parasites sur les faces de la cellule et des lentilles,
ce qui a pour effet de diminuer la puissance lumineuse utile. Nous voyons
par ailleurs que la probabilité de transition 3 trois photons Fg(3) reste
bien inférieure a& la probabilité d'émission spontanée qui vaut environ

7 x 107 71,

Dans cette expérience, le volume utile est l'intersection des

6

. . . . - 3 . .
trois faisceaux, soilt environ 10 cm” . Compte tenu de la pression de sodium

(2 x 10_-7 torr 4 110° C, soit environ 4.000 atomes dans le volume utile)

. . 10
nous excitons environ 10

atomes par seconde, ce qul correspond 3@ peu pres
au courant fourni par le photomultiplicateur (105 photo—éfectrons par
seconde pour la somme des diverses composantes). En effet .le facteur de
détection est compris entre 10—4 et 10—5, car il faut fermer les fentes

du monochromateur 3 50 U environ pour obtenir une ré&solution de 15 GHz.

La largeur 3 mi-hauteur des raies que nous observons est de
60 MHz environ. Les différentes causes d'élargissement sont les suivantes :

- La durée de vie de 1'état 3P est de 15 ns environ, et la largeur natu-

1/2
relle est donc de 10 MHz environ.

- Chacun des deux lasers a un jitter de l'ordre de 8 MHz. Comme nous 1'avons
vu au chapitre II (§ II, 4°) cet élargissement est 3 peu prés gaussien.
Dans ces conditions les jitter de chacun des trois lasers s'ajoutent

quadratiquement ce qui donne un €largissement de 15 MHz ‘environ.
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- L'effet Doppler du premier ordre n'est totalement supprimé que si les
trois faisceaux font exactement des angles de 60°. En fait ce réglage
est difficile. On peut estimer qu'il reste une erreur résiduelle de 1°

environ. Le résidu de largeur Doppler est alors de 20 Miz.

- Comme nous le voyons ci-dessous, les déplacements lumineux ne sont pas
du tout négligeables avec les puissances lumineuses que nous utilisons.
Ceci provoque un élargissement inhomogéne, les différents atomes n'étant
pas soumis 3 la méme intensité. Nous verrons ci-dessous ﬁue, pour un
défaut d'énergie Aw/2m de 15 GHz, le déplacement lumineux est d'environ
70 MHz. On peut estimer que 1'&largissement d@ aux inhomogénéités de

puissance peut &tre de l'ordre de 30 % du déplacement, soit de 20 MHz.

- Comme nous excitons un niveau de résonance on pourrait craindre un élar-
gissement di aux collisions ré&sonnantes sodium excité-—éodium dans 1'état
fondamental. Nous avons vérifié que la largeur des raieé restait prati-
quement constante lorsque la température de la cellule variait de 90°C

a 180°C, soit une variation de pression de 5.10-8 torr a 5.107° torr.

L'élargissement di aux collisions ré&sonnantes est donc totalement négli-

~geable a 110°C.

3%/ Observation des déplacements lumineux

Pour mesurer les déplacements lumineux, il suffit de faire
plusieurs enregistrements pour des puissances différentes. Nous avons fait
1'expérience pour diverses valeurs du défaut d'énergie Aw. La figure (111-8)
représente les deux spectres d'excitation obtenus lorsque.la puissance du
laser 1 passe de 25 mWatt a 45 mWatt, le‘défaut d'énergie &tant de 5 GHz,
la puissance du laser 2 restant fixe (30 mWatt). On voit un déplacement
trés net vers les hautes fréquences'lorsqu'on augmente la pulssance. Le
sens du déplacement est bien celul donné par la formule (III-24). En effet
la fréquence w

1

du laser est plus petite que la fréquence de ré&sonance weg
et Aw, défini en (III-11) est positif. Cependant un raisoﬁnement simple

permet de retrouver le sens du déplacement.
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La probabilité de tranmsition & trois photons est maximum lorsque

les états lg,n],n > et Ie,n -2,n,+1> ont la méme énergie‘(figure I11-9).

2 ] 2
Lorsqu'on tient compte des light shift ces deux niveaux sont déplacés.

Par exemple le niveau ]g,nl,n > est couplé par les processus d un photon

2

aux niveaux |e,n ~1,n,> et le,nl,n2-1> qui ont une énergie supérieure

1
car W, et W, sont plus petits que weg' Le niveau |g,n‘,n2> est donc abaissé.
L'effet est inverse pour |e,nl—2,n2+l>. Les deux niveaux perturbés ne sont
donc plus dégénérés. Pour qu'ils le solent d nouveau il faut par exemple
augmenter la fréquence des photons | : le déplacement lumineux se fait

donc bien vers les grandes fréquences.

Nous voyons d'autre part que lorsque la puissance augmente les
courbes s'élargissent notablement. La principale cause de cet effet est
due aux inhomogénéités de puissance. Les différents atomes ne sont pas
soumis au méme champ &lectromagnétique et ils subissent aoné des déplace-
ments lumineux diffé&rents. Comme nous 1'avons déjd dit, 1'@largissement
correspondant peut 8tre estimé a 30 7 environ du déplacement. Cependant

il existe d'autre cause d'&largissement qui peuvent ne pas €tre négligeables:

- Les enregistrements de la figure (III-8) ont &té fait pour un défaut

d'énergie Aw de 5 GHz. Le calcul précédent de la probabilité de transition
r (3) '
g

pour une puissance Pl de 45 mWatt, la probabilité de transition pour une

n'est donc plus valable. Lorsqu'on en tient compte on trouve que,

composante hyperfine est de 5 x 107 s_l environ. Ceci est comparable a
la probabilité d'émission spontanée (7 x 107 s-r). La transition & trois
photons commence donc 3 &tre saturée, ce qui peut provoquer un début
d'élargissement. Cependant cet effet est tout 3 fait négligeable par

rapport 2 l'élargissement di aux inhomogénéités de puissance.

- Le défaut d'énergie Aw restant grand devant la structure hyperfine de
1'état excité (190 MHz), les différents sous niveaux Zeeman de 1'état
fondamental 381/2 F=2 ont le méme déplacement lumineux. Il n'en va pas
de m@me pour 1'état excité. Le déplacement du niveau excité |F', m'>
s'écrit maintenant en ne tenant compte que du laser | # '

P

b E.ﬁlF‘m'>}

nw
D'Awl,

€ h
o

P
W' (F'm') = {<F'm'lg.ﬁ ZiL g.ﬁIF'm'>+<F'm'|Z.
2

(I11-32)
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Figure [I1 .10

MHz

100,

— T | T
is 10 . 3 (QHZ)

Déplacement (umineux dG aux deux
faisceaux absorbés pour une puissance
de 60 mW en fonctlon de lmverse
- du défaut d’énergie Aw.
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Dans cette expression Pl et P2 sont les projecteurs sur les &tats de struc-

F=1 etVF

L]

ture hyperfine 38 2, Aml et sz sont les défauts d'énergie

1/2 ‘ :
= 5 GHz + 1,772 GHz) . Dans

relatifs 3 ces deux niveaux (sz = 5 GHz ; Awl
ces conditions chacune des deux raies se sépare en deux composantes. L'&cart
entre ces composantes vaut 6 7 du déplacement lumineux total pour la tran-
sition F =2 > F' = 1 et 22 ¥ pour la transition F = 2 >~ F' = 2. Cet effet

d'élargissement est donc loin d'&tre négligeable.

, Nous avons mesuré le déplacement lumineux pour plusieurs valeurs
de défaut d'énergie Aw. Sur la figure (III-10) nous avons porté le déplace-

ment dG au laser | pour une puissance Pl de 60 mW en fonction de 1/Aw.

; . 2 .
Le flux lumineux correspondant est environ de 12 kWatt/mm~. La puissance du
laser 2 reste fixe (P2 = 30 mWatt). La variation obtenue est bien lindaire.

Comme nous 1'avons vu précédemment il est possible de relier le déplacement

(3)

lumineux 3 la probabilité de transition T . Nous devons modifier la

formule (III-25) car nous ne consid&rons que 1e'déplacement di au seul

laser 1 et car les puissances Pl et P2 ne sont pas égales

3 p : '
r 3 -, _8 x 2 ' (111-33)

8
(Aw)Fe 1

)

Faisons une application numérique dans le cas ol le défaut d'énergie Aw

est de 15 GHz. Le déplacement lumineux est alors de 70 MHz environ (figure
III-10). Comme précédemment nous tenons compte des diverses causes d'élargis-
sement en remplacgant F par la largeur expérimentale, SOlt 60 MHz. Nous trou-

(3) 6

vons alors que la probablllte-de transition [ vaut 5 x 10 s—l, valeur
qui est en bon accord avec l'estimation du paragraphe (IIIA 2°, ¢). 11 faut
cependant noter qu'il existe- une incertitude due au fait que 1'on ne mesure
pas la puissance des lasers & 1'intérieur de la cellule. En particulier la
puissance du laser | lors de son second passage dans la cellule est attenuée
3 cause des réflexions parasites sur les faces de la cellhle, ce qui peut

fausser les ordres de grandeurs ci-dessus d'un facteur deux ou trois.



105

4°/ Effet des collisions

Nous avons été obligé de travailler avec une faible pression de
vapeur a4 cause des collisions sodium - sodium. Les collisions font apparaitre
en effet une fluorescence parasite & la longueur d'onde de détection. Ceci

s'explique simplement.

Considérons un atome interagissant avec une onde de fréquence
différente de 1la fréquence atomique meg. En absence de coliisioﬁ 1'atome
diffuse la lumiére 3 la méme fréquence que la lumiére incidente, avec un
€largissement .Doppler. Cette diffusion correspond en fait a 1'aile de la raie
d'absorption centrée en weg' Lorsqu'il y a des collisions,:la raie d'absorp-
tion s'élargit et, sur les ailes, il y a augmentation de lfabsorption.ACeci
est illustré par le diagramme de la figure (III-I1) qui peut s'interpréter
de la maniére suivante. Par absorption d'un photon d'énergie hw 1'atome
transite de 1'état g 3 1'état e. Il n'y a pas de conservation de 1'énergie
et 1'atome né peut rester dans 1'état e que le temps 1/Aw.. Si 1'atome subit
alors une collision, il peut y avoir en quelque sorte transfert entre le
niveau virtuel et le niveau réel. L'atome perturbateur app?rte 1'énergie
hAw et il y a conservation de 1'#nergie pour 1l'ensemble des deux processus.
C'est ce qui augmente la probabilité d'absorption. Il y a donc excitation
réelle du niveau e et la lumiére de fluorescence correspondante sera réémise
a 1; fréquence weg. Le spectre de fluorescence est donc co@posé de deux
raies : 1'une centrée en w, correspond 3 la diffusion Raman, l'autre, centrée
en meg’ correspond 4 l'élargissement par collision. Cet effet est bien connu
et il copnait actuellement un regain d'intéré@t, de nombreuses expériences

. . . \ ' 10
etant maintenant posslbles avec les lasers accordables ( ).

Dans notre expérience cet effet est trés importaﬁt. Pour une
. =3 o - PU P
pression de 10 torr de sodium la fluorescence a la fréquence weg est deja

plus intense que la lumiére diffusée 3 la fréquence incidente. Le signal

-~

correspondant 3 la transition 3 trois photons est alors noyé dans le bruit

de la fluorescence due aux collisions. Nous avons donc travaillé@ avec une

6

pression de sodium beaucoup plus faible, comprise entre 1077 et lO—7 torr.
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Cet effet nous a en outre empéché& d'é&tudier l'élargissement des
raies en présence d'un gaz étranger. Dans les méthodes classiques on déduit
1'effet des collisions 3 partir de la forme des ailes des raies d'absorption.
I1 serait donc trd@s intéressant d'étudier le centre du profil d’absorption
dans la zone oii 1'approximation d'impact est valable. A priori cela n'est
possible que si 1l'on dispose de lasers beaucoup plus puissants, de maniére
d pouvoir utiliser des défauts d'énergie Aw plus grands : pour une méme
probabilité de transition a trois photons la fluorescence parasite due aux
collisions serait plus petité. Notons cependant que cet effet n'existe que
dans le cas ol il y a émission de 1'un des trois photons. Dans le cas de
1'aBsorption de trois photons, les collisions peuvent provoquer un transfert
vers les niveaux relais si les défauts d'énergie sont assez petits. Cependant

cela est sans importance dans la mesure ol cela n'empéche pas la détection.
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CHAPITRE IV

T

ELARGISSEMENT ET DEPLACEMENT DES RAILS D'ABSORPTION
A DEUX PHOTONS 3S-4D ET 35-58
PAR COLLISION CONTRE DES ATOMES DE GAZ RARE

L'absorption & deux photons &tant une méthode sbectroscopique a
haute résolution, il 8tait nécessaire de connaltre toutes les causes pouvant
élargir ou déplacer les raies observées. C'est pour cette raison que nous
avons été amenés 3 &tudier l'effet des collisions en ce qﬁi ¢oncerne 1l'élar—-
gissement et le déplacement des transitions a deux photoné. Noué avons commencé
par le cas simple des collisions sodium ~ gaz rare : pour chacune des deux
transitions 3S-5S et 3S-4D nous avons mesuré les coefficieﬁts'd'élargiésement
et de déplacement en présence des cinq gaz rares (He, Ne,gAr, Kr, Xe). Nous

présentons ces expériences dans ce chapitre.

Du point de vue des études d'élargissement et de déplacement de
raie, la spectroscopie i deux photons sans.effet Doppler présente un triple

avantage :

-~ Les raies que nous observons étant tré&s fines, on peut mesurer le déplace-
ment et 1'élargissement des raies pour de faibles pressions de gaz rare
(de 1'ordre du Torr). Dans ces conditions on est bien sfir d'&tre en régime

de collisions binaires.
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- Les niveaux que l'on atteint par transition 3@ deux photons sont des niveaux
trés excités et de méme parité que le niveau fondamentai. Cecl est intéres-—
sant dans la mesure oii la plupart des expériences faites jusqu'a présent
1'ont été sur les niveaux de résonance de parité opposée au niveau fonda-

mental. O

~ Contrairement & ce qui se passe en absorption saturée, les collisions avec
changement de vitesse ne provoquent pas l'apparition d'un fond ayant la

largeur Doppler. L'&tude des formes de raie est donc beaucoup plus simple.

Ce chapitre est subd1v1se en trois parties. La premidre est consa-
crée au calcul théorique de la forme de raie. En utilisant le formalisme des
opérateurs tensoriels irréductibles nous montrons que dans le cas général
la raie d'absorption est la somme de deux lorentziennes. ﬁans la deuxiéme
partie nous expliquons pourquoi les diverses composantes de structure fine
ou hyperfine des transitions 3S-5S et 3S-4D du sodium doivent avoir le méme
élargissement et le méme déplacement. Enfin, dans la troisiéme partie nous

présentons les expériences proprement dites et les résultats de nos mesures.

I - ETUDE THEORIQUE DES FORMES DE RAIES

Nous allons &tudier dans ce paragraphe la forme des courbes d' absorp-
tion & deux photons lorsqu'on tient compte des colllslons._Pour cela nous
appliquons aux transitions & deux photons le formalisme developpe par

(1,2)

Omont

Lorsqu'il y a des collisions, le hamiltonien qui régit 1'évolution

de 1'atome et du rayonmement s'écrit :
H = H, +H,+H_ + H (Iv-1)

HA est le hamiltonien de 1'atome libre, H_ le hamiltonien du rayonnement,

R

HI le hamiltonien d'interaction entre 1'atome et le rayonnement et enfin HC




représente 1'effet de la collision entre l'atome et le perturbateur. Une

collision’ peut modifier 1'évolution atomique de deux maniétes différentes :

- Le perturbateur peut agir directement sur 1'état interne' de 1'atome par

l'intermédiaire de HC. .

~ Une collision peut modifier la trajectoire de 1'atome, et @ cause de l'effet

Doppler, cela modifiera le hamiltonien HI vu par 1’atome.

Nous allons d'abord étudier cet effet.

1°/ Effet des changements de vitesse sur les formes de raies

Pour simplifier nous supposons que 1l'atome est soumis a deux ondes
planes parfaitement monochromatiques polarisées rectilignement et de fréquence

w. . Nous allons traiter classiquement le mouvement . de 1'atome : l'atome suit

L
une trajectoire en ligne brisée, chaque collision modifiant la direction de
la vitesse de 1'atome. Au cours de ce mouvement l'atome voit le champ élec—
trique E(t). Comme nous l'avons vu au chapitre I (§ I1), 1é probabilité de
transition a deux photons s'exprime 3 partir'de la fonction A(f2) définie par
(I-20). Nous pouvons écrire A(S)) en fonction de E(t) :
+ o
1 2 ifx
AR = 5 [ E(t) e dt

. - Q0

Pour une trajectoire rectiligne, A(Q) est une fonction de Dirac centrée en

ZwL. Dans le cas d'une trajectoire quelconque nous avons :.

- 1w t-1ikZ(t) -1 t + 1k Z(t)
E(t) = E_ e L b E e L |
(o] (o]
(1Iv-2)
D'od :
5 o, - 2i wy t =21 k Z(t) +21 k Z(t)
E(t) = E e (2 + e + e )

(Iv-3)
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N

Les deux termes qui dépendent de Z(t) dans 1l'expression de E(t)2 correspon-—
dent i l'absorption de deux photons de la méme onde progressive. S; on se
1imité 3 la transition sans effet Doppler, E(t)2 reste rigoureusement indé-
pendant de la trajectoire et A({)) est encore une fonction de Dirac centrée

en ZwL.

!

Les changements de vitessé ne déforment donc pas les raies d‘aBsorp—
tion & deux photons. C'est un résultat tout & fait remarquable qui se com-
prend bien dans la mesure ol toutes les classes de vitessés participent &
la transition. Il est intéressant d'examiner le domaine dé validité de ce
résultat. Comme nous l'avons vu au chapitre I, le formalisme que nous venons
d'utiliser n'est valable que si les transitions a un photon sont interdites.
Ceci implique en particulier que le défaut d'énergie Awr (chapitre I -
figuie I-3) soit grand devant la largeur spectrale S de l'onde électromagné-
tique vue par l'atome. Lors d'une collision avec changement de vitésse,
l'atome voit avant et aprés la collision deux ondes de fréquences différentes,
‘la durée du changement de fréquence étant de 1'ordre de lé durée de la colli~-
sion TC. Dans ces conditions la largeur spectrale S de 1'§nde vue par l'atome
est de 1l'ordre de | /TC. La conditions de validité du résultat que nous avons

obtenu ci~dessus est donc :

L
T
c-

>> -
Amr_ (IV-4)
Ceci signifie que le temps d'absorption de deux photons I/Awr doit &tre trés
petit devant la durée de la collision. Sinon 1l'atome peut'subir une collision
entre le premier et le second photon, ce qui fera réapparaltre un fond ayant
. . . ~1
la largeur Doppler. Pour un temps de collision T. de l'ordre de 10 2 s, la

condition (IV-4) est vérifi&e si Awr/ZN est trés grand devant 150 GHz environ.

A ce niveau il peut 8tre intéressant de faire une comparaison avec
la spectroscopie d'absorption saturée. En absorption saturée les atomes sont
soumis de maniére résonnante a deux ondes se propageant en sens inverses :
1l'onde aller interagit avec les atomes de vitesse v, et 1'onde retour avec

ceux de vitesse - v, (figure IV-1).
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Trou créé par

'onde, retour |

Trou créé par
l'onde aller

gy

<

v

Figure IV_1

Le signal d'absorption saturée apparait lorsque les deux ﬁaiséeaux inter-
agissent avec les mémes atomes, c'est-d~dire lorsqu'ils iﬁ;eragissent avec
les atomes de'vitesse nulle. Lorsqu'il y a des collisions, la situation est
dlfferente. En effet un atome de vitesse V peut subir une premiére 1nter—
action avec 1’onde aller, puis a cause d'une colllslon, changer de vitesse
de + VZ a - VZ et enfin subir une derniére interaction avec 1'onde retour.
Dans ces conditions les deux faisceaux peuvent interagir avec les mémes
atomes lorsqu'on est hors de résonance, ce qui provoque I'aﬁparition d'un
fond ayant la largeur Doppler. Ceci est possible parce qué le temps entre
deux interactions avec 1'onde E€lectromagnétique (de 1'ordre de la durée de
vie de 1l'&tat excité) est grand devant la durée d'une collision. Nous voyons

donc qu'en absorption saturée la situation est exactement l'inverse de ce

qui se passe pour 1'absorption & deux photons.

Notons enfin que le raisonnement précédent n est exact que dans
le cas de deux ondes planes indéfinies. Dans le cas ot il faut tenir compte
du temps de traversée du faisceau les formes de rales que nous avons étudiées

au chapitre I (§ III) seront modifiées. En particulier pour de fortes pres~
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sions de gaz 1l'atome pourra rester bloqué & 1'intérieur du faisceau. L'élar-
gissement correspondant au temps de traverser du falsceau sera dlmlnue par

effet Dicke (3)

. Cependant les pressions nécessaires pour observer ce rétrécis-
sement sont telles que l'élargissement par collision est alors beaucoup plus
grand que 1'élargissement di au temps de traversée du faisceau.

Nous allons maintenant &tudier 1l'effet direct du perturbateur sur

1'€tat interne de l'atome.

2°/ Le régime d'impact

Nous nous plagons dans le cadre de 1'approximation d'impact. Pour

ceci nous devons supposer que :

- La relaxation s'effectue au moyen de collisions binaires, bien séparées

dans le temps, la durée T, d'une collision étant trés petite par rapport

au temps entre deux collisions.

- La durée de la collision T, est trés petite.devant le téﬁps d'évolution
de l'atome en absence de perturbateur : pendant la collision on peut alors
négliger cette &volution libre et ne tenir compte que du hamiltonien
d'interaction avec le perturbateur H..
Dans le cas de 1l'absorption 3 un photon, le temps d'évolution libre
est soit la durée de vie l/I‘e de 1'état excité lorsqu'on se trouve 3 réso-
nance, soit 1/6w, Sw &tant 1'écart entre la fréquence ‘incidente w et la

L
fréquence atomique weg' L'approximation d'impact est alors valable si :

T << ™ > 35 (IV-5)

Notons que si 1l'on s'intéresse i la totalité de la forme de la raie d'absorp-
tion 6w est de 1'ordre de la largeur de la raie d'absorption. Or cette lar-
geur correspond en gros d@ la fréquence des collisions, c'est-3-dire 3 1'in-

verse du temps éntre deux collisions. La conditions (IV-5) signifie alors
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que le temps de collision . est trés petit devant le temps entre deux
collisions successives. Nous retrouvons ainsi 1'hypothése de collisions

binaires."

Dans le cas de l'absorption 3 deux photons, la situation est plus
compliquée., En effet 1'évolution libre (en absence de collisions) est régie

par deux temps caractéristiques :

~ Le temps d'absorption des deux photons l/Awr, ol Awr est. le défaut d'énergie

(chapitre I, figure 1I~3) : c’est le temps d'évolution dans 1'8tat relais.

~ Le temps d'évolution de l'atome dans 1'état excité 1/Fé=pu 1/8w, selon que.
1'on se trouve ou non 3 résonance (8w est l'écart a résonance définie par
1-6).

Précisons les ordres de grandeur dans le cas qui nous intéresse des transi-

tions 35-5S et 35-4D du sodium. Nous avons :

| - - - :
— v 2 .10 143 s T ~o10 ]25 ?L ~o 10 s — Vv 10 s

— << T << _ (IV-6)

‘

A priori nous ne sommes donc pas dans le rééime d'impact, le temps d'absorp-
tion des deux photons I/Awr'étant trés petichdevant 1a‘duﬁée de la collision
T, Cependant la difficulté n'est qu'apparente : le fait qﬁme que l/Awr soit
trés petit devant T, permet de faire apparaftre l'opérateur transition &
deux photons comme nous venons de le voir (chapitre IV - §}I - 1°). Nous
pouvons appliquer dans ces conditions le formalisme dévelofpé au chapitre I
(§ II) : 1'atome est en fait soumis au hamiltonien effectif H], analogue
pour les transitionsAQ deux photons 3 1'hamiltonien dipolaire &lectrique
pour les transitions 3 un photon : :

! S

2
HI = Qee E(t)
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Si 1'on se restreint au niveau fondamental g et au niveau excité e (en excluant

le niveau relais r), 1'évolution de 1‘'atome en absence de coéllision est unir
' ; :

I _
sont alors seulement l/]‘e et 1/8w. Les inégalités (IV-6) montrent alors que

quement régie par cet hamiltonien H_ . Les temps d'&volution correspondants
1'approximation d'impact est vérifiée de maniére excellente. Nous voyons que
ce raisonnément repose sur le fait que l'opérateur transition @ deux photons

permet de faire disparaltre 1'évolution & l'intérieur de 1'état relais r.

Lorsque l'on est dans le régime d'impact, lfévolption de la matrice
densité atomiqué se raméne 3 une équation pilote qui s'exprime au moyen de
la matrice de relaxation ®. A 1'aide de cétte équation pilbte, nous allons
pouvons maintenant calculer exactement la forme des raies d'absorption a
deux photons en présence de collisions. Cependant nous rappelons d'abord
rapidement quelques propriétés de la matrice de relaxation ¢ de maniére a

i

préciser les notations.

3°/ Matrice de relaxation ¢

La matrice de relaxation ¢ est un opérateur agissant dans 1'espace

de Liouville. La relaxation de la matrice densité p s'écrit :

4 |>> = - |p>> (Iv-7)

dt :

Le calcul de la matrice ¢ en fonction des paramétres caractérisant une colli-
sion donnée sera fait au chapitre VI. Nous nous conteﬂterdhs pour l'instant

de dire que, la distribution des vitesses atomiques &tant isotrope, la matrice
de relaxation ¢ est un scalaire de 1'espéce de Liouville. Nous choisissons
comme base de l'espace de Liouville les opérateurs tensoriélé irréductibles
JGJBT 2 définis au chapitre I (formule I-12). La matrice de relaxation &tant

un scalaire, nous avons :

J J -J.J J J
a B. k Y 8., k' a'B . k
<< T 5> = . -
q |2 T Sk’ Sqq' s g, O (1V-8)
Y $ :
JaJB k
La connaissance des nombres 73 ¢ détermine complé&tement la matrice de
Y8 '

relaxation.
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Connaissant la matrice dé relaxation ®, nous pouvons maintenant

écrire 1'équation d’évolution de la matrice densité p :
d >> ; >> >> : ,
s le> = i, le>-c e 4 (1V~9)

L'opérateur G tient compte & la fois de la relaxation par collisions ¢ et

de 1'émission spontanée I :

G = ¢+7 . K (IV-10)

L, est 1'opérateur de 1l'espace de Liouville correspondant au hamiltonien Ho'

Pour tout opérateur X on a :
1 ;
L, x> = - |8, x1>> (1v-11)
Les états le><gl sont les €tats propres de Lo avec la valeﬁr propre we .

!
Lole><g| = —H |e><g|-|e><glH

! - Gl = u el

1
° h

Nous sommes maintenant en mesure d'é@tudier la forme de la raie d'absorption.

o

4°/ Calcul de la fonction de corrélation de 1'opérateur transition &

deux photons

Dans le cas des transitions & un photon le profil d'absorption

s'obtient & pdartir de la fonction de corrélation du dipole &lectrique.

Si P(mL) est la puissance absorbée a la fréquence w; on a (1
, L iwLT . Y
P(wL) " Réel ] e tr pg D(o) D (~1) dt - (Iv-12)
o .
p,g étant la matrice densité dans l1'état fondamental :
]
p, = —m—— I |J m><J m (IV-13)
g 27 + 1 m l g 8 8 gl

g g



118

‘\’ - . - I3 - - 3 .
D(t) étant l'opérateur dipolaire &lectrique en représentation -d'interaction.
Dans cette representat1on on associe & tout opérateur |X>> (vecteur de
1'espace de Liouville) un opérateur X>> au moyen d'un operateur de 1'espace

de Liouville A :
n,
X>> = A |X>>

L' operateur A est un opérateur dépendant du temps choisi de maniére telle,
qu'en absence.d'interaction entre 1'atome et le rayonnement (H = 0),
1'opérateur lp>> n'évolue pas (p est la matrice densité du systeme). Compte
ténu dé i'équation d'évolution de |p>> (équation IV-9), on vérifie facile-
ment que :

(iLO + G)t
A = e : , (IV-14)

Pour les transitions & un photon, le profil d'absorption s'écrit donc :

© iwT ~(iLy, + )T .
P(wL) v Réel j e tr p D e D dt (Iv-15)
. g 3
)

Dans le cas des transitions 3 deux photons le profil d'absorption
est donné par une expression analogﬁe. En effet, dans la mesure oili le temps
d'absorption de deux photons I/Awr est trés court par rapport d la durée TC
de la collision, la relaxation n'a pas le temps d'agir pendant 1'absorption
ad deux photons. Le calcul de. 1'absorption 3 deux photons est alors analogue
d celui de l'absorption & un phéton, l'opérateur dipolaire &lectrique étant
simplement remplacé& par 1l'op&rateur transition 3 deux phoﬁons. Le profil
d'absorption 3 deux photons s'@crit donc :

©  2iw T g gt :
P(w,.) " Réel J e tr p Q (o) Q (-T) dt : (IV-16)
o 4
Ce résultat est cohérent avec celui que nous avons établi:dans 1'appendice A
dans le cas simple ol la seule cause de relaxation est 1'émission spontanée
(Equation A-31). Pour le démontrer dans le cas général il est nécessaire
d'utiliser le formalisme de la matrice densité. Ce calcul ‘a déja été fait
(4 .
par E. GIACOBINO ( ) donne dlrectement le profil 4d' absorptlon. Pour

etabllr ce résultat il est nécessaire de supposer que la matrice de relaxa-
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tion G est diagonale en ce qui concerne les cohérences optiques, c'est—a-
dire que l'on a, si W, # wg 3 '
J.J . JJ ;
Y68 T k' a B o k

= & 8,.6.,6 ,
q' ay B8 kk' "qq vJaJB

|| (1V-17)
L'approximation séculaire permet de justifier cette hypothése. En effet dans
cette approximation la relaxation ne couple que les termes’ de la matrice

densité évoluant a la méme fréquence. On doit donc avoir :.

w’ = Ww

" » (1V-18)

Dans le cas général ol les niveaux d'énergie sont répartis’'de maniére

- "aléatoires'", cette condition impose que :
a =y B = &

(Pour les cohéreqces optiques on a toujours. o # B, donc muB £ 0).

Par contre s'il existait des &tats d'énergie tels que la condition (IV-18)
soit vérifiée, il pourrait y avoir des transferts de cohérences qui pour-
raient modifier la formé des raies d'absorption. Nous supp?sons donc que

nous ne sommes pas dans ce cas 1la&.

Le raisonnement que nous avons fait pour l'opérateur dipolaire
€lectrique peut s'appliquer aussi & l'opérateur transition & deux photons.

L'expression IV-16 s'écrit donc :

[ Zith , g -(iLo + G)T gt ,
P(w) " Réel Jo e tr pg Q.. e Q. dT (1v-19)

Si on s'intéresse 3 une transition entre un état g de projecteur Pg et un

état e de projecteur Pe, on a

m [i(L -2w) + Glt -
S o L A5 '
tr Pg Q€€ e ' Pe QEE Pg dt

—

P(w,) v Réel J
-wL o2J +1
g

(Iv-20)
p S . ~ . .
L'opérateur Pe Q€€ Pg n'est rien d'autre que 1'opérateur egQie défini au

premier chapitre. En le considérant comme un vecteur de 1l'éspace de Liouville,
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on peut reprendre la décomposition sur les opérateurs tensoriels irréduc-

tibles (&quation I-13)

. k
- <ed_|1qQ ||gJ > J ' '
|%8Q° >> = & = By oF | ®8 ks ©(Iv-21)
Ee k=0,2 VZk+1 q ¢ o4 :
JJ K _ . :
Les vecteurs l & q>> sont des vecteurs propres de Lo_avec’la valeur propre
weg.-Comme nous 1l'avons vu ci-dessus, ce sont aussi des vecteurs propres de G

dans la mesure ot il n'y a pas de transfert de cohérence. Nous avons donc :

JJ 5 : JJ K
G| %81 > = 6 (k)| © 8T %> . (1V~22)
q eg q
oli :
Jng k 1
= 1 : [ - I A T
Geg(k) G eg(k) +1iG eg(k) 19, + 5 (T, g)
(1v-23)
Le calcul de 1'expression (IV-20) est alors immédiat
K 2 <
, G' |<eg | 1Q"|1gd_>|
eg(k g
P) v I L 5 % —— g 1 |a2
- ' " -
k=0,2 [G eg(k)] +[weg+G eg(k) ZwL] (2Jg+1)(2k+j) q
(IV-24)

La rate d'absorption est donc la somme de deux lorentziennes. Leurs largeurs
correspondent 3 la relaxation du scalaire optique (k= 0) et du quadripole
optique (k=2). Ce résultat est analogue a celui obtenu par Fiutak et Van

(5)

Kranendonk pour l'effet Raman.

Cependant, dans de nombreux cas, l'opérateur transition d deux
photons est de rang bien défini (chapitre I — § I, 3°). Le profil d'absorption
est alors simplement lorentzien. C'est en particulier le cas pour les tran-
sitions 35-5S (opérateur scalaire) et 35-4D (opérateur quadripolaire) de

L'atome de sodtum.
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II - INFLUENCE D'UNE PETITE STRUCTURE FINE OU HYPERFINE

Comme nous 1'dvons vu au chapitre II, les transitions 3 deux pho-
tons 3S—-4D et 35-5S se décomposent en plusieurs composantes de structure
fine ou de structure hyperfine. Nous devons donc examiner en détail 1'influ-
ence que peuvent avoir ces structures (fine ou hyperfine)‘lorsque 1'atome

subit des collisions. Nous allons utiliser pour cela le formalisme dévelbppé

2y (6)

par Omont et Faroux . Nous présentons d'abord le probléme d'un point
de vue physique avant de calculer les coefficients d'é@largissement des diver-—

ses composantes de structure fine ou hyperfine.

1°/ Hypothéses physiques

Nous considérons un atome qui posséde une petite structure fine
ou hyperfine AE. Au cours d'une collision, 1'atome est soumis au hamiltonien H

H = HO + HS + H (1v-25)

C
Ho est le hamiltonien en absence de structure (fine ou hypérfine) et de colli-

sions, H, est le hamiltonien de structure fine ou hyperfine, H, le hamiltonien

S C

d'interaction entre l'atome et le perturbateur.

Nous supposons que le hamiltonien H, est d'origine pufement électro-
statique et qu'il n'a aucune action sur les spins éZectron}'qués ou nucléaires.
Dans ces conditions les spins &lectroniques ou nucldaires n'évoluent que sous
1'action du hamiltonien HS’ leur temps d'é@volution &tant ﬁypiqqement h/AE.

Si la structure AE est assez petite,le spin n'a pas le temps d'&voluer pendant
la durée de la collision T, et on peut faire le calcul de collision comme
s'il n'y avait pas de spin. La condition de validité de cette hypothése

s'écrit
AE << ?h— (1V-26)
R .

Cette condition est bien vérifiée dans le cas des niveaux'BS]/z, 581/2 et

4D du sodium. Les structures hyperfines des niveaux 381/2 et 531/2 sont
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respectivement de 1772 MHz et 155 MHz ; la structure fine du niveau 4D est
de 1028 MHz. Nous pouvons estimer le temps de collision Té.é partir de la
vitesse de 1l'atome (1000 m/s environ) et de la taille de 1" atome (pour le
niveau 58 on a par exemple 2n2 a0 ~ 25 A). Nous obtenons alors :

1 102 ¢! ! 5

~ solit = 107 MHz
T. 2T T, '

La condition (IV-21) est donc bien vérifiée dans les cas quli nous intéressent.
Pour faire les calculs il suffit donc, dans le cas d'une pétite structure
fine, de découpler T et $ avant la collision et de les recoupler aprés. Dans
le cas d'une petite structure hyperfine on fait de méme en remplagant L par

N )

-> > . - -
J et S par I. Nous sommes donc ramenés a un simple probléme d'algébre

tensorielle.

2°/ Expression des coefficients de relaxation

Nous allons examiner ici le cas d'une petite structure fine. Les
résultats sont analogues lorsqu'il s'agit d'une structure ‘hyperfine. Nous
supposons connue l'action de la matrice de relaxation & sur la base dé&couplée

de 1'espace de Liouville :

L L S S
l a B T k>> @ I T k'>>
q q

Ces opérateurs tensoriels sont définis par une expression analogue a la

formule (I-12). Dans cette base les &léments de matrice de ¢ s'&crivent : -

L.L S S L L S S
o B k k' 6 kn knv :
<< T @ T 1 |q>l Y T 1" @ T lll>> = 6 1" 6 1mny (S n 6 1] 1y
q q q q kk"™ kU'k' qq" q'q

L.L
a \
L LBCDk (IV-27)
Y6 :

Nous avons utilisé le fait que ¢ est un opérateur scalaire de 1'espace de

Liouville et qu'il n'agit pas sur 1l'espace des spins. C'est pourquoi les
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Lolg
coefficients ® © sont indépendants de k', q et q'.
LYLG

Lorsqu'on tient compte de la structure fine, L et S sont couplés

pour donner J. Expérimentalement nous allons donc mesurer 1es €léments de

matrice de ¢ dans la base couplée de l'espace de L10uv111e Tl g. Ces

&léments de matrice s'écrivent

J.J J J.J
Q 8 '
B T K o] ¥ T K' o L s o' B

" .
<< o) ® . 1v-28
Q' KK' "QQ' JYJ5 ( 28)

Pour passer de l'expression (IV-27) a 1'expression (IV-28),il faut faire un

changement de base de 1'espace de Liouville. Les coefficients de cette trans-
formation unitaire .sont les coefficients 9~j de Wigner (Messiah (7), app- C,

équ. 40-a), (Faroux (6), équ. IV-6 et 1V-7), (Omont (2), équ. 2-28)

JoJ
a’'B ,
X o r VT DI (k1) (2K +1)  <kk' qq' [KQ> x
Q k k' a B ;
q q' ‘
By S Ja Lls 58 .
k k'K

I1 en résulte pour les Eléments de matrice de ¢ :

JaJg K i '
33 P = T J(ZJOL+])(2JB+})(2J +1)(2Jg+1)  (2k+1)(2k'+1) %
YIs K k' Y

Ly S J4 .LY'S JY L LB

k k'K k k'K

Nous allons maintenant appliquer ces résultats a 1'é&tude dé 1'élargissement

des transitions d deux photons de l'atome de sodium.

2

3°/ Elargissement des composantes des raies d'absorption & deux photons

Dans le cas de 1'atome de sodium nous avons & la, fois un spin
- - 4 . - Py > -~ N
€lectronique S et un spin nucléaire I. D'aprds ce que nous avons vu au début

de ce chapitre (fo;mule IV-23), le coefficient d'élargissement Geg(K) pour



124

v

une transition entre les niveaux (L Jg,AFg)et (Lgs Jé, Fe) s'écrit :

g,
} Fng | K
= —_ F IV—3I
Geg(K) 5 (T, + Ié) + g o ( )

En appliquant deux fois de suite la formule (IV-30) avec L,= LY =1L, et
LB = L5 = L _, nous obtenons :

g
i .
G (K) = = (I +T) + T (2F +1)(2F +1)(2T +1) (23 +i) (2K +1) (2k"+1
(0 = 7 (Tt T+ T QD) (2R (U1 (2241 QKpr)) (2K
J .
2 2
Je I Fe ' Le 5 Je . LL K
x 43 I F 5 (2k+1)(2k'+1) LS J_b & o
g8 8 K, k' g” 8l Ll
K k" K k k' K} _
(IV-32)

Dans le cas des transitions 3S-5S et 35-4D 1'état initial g a un moment
cinétique orbital nul (Lg = 0). La sommation sur k se réduit alors a un seul

terme (k = L)). On peut alors écrire :

| eg L
G (K = 5 (I + T) + (2F, D F, DI DIC2N +x1) 1L, o e
2 : . 2
J, I F, ; L, S J,
T 2K +1) (2k"+1 J I F T ok+)2k'+D) L s I
L, CREDOKMD I L EgL 2 QD@D LS
A
J K k" K k k'K,
! . (19-33)

Les sommations sur k, k', k" et KJ ne sont alors rien d'autre que les rela-

tions d'orthogonalité des symboles 9-j (7). On obtient finélement :
L.L B
] e“g L ;
= = (T r e : -
Geg(K) 2 ( e * g) * LeLg (1V-34)

Cette expression &tant indépendante des nombres quantiques 'J et F, toutes
les composantes de structure fine et hyperfine auront le méme élargissement.

Rappelons les deux hypoth&ses qui nous ont permis d'obtenir ce résultat :

- La durée de la collision T, doit &tre trés petite devant 1l'inverse des

structures fines ou hyperfines considérées (condition IV=26).
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- Le moment cinétique orbital de 1'un des deux niveauz de la transition est
nul. S'il n'en &tait pas ainsi les largeurs des différentes composantes
dépendraient de plusiéurs paramétres:orbitaux ing ] k _et elles ne
seraient plus égales. 8

En conclusion nous pouvons dire que les deux composantes de la
transition 3S-5S8 d‘uﬁe part et les quatre composantes de la transition 3S-4D
d'autré part auront 1és mémes &largissements par éollisioﬁ,que nous noterons
réspectivemént @0(35—58) et QZ(BS—AD). Ces deux coefficients sont indépen—
dants des structurés fines et hypérfines et on les calculera au chapitre VI

en négligeant le spin &lectronique et le spin nucléaire.

ITI - ETUDE EXPERIMENTALE DE L'ELARGISSEMENT DES TRANSiTIdNS 35~5S8 et 3S-4D

DU SODIUM

Nous présentons maintenant les expériences d'éléfgissement et de
déplacement des raies d'absorption 3 deux photons que nous: avons faites sur
1'atome de sodium en présence de gaz rare. Par rapport au‘ﬁontage expérimen-—
tal décrit au chapitre II (§ II - 1°) nous avons di faire:deux modifications.
D'une part nous avons utilisé une cellule montée sur un bénc de pompage de
maniére & pouvoir faire varier a volonté la pression de gaz étranger. D'autre
part i'emploi d'une cellule de référence nous a permis de mesurer les dépla-
cements des raies avec une bonne précision. Nous allons donc décrire ces

kd

deux modifications avant de donner les résultats obtenus.

1°/ Le banc de pompage et la mesure de pression

Pour faire des études de collisions dans une vapeur on peut soit
utiliser un banc de pompage, soit utiliser des cellules scellées avec diver-
.ses pressions de gaz étranger. Nous avons choisi la premiére solution pour

la raison suivante. Comme nous l'avons vu au chapitre II les cellules 3
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sodium que nous employons sont faites dans un verre spécidl (verre Corning
1720) qui n'est attaqué par le sodium qu'd partir de 300°C environ. Ces
cellules ont &té fabriquées & 1'atelier de verrerie du laboratoire par
Monsieur G. Flory. La fabrication de ces cellules demande ‘beaucoup de soin
car ce verre spécial est trés difficile & travailler. En particulier 1la
soudure des féﬁétres se fait par adhérence optique et en portant ensuite

la cellulé a une témpérature trés légérement inférieure 3 la température de
fusion . (environ 5°C en déessous). Dans ces conditions chaque cellulg demande
beaucoup de temps et il &tait exclu d'en fabriquer un grand nombre. C'est
pour cela que nous évons utilisé une cellule monté&e sur un banc de pompage.
De plus il semble qu’il se produisé un échange chimique eﬁtre le potassium
contenu dans le verre Corning 1720 et le sodium. Les cellules scellées peu-
vent donc s'enrichir 3 la longue en potassium et contenir ‘une fraction nota-
ble de potassium. Les collisions sodium—potassium pourraiént alors élargir
les raies d'absorption 3 deux photons. Le banc de pompage}permet de maintenir

un vide correct 4 l'intérieur de la cellule.

Dans la construction du banc de pompage nous avons prévu un systéme
pour maintenir une pression constante de sodium dans la cellule au cours
d'un enregistrement. Nous utilisons pour cela une sorte de "robinet'" formé
par une petite sphére en verre rodé qui vient boucher l'orifice rodé de la’
cellule (Figure IV-2). Cette sphére est soudée & une tigeﬁcontenant une
masselotte et est ainsi manipulable de 1'extérieur & 1'aide d'un aimant. Pour
€viter que le sodium ne se dépose dessus, l'ensemble.du systéme est placé a
1'intérieur du four 3 une température supérieure a celle au queusot de la
cellule, - ;

i

Nous mesurons la pression de gaz &étranger 3 l'aide d'une jauge de
Mac-Leod. Le volume de référence peut &tre comprimé d'un facteur variant de
100 a 100.000. La hauteur de la colonne de mercure utilisable est d'environ
50 cm. Dans la gamme de pression ol nous travaillons (O,]ZTorr a 4 Torr) la
précision de cette jauge est de l'ordre de 1 a 2 Z. Cependant nous faisons
la mesure 3 la température ambiante TO alors que la cellule est placée a la
température T. Pour connaltre le nombre d'atomes par unité de volume dans
la cellule nous devons donc faire une correction. Nous supposons pour cela

que nous sommes en régime visqueux, c'est—ad-dire qu'il a prédominance des
s y
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chocs entre atomes par rapport aux.chocs contre les parois. Le cas le plus
défavorable vis a4 vis de cette hypothése est celui de 1'hélium : & unme
pre851on de 0,1 Torr le 11bre parcourt moyen est de 1’ ordre de 2 mm

( )),

(Surugue le diamétre du tube au niveau duquel se falt la transition
de To a T étant de 1 cm environ. Dans ces conditions nous pouvons écrire
que la pression est constante. Si n, est la densité d'atomes au niveau de

la jauge et n la densité a 1l'intérieur de la cellule, on a :
n = n, — ' (1v=-35)

Si on &était en régime moléculaire, la correction serait :

n = n ./_E_; , (1V-36)

v

Pour faire cette correction nous mesurons la température 5;1'aide d'un
thermocouple. La précision est limit&e par 1'homogénéité de température au
nlveau de la cellule qui est de l'ordre de 5 C, ce qui donne 3 nouveau une
erreur de 1 7. Au total, la précision de la mesure du nombre d'atome par

unité de‘volume est de 1l'ordre de 2 3 3 7.

2°/ Le montage exp&rimental

L'ensemble du montage expérimental est représenté sur la figure
(IV-3). Le faisceau laser est_divisé en deux parties. Le féisceau 1 est
envoyé dans une cellule qui contient du sodium pur, tandis/ que le faisceau 2
‘traverse une cellule qui contient & la fois du sodium et du gaz rare. Les
signaux des.deux photqmultiplicateﬁrs sont envoyés sur les voies Y, et YZI
du méme enregistreur en fonction du temps. Cela permet de mesurer avec préci-
sion les déplacements des raies. Pour calibrer 1'enregistrement nous utilisons
le Pérot Fabry de 50 cm qui a &té décrit précédemment (chapitre II ~ § I - 3°).
Notre enregistreur n’ayant que deux voies Y, et Y),un commutateur permet d'en-
voyer alternativement'sur la raie Y, le signal du photomultiplicateur I ou

le signal du Pérot Fabry de 50 cm. _ x
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Comme nous 1'avons décrit au.chapitre II (§ II -;1°) 1l'expérience
propremént dité est isolée optiquement du laser a 1l'aide d?un verre (flint)
placé dans un champ magnétique. A 1'aller la polarisation du faisceau laser
tourne de 45° par effet Faraday. Au retour la polarisation%tourne encore de
45°, Elle est donc perpendiculaire & la polarisation initiale. Daqs 1'exp§—
rience décrite ici la lame séparatrice dépolarise partiellement les faisceaux.
Nous avons donc placé un polariséur a 45° de la polarisafiqn initiale de

.
maniére & repolariser le faisceau retour avant son passage dans le verre.

3°/ Résultats expérimentaux

Nous avons représenté sur la figure IV-4 une série de courbes
obtenues pour la transition 35 , F =2 > 4D , J = 5/2 pourfplusieurs pressions
de Xénon. Ces enregistrements montrent de maniére évidentezl'élargissement
et le déplacement de la raie, ce qui prouve la puissance dé la méthode que

nous utilisons.

Ce paragraphe est subdivisé en trois parties. Nous &tudions d'abord
la forme des courbes obtenues de maniére a vérifier que l'élargissement est
bien lorentzien. Nous décrivons ensuite la technique que nous avons utilisé
pour dépouiller les enregistrements. Nous donnons enfin 1e$'résu1tats numé-

riques obtenus.

a) Etude de la forme de raie

L'étude de la forme de raie lorsqu'il n'y a pas ae collisions a
déja été faite au chapitre II (§ II - 4°). Nous avons montﬁé qu'en absence
de collision la forme de la raie d'absorption a deux photoms &tait dans une

bonne approximation un profil de Voigt :

- La partie gaussienne du profil de Voigt correspond essentiellement au
"jitter" du laser et au temps de transit. Elle a environ:17 MHz de largeur

3 mi~hauteur (nous raisonnons sur .deux fois la fréquence :lumineuse).



131

TRANSITION

35,F:2 —4D,J=2

~ PRESSION
de XENON

3;.11 Torr

211 Torr

1.01 Torr

0,00 Torr
FREQtENCE
- > du ITASER
75 MHZ |

Figure 1V _4




132

- La partie lorentzienne du profil de Voigt correspond & 1'émission spontanée
: - . L S s
et & un élargissement dii 2 des collisions résiduelles . Sa largeur a mi-

hauteur est de 1l'ordre de 6 MHz,.

Nous avons vu au début de ce cﬁapitre que l1'élargissement des tran-
sitions 3 deux photons 3S-5S et 3S-4D &tait lorentzien. On en déduit que la
forme des raies que nous oBservons en. présence de gaz rare doit rester um
profil de Voigt : A
- la partie gaussiénne de ce profil garde une largeur. constante de 1l'ordre

de 17 MHz ; )
- la parfie lorentzienne a une largeur qui croit linéairement avec la pression.
C'est ce que nous avons cherché & vérifier expérimentalement. Les figures V-5
et IV-6 représentent deux enregistrements de la transition 3S-4D en présence
de 0,47 Torr et 0,97 Torr d'Hélium. Les points portés surices deux figures
correspondent au-profil de Voigt dont la largeur 3 mi-hauteur est la méme
que celle de la courbe expérimentale et dont la partie gaussienne a pour
largeur 17 MHz. Nous Qoyons,sur ces deux figures un trés bon accord entre ce
profil de Voigt et la courbe exp&rimentale. Nous pouvons 4onc en déduire que

1'élargissement di aux collisions est effectivement lorentzien.

b) Dépouillement des enregistrements

Les courbes que nous observons étant symétriques, il n’y a aucun
probléme pour mesurer le déplacement de la raie. Par contfe, il n'en va pas
de mEme en ce qui concerne la largeur, car seule la partie lorentzienne du
profil de Voigt correspond & 1'élargissement par collisioﬁ. Nous devons donc
faire une déconvolution pour oBtenir la largeur de cette lorentzienne. Nous
utilisons pour cela le graphique de la figure IV-7 : nous|c0nsidéfons un
profil de Voigt obtenu par convolution entre une gaussienﬁe de largeur unité
et une lorentzienne de largeur variable L. La figure IV-7 'représente la

largeur a mi-hauteur V de ce profil de Voigt en fontion de L. »

* : . .
Comme nous le verrons au chapitre V ces collisions peuvent s'observer

directement en observant le transfert entre les niveaux de structure fine

4D3/2 et ADS/Z'
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100 MHz

= L
Transition 3S,F=2—40,J=%

Pression d 'Hzl'ium' - O>';,47Torr

Les points correspondent au profil de Voigt obtenu par convdlution d'une
gaussienne de 17 MHz de largeur i mi-hauteur et d'une lorentzienne de 26 MHz
de largeur. (La pression indiquée est celle mesurée i 560°K. La fréquence

indiquée est deux fois la fréquence du laser).

Figure IV.5
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100 MHz

3
Transition 3S F=2 —, AD,Jz—g—

Pression 'd'Helium = 0,97 Torr

Les points correspondent au profil de Voigt obtenu par convolution d’'une
gaussienne de largeur 17 MHz 3 mi-hauteur et d’une lorentzienne de 46 MHz
de largeur 3 mi-hauteur. (La pression indiquée est mesurée '3 560°K. La

fréquence indiquée est deux fois la fréquence du laser).

Figure IV _6
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Largeur V du profil de Voigt obtenu par produit de convolution entre une

gaussienne de largeur unité et une lorentzienne de largeur L.

Figure IV_7
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Pour dépouiller les enregistrements.nous utilisons la méthode

suivante :

* Détermination de la 1arge5r a mi—hauteur.égf~523£Egg~gfggfigggggleg

Nous mesurons d'aBord la largeur a.mi-hauteur des courbes enregis-
trées expérimentalement. Lorsque les raies sont peu &largies (pression infé-
rieure 3 2 Torr) il n'y a pas de difficult@ car 1'asymptote est parfaitement
déterminée. Par contre, lorsque les raies sont fortement &largies, nous ne
connaissons plus aussi bien l'asymptote pour deux raisons. D'une part les
diverses composantes de structure fine et hyperfine commencent 3 se recouvrir.
D'autre part, le fond gaussien dG a 1'aBsorption de deux photons dans le méme
.sens (figure I-2) n'est plus négligeaBle par rapport 3 l'absorption sans effet
Doppler. Pour déterminer l'asymptote dans ces conditions nous avons supposé
qu'3 forte pression les courbes eXpérimentaies €talent pratiquement des
lorentziennes. Ceci est justifié dans la mesure ol la largeur de la gaussienne
(17 MHz). devient petité devant celle de la lorentzienne (de 1l'ordre de 100 MHz
et plus). Nous utilisons alors la méthode classique * pour.obtenir 1'asymptote

de la lorentzienne.

# Deconvolution du profil de Voigr

Connaissant la largeur de la courbe expérimentale, nous utilisons
maintenant le graphique IV-7 pour en déduire 1é largeur de la lorentzienne.
Ceci est possible car 1'é&tude des formes de courbes nous pérmef d'affirmer
que la partie gaussienne du profil de Voigt a une largeur constante de 17 MHz .
Le résultat de cette manipulation est illustré pér la figufe IV-8. Nous avons
porté‘sur cette figure la largeur mesurée expérimentalement (&toiles) et la
largeur de la lorentzienne correspondante (points ronds) en fonction de la
pression de gaz rare. Nous voyons que la largéur de la lorentzienne varie de
maniére linaire avec la pression. La pente de la droite obtenue nous donne

le coefficient d'élargissement que nous voulons mesurer. La largeur résiduelle

Celle-ci consiste & faire un premier essai en choisissant la position de
1'asymptote 3 priori. On détermine alors la hauteur h, et la largeur F

de la lorentzienne. On corrige alors la p031t10n de 1’ asymFtote en vérifiant
3 h
que les points d' ab501sse F et 5 Fo sont 3 une distance 5 et —% de

1'asymptote.



Figure IV _8 37

. . _— >
1 Torr

Exemple de convolution faite sur la transition 3S-4D en prése@ce de Néon..

- Les étoiles représentent la largeur des courbes expérimentales en fonction
de la pression.

- Les ronds représentent la largeur de la lorentzienne extrai#e du profil de
Voigt. )

(La pression indiquée est celle mesurée 3 560°K. La fréquence,indiquée est deux

fois la fréquence du laser).
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a pression nulle (6 MHz environ) correspond a la largeur naturelle et a un
élargissement di @ un ré&sidu de collision, La pente de éetﬁe droite dépend
en fait de la largeur de la gaussienne (17 MHz) qui nous sert pour déterminer
la largeur de la lorentzienne du profil de Voigt. Nous avoﬁs vu au chapitre II
que la précision sur cette largeur &tait de l'ordré de 2 MHz. Dans ces condi-

tions on peut montrer que 1l'erreur qui en résulte pour la pente est de l'ordre
de 2 7. : : : . .

Nous avons étudié 1'élargissement et le déplacement des transitions
a. deux pﬁotohs 35-5S et 3S-4D en présence de gaz rdare (He, Ne, Ar, Kr, Xe).
Ces expériences ont été faites a 290°C. Nous n'avons pas féit d'étude en
fonction de la température car nous ne pouvons pas la fairé varier de maniére
assez importante : au dela de 300°C, la éellule est attaquée par le sodium.
Au-dessous de 200°C, le signal devient trop faible. Nous avons cependant véri-
fié dans le éag de la transition 38-5S éiargie par du néon}qu'é 220°C 1les
coefficients d'élargissements &taient, aux incertitudes de ‘mesure prés, les
mémes qu'a 290°C. Par ailleurs nous avons dans chaque éas vérifié que les

diverses composantes de structure fine et hyperfine ont le mé€me &largissement.

Les figures IV-9, 1IV-10, IV-11 et IV-12 reprééentent les largeurs

(aprés déconvolution) et les déplacements des raies pour les transitions
35~5S et 3S-4D en fonction de la pression de gaz rare *. Nous voyons que
leurs variations sont, aux incertitudes de mesure pré&s, linéaire en fonction
de la pression. Les résultats numériques ont &té rassembléé dans le tableau
suivant. Nous y avons indiqué . :
- Le coefficient d'élargissement W. L'unité est le MHz/Torf, la pression de

gaz rare étant mesurée 3 300°K. Cette largeur est relative 3 la fréquence-

atomique, c'est—d-dire & deux fois la fréquence du laser.

Sur les figures IV-9 et IV-10 nous n'avons pas porté les points correspon-
dant & l'argon car ceux—-ci se confondaient pratiquement avec ceux relatifs

au xénon.
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W o, s S/W
(MHz /Torr) (a02) (MHz/Torf)
He 78,6 £ 9,4 1460 8,5 & ";9 + 0,11
Ne 43,5 + 3,6 1425 - 6,25 1,1 - 0,14
Ar 97,6 * 10,7 3750 - 30,0 % 3,8 - 0,31
Kr 98,7 * 13,9 4190 - 26,3+ 1,5 - 0,27
Xe 99,3 £ 7,9 4380 - 30,8 ¢ 1,5 - 0,31
Transition 3S5-5S
W 0y S S/W
" (MHz /Torr) (aoz) _ (MHz/Toﬁr)
He - 139,4 t 6,2 2590 31,7 + 4,5 + 0,23
Ne 54,1 & 4,7 1770 12,8+ 1,9 + 0,24
Ar 110,2 * 8,3 4240 - 35,1+ 3,2 - 0,32
Kr 98,2+ 7,5 4240 - 24,8% 3,4 - 0,25
Xe 110,5 + 10,9 4930 - 29,5+ 1,9 - 0,27

Tableau 1
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Elargissemt en fonction
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Déplacement en
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. Celle-ci est dé&finie par :

- La section efficace d'élargissement oy

W= 2no ¥ (1V-37)

n &tant le nombre d'atomes par unité de volume et V la vitesse relative

moyenne

vV = //% kT U étant la masse réQuite. (1vV-38)

- Le coefficient de déplacement S, mesuré positivement lorsque le déplacement

se fait vers les hautes fréquences.
- Le rapport S/W.

L'erreur que nous indiquons a été déterminée de la maniére suivante.

Nous calculons d'abord. la position de la droite de moindre carré. Soit a, la

)
pente de cette droite et Ao 1'écart quadratique moyen des Points expérimen-—
taux a cette droite. Pour une autre pente aj + A, nous avoﬁs un nouvel &cart
quadratique moyen A. Nous choisissons l'erreur b, de maniére 3 tripler

1'écart quadratique moyen A, (A = 3Ao). Dans la plupart ées cas la préci-

tion de nos mesures est de 1'ordre de 10 Z.
Les points remarquables de ces résultats sont les suivants :

- Les trois gaz rares lourds (Argon, Krypton, Xénon) ont un comportement
trés voisin, les coefficients d'élargissement et de déplacement &tant

presque identiques pour ces trois gaz.

- Lorsqu'on passe de ces trois gaz lourds aux gaz rares légers (Néon et
Hélium) les coefficients d'élargissement passent par un finimum pour le
néon. Ce résultat est analogue 3 ce que l'on observe pour les raies D]
et D2 du sodium (9). Par contre les coefficients de déplacement varient
de maniére monotone : négatifs pour les gaz rares lourds, ils deviennent

positifs pour 1'hélium. Le néon est un cds intermédiaire, le coefficient
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de déplacement S &tant encore négatif pour la transition 35-4D et dé&ja

positif pour la transition 3S-5S.

Nous allons nous limiter ici 3 ces quelques commentaires, la dis-
cussion détaillée de ces résultats par comparaison avec leur &valuation

théorique étant faite au chapitre VI,
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CHAPITRE V

ETUDE EXPERIMENTALE DE LA RELAXATION
A L'INTERIEUR DU NIVEAU 4D

Nous avons prolongé les expériences d'élargissement par collision
P

par l'étude, dans le cas du niveau 4D, de la relaxation des coh&rences hert-
. . '_"‘——“_\\_,.M“,.—‘--.-_w-
ziennes, L'idée de ces expériences est trés simple : les collisions contre

des atomes de gaz rare peuvent provoquer soit des transferts entre sous-niveaux
Zeeman, soit des transferts entre niveaux de structure fine. Ceci se traduit

par une dépolarisation de la lumidre de fluorescence et par une modification
. cpo’atisation ce 1a lumie . Ine_mod:

du spectre de fluorescence. Pour faire de telles expériences, la transition

a deux photons sans effet D
e T T T T

oppler n'est pas essen;igllg. Elle permet simple-
ment de peupler sélectivement les deux niveaux de structure fine 4D et
4D5/2< Cependant il serait possible d'obtenir le méme résultat par excitation
par échelon en jouant sur les longueurs d'ondes et les polarisations. Avant
de présenter en détail ces expériences, nous allons d'abord les décrire

grossiérement pour en donner 1l'idée générale.

Le principe est le suivant. Nous excitons l'un des deux niveaux de

structure fine 4D3/2 ou 4D5/2 et nous mesurons les igffgfigég,des raies de
fluorescence vers les niveaux/de résonance 3P1/2 et 3P3/2 3 5682 A et 5688 A

respectivement (figure V~| : sur cette figure les &carts entre les niveaux
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Niveaux d’énergie

du SODIUM

Figure V.1
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3 ) . )
de structure fine 4D~/2 et 4D5/2 d'une part et 3Pl/2 et 3P d'autre part

3 3/2
ne sont pas dessinés a la méme échelle). Lorsqu'on fait varéer la pression
de gaz étranger, 1¢s‘{;géﬁgzzggf;;1atives et le taux de polarisation .de ées
raies varient, ce qui permet d'en déduire les sections efficaces de relaxation.
L'exgmp;e le plus simplg est dé considérer 1l'excitation du niveau 4D5/2. A
cause des régles de sélection des transitions dipolaires électriques, ce ni-

veau ne peut se désexciter que vers les niveaux 3P et 4P En absence

3/2 3/2°
de collision, au voisinage de 5685 A, le spectre de fluorescence est composé

d'une seule raie & 5688 A. Par contre, lorsqu'il y a des collisions, celles-ci

provoquent un transfert du niveau 4D vers le niveau 4D Ce dernier

5/2

1/2°
de fluorescence a 5682 A. Ceci est illustré par les enregistrements de la

3/2°
il apparait alors une deuxiéme raie

pouvant fluorescer vers le niveau 3P
figurg (V-2). Dans cette expérience on excite le niveau 4D5/2. Pour cela la
fréquence du laser reste fZxe au cours de lfenregistrement_et on analyse la
lumiére de fluorescence en balayant le monochromateur plécé a la détection.
Les trois enregistrements dé la figure (V-2) ont &té obtenus ainsi (la forme
triangulaire des raies de ces enregistrements correspond 4 la fonction d'appa-
reil du monochromateur). Nous voyons clairement apparaltre sur cette figure -
la raie de fluorescence 3 5682 A lorsqu'on introduit le gaz étranger. Cette
expérience permet donc de mesurer simplement les sections efficaces de trans-

!
fert entre les deux niveaux de structure fine.

Pour interpréter avec précision de telles exp&riences, il est néces-
saire de connaftre 1l'évolution des intensités de fluorescence en foﬁction de
la pression. Pour cela nous allons d'aBord précisér les divers coefficients
qui caractérisent la relaxation des niveaux 4D3/2 et 4D5/2 (paragraphe I,
puis nous présenterons le calcul des intensités de fluorescence (paragraphe II).
Nous verrons alors que notre montage éxpérimental permet Qngisfzgi\EEElsfgnt
la population et 1'alignement. Nous décrirons ensuite les expériences de
transfert de population (paragraphe III), puis les mesures de relaxation de
l'alignement (paragraphes IV et V). Les résultats obtenus seront enfin inter-
prétés en fonction de coefficients de relaxation définis en absence de struc-
ture fine (paragraphe VI). Nous obtiendrons finalement les sections efficaces
de relaxation de la population, de l'orientation, de 1l'alignement et du multi-
pole d'ordre trois qui caractérisent la relaxation du niveau 4D lorsqu'on ne

tient pas compte de la structure fine.
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I - COEFFICIENTS DE RELAXATION DU NIVEAU 4D

Le but de ce paragraphe est de préciser les divers coefficients qui
caractérisent la relaxation du niveau 4D du sodium. Comme nous 1l'avons vu
précédemment la structure hyperfine du niveau 4D est petite devant la largeur
naturelle et, expérimentalement, nous ne pouvons pas distinguer les diverses
composantes de structure hyperfine de cet état. Dans la suite nous allons
donc negllger cette structure hyperfine et nous considérerons que le niveau
4D se decom§3§€'§ZEET€aEEE“Eﬁ*aeux niveaux de structure flne J =3/2 et J = 5/2.
Cependant nous reviendrons sur les problemes posés par cette structure hyper-
fine au sujet de la mesure des taux de polarisation des raies de fluorescence

- - Mm\“
en absence de collisions (paragraphe IV-27).
Avant d’étudier en détail les divers coefficients qui caractérisent

la relaxation des deux niveaux de structure fine, nous allons d'abord examiner

le cas d'un niveau de moment cinétique L = 2 sans spin électronique.

°/ Relaxation d'un moment cintétique L = 2

A 1'intérieur d'un niveau de moment cinétique L la matrice de relaxa-
tion a une forme tr&s simple. Dans ce cas il y a seulement 2L + ] opérateurs
tensoriels d'ordre k (0 & k £ 2L). En reprenant les notations du chapitre IV

(formule IV-8), l'action de la matrice de relaxation sur la matrice densité

peut s'écrire sous la forme

LL L L .
o) I T k>> = @ kILL T k>>

q LL q v=1

La relaxation 3 1l'intérieur du niveau considéré est donc caractérisée par

2L + | constantes E £¢>k qui correspondent 3 la relaxation des 2L + 1

multipoles.

Dans le cas du niveau 4D nous avons cinq constantes de. relaxatlon
que nous.noterons pour simplifier G (0 & k< 4). La constante c° represente

la relaxation de la population. Si les collisions ne provoquent pas de trans-
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fert vers des niveaux de nombres quantiques n et L différents nous avons
o

G
. . ' . o

Figure V-1) et il y a des transferts entre ces deux niveaux : G n'est donc

1 ‘ 4
pas nul. Les quatre autres constantes G , G2, G3 et G correspondent respec-

. . . Rt |
= 0. Dans notre cas le niveau 4D est tré&s proche du niveau 4F (AE = 40 ¢m .

tivement & la relaxation de l'orientation, de 1'alignement et des moments

multipolaires d'ordre 3 et 4.

2°/ Coefficients de relaxation en présence de structure fine

Nous allons maintenant préciser les coefficients de relaxation en
présence de structure fine. Nous consid&rons pour cela 1'@volution de la
matrice densité p sous l'influence des collisions. Nous développons d'abord |
sur la base des opérateurs tensoriels irréductibles. Dans ce développement

nous nous limitons aux seuls opérateurs qui agissent & 1l'intérieur du niveau

1
4D que nous notons JJ T g :
JJ JJ'
K K
p = z p X T - (v=-2)
K, Q Q Q
J, J’

Nous écrivons 1'équation d'évolution de p en faisant deux approximations:

~ Dans un premier temps nous allons négliger 1'influence du niveau 4F, c'est-

d-dire que nous restreignons 1'évolution de p a 1'intérieur du niveau 4D.

JJ

~ Nous faisons de plus l’approximation séculaire. Les coefficients K

P q
définis ci-dessus &voluent 3 la fréquence Wy = Wy (h(wJ - wJ,) étant 1'écart

d'énergie entre les deux niveaux J et J'). L'approximation séculaire consiste
J J o K
Q

matrice densité évoluant & une fréquence voisine de w

a supposer que le coefficient n'est couplé qu'aux éléments de la

5 - mJ,. Dans notre

cas, l'excitation & deux photons &tant sélective, nous excitons soit le

niveau 4D3/2, soit le mniveau 4D : nous ne créons donc pas de cohérence

5/2
de structure fine entre ces deux niveaux. Compte tenu de 1'approximation
séculaire nous n'avons a considérer dans ces conditions que les &l&ments

de la matrice densité qui évoluent & fréquence nulle. Cela revient 3 ne

considérer dans le développement (V-2). que les termes pour lesquels J = J'.
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. . . ) - 3 . . K -~ : ‘\
Pour simplifier nous noterons désormais ces coefficients. p Q" De méme
1'évolution de la matrice densité p ne fera intervenir que les coefficients
J J K ' . o J K
$ e nous appellerons pour simplifier —,9 ..
JIJ' Q qu‘ pp p u p J‘ Q
Avec ces notations, l'équation d'@volution de p. (équation IV-7)

s'écrit maintenant :

J K _ _ . 3 K J

d K
& (T Pgl0n §' o0 x 0 q (v-3)
. ' P .o . . .. J K
Ceci nous permet de préciser la signification physique des coefficilents J,Q :

- Chacun des (2J + 1) coefficients j o] K représente la relaxation du multi-

pole d'ordre K .du niveau J (J = 3/2 ou J = 5/2).

~ Chacun des coefficients 9 K correspond au transfert du multipole d'ordre

J
J'
K entre les niveaux J et J'.

Dans 1'hypothése d'une petite structure fine, ces divers coefficients ne
sont pas indépendants et on peut les calculer en fonction des coefficients G

définis au paragraphe précédent;

J ® K

3°/ Calcul des coefficients I

Nous reprenons ici le raisonnement fait au chapitre IV & propos
des coefficients d'élargissements : si la structure fine AE est suffisamment
petite, le hamiltonien de structure fine n'a pas le temps de faire &voluer
“1'atome pendipt 1i temps Tc que dure la collision. Le calcul se raméne donc_>
a découpler L et S avant la collision, &étudier 1'effet de la collision sur L
et enfin recoupler f et g aprés la collision. I1 s'agit donc d'un simple
probléme d'algébre tensérielle que nous avons déja traité au chapitre IV.
Nous appliquons la formule (IV-30) au cas du nivéau 4D (L = 2 3 S = 1/2).

On a alors : |
2 1/2 3 2 /2 3

T (2k+#1) (2k'+1)(23+1)(23'+1)€ 2 1/2 3 2 1/2 J G
k k' k k' . K k k' K

k

o
1

(V~4)
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Expression que nous pouvons écrire de maniére condensée :

J K J K .k '
k
.. J K. k L )
Le coefficient IOy étant le coefficient de G dans l'équation (V-4).
Nous remarquons par ailleurs que l'expression de j,Q)K est symétrique par
échange de J et J' :

J K _ J K
e = e | (V-6)

L'expression (V-4) est difficilement utilisable directement car les coeffi-

cients 9-j ne sont pas tabulés. Le calcul numérique des coefficients de

(1

1'équation (V-4) a déja été fait par G. Meunier dans le cas du niveau 4D

du sodium. Nous avons rassemblé dans le tableau I suivant les résultats qu'il

a oBtenu5
Tableau I
J . K
K 10
Relaxation J =-% 0 -% (2Go + 3Gl) = ¢° + %—(G] - GO)
3
= ' =
J=J =5 | 515— (2¢° + 96" + 146%)
i 1 2 3
2 1% 6G + 35G° + 84G°)
1 2 .3 4
3 '-]—7—5— ( 3GT +°28G7 + 144G )
Relaxation J = % 0 %— (3GO + 2G1) = G° + %—(Gl - GO)
: 5
= 1! = 2 .
J=J0=3 I ?‘5— (76° +146' + 46
Y 1 2 3
1 2 3 4
4 + 46> + %)
5 ' G4
Transfert 0 ‘/g (c® -ch
=3 o2
JEgrd =3 I ‘/;—_g -c® + 36 - 26%
V2T ] 2 3
2 g 4G + 10G° - 6G°)
1 2 3 4
3 Tz ( - 1867+ 42G” - 24G67)
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Les coefficients j, o , qui apparaissent dans ce tableau ne sont

k
pas indépendants. et ils verlflent entre eux des relatlons simples. D'une part,
la régle d'orthogonalité des coefficients 9-j (Me351ah 5 permet d4' obtenlr

les deux relations suivantes :

% Quelques soient J et J' : X j,,d i = &, (v=7)
K JJ
A J K _ 1 2
% Dans le cas o J = J : L (2K+1) 3 o Kk = 5% (2k+1) (2J+1)
K

(V-8)

La premiére de ces relations nous montre en particulier que les coefficients
3 : .
Jl

K . . ~
o] relatifs au transfert entre les niveaux J et J' ne dépendent que des
s . . k P e
différences entre les coefficients G . Par exemple on peut réécrire le coeffi-

cient de transfert d'alignement sous la forme :

3/2
o2 - E; e - el + 6c% - 6%y
5/2 12

Par ailleurs les coefficients j, o f‘(K

6-j. En effet la somme sur k' de 1'équation V-4 ne comporte qu'un terme.

= k) se raménent 3 des coefficients

D'une part k' vaut O ou 1. D'autre part les coefficients 9-j de 1'équation
V-4 ont deux lignes identiques, c'est-a-dire qu'ils sont nuls si la somme
des j est impaire. Dans ces conditions, si K = k, on voit facilement que k'
doit 8tre pair, c'est-d-dire nul. Les coefficients 9~j se raménent donc &

des coefficients 6-] et 1'on a :

J J k J'" J' k
Joa ¥ = 5 (it (2J+1‘)(2y+1){ | 1} { 1} (V-9)

2 2 5 2 2 5

Enfin le fait que la somme sur k' se r&duise d un seul terme (Equation V-4)

entraine que les coefficients 253 a relatifs au transfert entre les mniveaux
= 3/2 et J = 5/2 sont directement relids aux coefficients ;;g o E et
g;% a E relatifs 3 la relaxation 3 1'intérieur des niveaux J = 3/2 et J = 5/2.
On a en effet :
( 3/2 . K )2 ) 3/2 N X . 5/2 . K
5/2 k 3/2 k 5/2 k (v-10)
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Finalement, les diverses relations que nous venons d'établir (V-7, V-8, V-9

et V-10) permettent de retrouver rapidement tous les coefficients du tableau I.

e e .. J K - .
En définitive les divers coefficients 3" i) se raménent simplement

) . . k . _ .
aux coefficients G . Nous allons donc suivre la démarche suivante :

.. J K . - .
- Nous mesurons d'abord les coefficients 3t d qul représentent la relaxation
en présence de structure fine.

' S . . k. .. .
~ Nous en déduirons les coefficients G indépendants de la structure fine.

. : o .. k .
- Enfin nous comparerons les valeurs expérimentales des coefficients G a

des calculs théoriques que nous présenterons au chapitre suivant.

Nous sommes maintenant en mesure de décrire les expériences proprement dites.

Nous commengons par calculer les divers signaux que nous avons détectés.

II - CALCUL DES INTENSITES ET DES POLARISATIONS DES RAIES DE FLUORESCENCE

Comme nous l'avons expliqué dans l'introduction de ce chapitre,
les expériences que nous avons faites reposent sur la mesure des i&ggggigés
et ggg_gggf\ii/pglanisation des deux raies de fluorescence 3 5682 A et 5688 A.
Dans cette partie nous présentons d'abord le calcul de ces intensités. Ce
calcul est assez pénible et nous en avons reporté& une partie dans 1'appendice C.
A la lumidre de ces résultats nous pourrons préciser ensuite les expériences
qui nous permettent de mesurer les divers coefficients de relaxation : mesure
du transfert de population, mesure de la variation des taux de polarisation
en fonction de la pression et mesure du transfert d'alignement. Ces expériences
sont imbriquées les unes dans les autres et elles forment un enchainement

logique que nous présentons en conclusion de cette partie.
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1°/ Calcul de la matrice densité stationnaire en négligeant le niveau 4F

Nous devons d'abord calculer la matrice densité Pe dans 1'état

excité, Nous &crivons pour cela 1'équation d'évolution de Py *
L < (Sp) -T p-0p (v-11)
dt e P e e ‘e
Les deux derniers termes représentent 1'@mission spontanée et la relaxation.

Le terme ( é% De )p représente l'excitation & deux photons qui sert i peuplef

1'état excité e. On peut l'écrire en fonction de l'opérateur transition &

. eg S .
deux photons Q€€ :
' 4 n, o wz
, d _ 1 2 eg .S eg S |+ _
Lo} e

Dans cette expression n et n, sont le nombre de photons par unité de volume
de chacune des ondes progressives et pg la matrice densité dans 1'état fonda-
mental. Dans le cas particulier de la géométrie expérimentale que nous avons
utilisée, cet opérateur d'excitation posséde des propriétés simples. Cette

géométrie est représentée sur la figure (Vr3) : le faisceau laser est polarisé

qifsglfizgggnt-et la détection se fait perpendiculairemeﬁt au faisceau. Si
nous choisissons comme axe de quantification la direction du faisceau laser,
lfopérateurAtransition a deux photons se réduit alors a un opérateur Tg

(cf chapitre I - § I - 3°). Dans ces conditions, si 1l'on suppose que la

matrice densité dans 1'état fondamental pg est isotrope, nous montrons dans-:

- Deétection

T>><

~ K ,;_____\{_

Figure V.3
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1'appendice C que nous n'excitons que des grandeurs longitudinales, c'est-a-

. . .. J K -
dire des coefficients p Q de la matrice densité correspondant a Q = 0. Le
développement de l'opérateur d'excitation T3 pe )p sur la base des opérateurs

tensoriels irréductibles va donc s'écrire :

p ) = I P X T (v-13)

' K . -
Les opérateurs JJ T (J # J') n'apparaissent pas dans ce développement car,

l'excitation étant sélective en fréquence, nous ne créons pas de cohérence

. . . . . . . J K
entre les deux niveaux de structure fine. Les coefficients d'excitation P

ont été calculés dans 1'appendice C (Tableau III).

Nous allons d'abord nous limiter au cas ol 1'on suppose que seuls

les deux niveaux de structure fine 4D et 4D interviennent. Cela revient

3/2 5/2
en fait 3 négliger le transfert vers le niveau 4F. Nous pouvons alors appliquer
le développement (V-3) qui représente l'action de la matrice de relaxation

sur la matrice densité pe. Nous avons

d J _K _ J_K_ J K _ J 4 K J'_R . ~
dt oo P o I‘e x Py §, J! ¢ X .p o - (V=14)
dp, |
En régime stationnaire ( Tl 0) nous obtenons finalement pour chaque ordre
tensoriel K séparément un systéme de deux équations a deux inconnues-3/2 o} 5
et 5/2 o] 0" La résolution étant immédiate, on obtient )
5/2 3K, 3/2 ;K _ 3/2,K 5/2 K
3/2 K _ o r5%) 7T F, 5/2® Po
o , o2 L 32 K T 372
T+ 572000 * 3750 = Gy e’
(V-15).
3/2 5/2 K 3/2 K 3/2 K '
T -
5/2 J K _ (T, + 37200 Po = 5n® Po
o 572 372 K, _ 372
(Te * 5729 D, 3500 - G ok

Remarquons d'abord que ces deux relations sont symétriques par échange de J
et J'. Par ailleurs dans nos expériences ces expressions se simplifient
notablement dans la mesuré oi un seul des coefficients d'excitation J P K

est non nul (On excite soit le niveau J = 3/2, soit le niveau J = 5/2, mais
pas les deux a8 la fois). Nous allons maintenant tenir compte du transfert vers

le niveau 4F.
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2°/ Influence du niveau 4F

Le niveau 4F &étant distant de AE = 40 cm—] du niveau 4D, les trans-
ferts vers ce niveau ne sont pas totalement négligeables et nous devons en
tenir compte. Cependant nous allons supposer qu’'il n'y a que du transfert de
population et qu'il n'y. a pas de transfert d'alignement. Ceci est légitime
pour deux raisons. D'une part le transfert d'alignement est généralement beau-
coup plus petit que le transfert de population. D'autre part, le transfert
vers le niveau 4F est petit par rapport a la relaxation d l'intérieur du
niveau 4D : dans ces conditions l'alignement créé a 1'intérieur du niveau 4D
est déja pratiquement détruit lorsque le transfert vers le niveau 4F devient

important.

_ Lorsqu'on étudie les populations, il est plus agréable de raisonner
directement sur le nombre d'atomes et non sur les coefficients de la matrice
densité. Pour simplifier nous supposons que le niveau 4F n'a pas de structure.
Dans ces conditions nous avons seulement & considérer les populations n(3/2),

n(5/2) et n(4F) des niveaux 4D et 4F. La population du niveau 4D

372> “Ps/2 :
est reliée de maniére simple au coefficient o,

J

a(@ = Ner Yo ? x 10 = wvzE Yel (V-16)

(N étant le nombre d'atomes soumis 3 l'excitation).

Nous réécrivons les équations (V-14) en tenant compte du niveau 4F et en
. . A J o . . . o 1
explicitant les coefficients ! 9  en fonction des coefficients G et G

définis au début de ce chapitre (formule V-4. Tableau I). Nous obtenons :

2 n@3/2) = 2N3/2PZ - [T+ +(26%+36¢)1n(3/2) - 2(6°-¢1)n(5/2) + y(3/2)n(4F)

L nesr) = /B2 - (1_v £(36%+26 ) 1n(5/2) - HE-6Hn(3/2) + y(5/2)n(4F)
t o e 5 5

L @) = 6, (n(3/2) +n(5/2) ) - [T + ¥(3/2) + y(5/2)} n(4F)

(V=17)
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FAF.représenge la durée de vie du niveau 4F, y(3/2) et»y(S/Z) les probabilités
de transition par unité de temps 3 partir du niveau 4F vers les niveaux 4D3/2
et 4D5/2. Les équations (V-17) ont &été écrites de maniére telle'que les
transferts entre les divers niveaux conservent le nombre d'atome Pour écrire
la troisiéme équation nous avons supposé que le quenching (représenté par

le coefficient Go) se fait uniquement vers le niveau 4F. Ceci est légitime
dans la mesure oi 1és autres niveaux sont Beaucoup plus loin du nivéau 4D.

(Le niveau le plus proche est le niveau 5P distant de 500 cm'—l environ).

En utilisant le principe de microreversibilité, nous pouvons relier

¥(3/2) et y(5/2) a G

niveaux, nous avons :

o PP . cen
. En tenant compte de la dégénérescence des différents

+ DB
¥3/2) = 2¢° e M .

+ DE C o (V-18)
Y5i2) = 3¢° e M

Nous connaissons maintenant tous les coefficients qui interviennent dans le
systéme V~17. Ce systéme se résoud alors trés simplement lorsqu'on se place

en régime stationnaire. Nous &liminons d'abord la population du niveau 4F :

%o

n(4F) = N3 [n(3/2) + n(5/2)] (V-19)
T +

o+ m
KT
4F G e

~{

Les populations des deux niveaux 4D3/2 et 4D5/2 obéissent alors 3 un systéme
de deux équations. Pour simplifier 1'@criture nous faisons apparaltre le

. . o
coefficient G' :

G G!
¢'° = © = et : n(4F)= ——[n(3/2)+n(5/2)]
5 Go- * XT (4F)
1 + -7— T‘Z; e (V...ZO)

Nous avons alors les deux équations

0 = 2N3/ng - (T +-%(ZG'O+3G1)]n(3/2) - %(G'O—Gl)n(S/Z)
0 = /BNS/ZPg -1+ 2(36'%26))1n(5/2) —-%(G'O—G])n(3/2) (V-21)
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Nous voyons que ces .deux &quations ont exactement la méme formé que les deux

. premidres &quations du systéme (V-17), si ce n'est que c° est remplacé par ¢'°
et que les termes correspondants au niveau 4F sont supprimés. Ceci nous montre
que le calcul fait précédemment de la matrice densité (formule V-15) reste
valable lorsqu'on tient compte du niveau 4F. Il suffit simplement de remplacer

dans 1'expression des coefficients @K'le coefficient G° par ¢'° (formule

J'
V-20). Le remplacement de c° par G'® est en fait nécessaire pour tenir compte
du transfert retour du niveau 4F vers les niveaux 4D3/2 et 4D5/2ﬂ Dans nos
expériences cette correction est trés importante : dans le cas de 1'hélium,
pour une pression de l'ordre de 1 torr le rapport 6'°/G° n'est déja plus que

de 0,3 environ.

Connaissant maintenant la matrice densité@ dans 1'@tat excit&, nous

sommes en mesure de calculer les intensités des rales observées en fluorescence.

3°/ Expression des intensit@s de fluorescence en fonction de la matrice

densité p

Dans nos expériences nous n'avons utilisé 4 la détection que des
polarisations linéaires : dans ce cas il est bien connu _3’ que 1l'on n'est
sensible qu'a la population (K = 0) et a 1'qugnement (K = 2). Pour alléger
1fexposé,le détail des calculs des intensité&s des raies de fluorescence a &été
reporté dans 1'appendice C et nous donnons simplement le ré&sultat obtenu. La
polarisation de détection peut &@tre soit paralléle au faisceau laser (In) soit
perpendiculaire (IO). Comme nous avons deux raies de fluorescence (5682 A et
5688 A - figure V-1) nous avons au total quatre intensités & calculer. Nous

donnons simplement le résultat des calculs de 1'appendice C

10(5682) N % 3/2F)g . %g 3/2‘32
1 (sesn) n b 37p0 o 13020
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Les &quations V=15 et V-22 résolvent donc complétement le probléme du calcul
des intensités des raies de fluorescence. Nous pouvons maintenant présenter

le principe des diverses expériences que nous avons faites : mesure du trans-
fert de population, mesure du taux de polarisation en fonction de la pression
et enfin mesure du transfert d'alignement. Tous les calculs que nous présentons
maintenant se font 3 partir des &quation (V-15) et (V-22) dans lesquelles on

a effectué la substitution de c° par G'O.(équation V-20).

4°/ Principe des mesures du transfert de population entre les niveaux 4D3/
et 4D ‘

2

5/2

Les intensités des raies de fluorescence dépendent 3 la fois-de la
population et de 1'alignement dans 1'état excité. Cependant, pour faire appa-
raftre seulement la population, 1l est classique de faire les combinaisons

linéaires suivantes :

o1 3/2 o '
2 I (5682) + I (5682) " = o (V-23)
o 1 3/2 o /6 5/2 o

Le principe des mesures de transfert de population est le suivant : nous exci-
tons par la transition 3 deux photons 1'un des niveaux de structure fine (soit
le niveau 4D3/2, soit le niveau 4D5/2) et nous regardons comment &volue en
fonction de la pression l'intensité relative des. deux raies de fluorescence
a 5682 A et 5688 A. En effet le niveau 4D5/2 se désexcite seulement vers le
(fluorescence 3 5688 A) et le niveau 4D

niveau 3P se désexcite princi-

3/2
palement (cing chances sur six) vers le niveau 3P

3/2

1/2 (fluorescence & 5682 A),

Dans ces conditions le rapport des intensité&s des deux raies du spectre de

fluorescence 3 5688 A et 5682 A est directement relié au rapport des populafions

des niveaux 4D et 4D

5/2 3/2°

Pour étudier quantitativement 1'&volution du rapport des intensités
des deux raies de fluorescence, nous formons le rapport R :
2 Lo (5688) + L (5688)

R = ' (V-25)
2 I (5682) + I, (5682)
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Ce rapport s'écrit simplement & partir des coefficients.de 1la matrice densité

(Bquations V-23 et V-24)

5/2 po
1 3v/6 "o
= = — -26
R =35+ 5 3775 (v-26)
Po
Soit en utilisant l'expression (V-15) des coefficients 5/2 pg et 3/2 pg :
(0 4 3240y 5/2,0 _ 3/240 3/240
i 3/6 e 3/2 o 5/2 o
R = -g + 5 X (V—27)
5/2 3/2 _ 3/2 .o 5/2_o
(r, + 57500 7p0 5/2 % P

Nous devons maintenant distinguer les deux cas possibles selon

qu'on excite le niveau 4D ou le niveau 4D

3/2 5/2°
a) Excitation du niveau 4D, ,
: 5/2 o , . ) ..
On a dans ce cas : P o = 0. L'expression (V-27) se simplifie ;

si nous appelons R(3/2) la valeur du rapport R dans le cas particulier de

1'excitation du niveau 4D nous avons :

3/2

3/2 5©
1 378 5/2
R(3/2) 5 _“ 5 ¢ 4 5/2<b° (v-28)
€ 572

Ce rapport peut s'exprimer en fonction des coefficients G'0 et Gl (tableau I)
=360+ 46 I+ 6@ -6

R(3/2) = 5 T - 5 T o (V=29
SFe + 3G' + 2G S(Pe + G'7) + 2(G - G')

_______________________ 2

3/2 o

On a dans ce cas : P 0 = 0. Si.R(5/2) est la valeur du rapport

R dans ce cas particulier, on a alors :
3/2

I -+ o
I 3vV6 e 3/2
R(5/2) = '5‘ —‘5‘- X '—3—/-2—71';5— (V“'30)

5/2
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. o) |
Soit en fonction de G' et G

3T+ ¢'° + 26 3T+ 6'°%) + 206" - ¢'°)
R(5/2) = —= = & : (V=-31)

¢! - ¢® 6 -¢"°

Nous voyons donc que la mesure des'rapports R(3/2) et R(5/2) va nous permettre
de remonter aux coefficients G'C et GI. Cependant les relations (V-29) et
(V-31) nous montrent que ces deux rapports R(3/2) et R(5/2) ne dépendent en
fait que du coéfficient (GI - G'o) / Pe + 6'°. Pour une pression donnée, les
deux mesures de R(3/2) et R(5/2) ne sont pas indépendantes et l'on a la
relation :

R(5/2) + 10

R(3/2) = —4m8——— ' (v-32)
5R(5/2) - 4

Cette relation exprime simplement le principe de microreversibilité : il est
équivalent de peupler le niveau 4D3/2 et de regarder le transfert vers le
niveau 4D5/2 ou bien de faire l'inverse. Pour mesurer indépendamment les
coefficients G'° et G1 il est nécessaire d'étudier la variation de R(3/2)

en fonction de la pression. Cependant cette méthode est peu précise et nous
avons procédé différemment. Nous avons d'abord mesuré directement le trans-
fert vers le niveau 4F (c'est—a-dire GO) en regardant la fluorescence 3 partir
de ce niveau (cette expérience est décrite dans la troisiéme partie de ce

chapitre, § 2°). Connaissant la valeur de G° 1'étude des rapports R(3/2) et

R(5/2) nous permet de déduire G].

5°/ Principe des mesures de relaxation de 1'alignement

L'excitation 3 deux photons crée de 1'alignement dans 1'@tat excité
et, en absence de collisions, les raies de fluorescence que nous observons
sont fortement polarisées. Lorsqu'il y a des collisions, celles-ci provoquént
des transferts entre sous-niveaux Zeeman et le taux de polarisation de la
lumiére de fluorescence diminue. Nous voyons donc que la mesure du taux de
polarisation de la lumiére de fluorescence en fonction de la pression va

nous permettre d'étudier la relaxation de 1'alignement dans 1'état excité.
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Expérimentalement nous avons mesuré des taux de polarisation T :

I_ -1 :
c m i
LR | V=33
o kil
Cependant, pour interpréter les expériences, il vaut mieux utiliser la

quantité. U :

v = 9 T (V-34)
21+ 1 ‘

g i
En effet le numérateur de cette expression ne dépend que de l'alignement et
le dénominateur ne dépend que de la population. Cette quantité se calcule

facilement & partir du taux de polarisation :

2T
U = (v-35)
3+ 7T

Pour mesurer la relaxation de 1'alignement 3 1l'intérieur des niveaux 4D
et 4D

3/2

5/2 nous avons fait deux expériences distinctes

- excitation du niveau 4D et mesure du taux de polarisation de la raie

3/2
de fluorescence a 5682 A ;

- excitation du niveau 4D et mesure du taux de polarisation de la raie de

5/2
fluorescence 3 5688 A,

Nous présentons maintenant les calculs qui permettent d'interpréter

simplement ces deux -expériences

a) Excitation du niveau 4D, J = 3/2

Dans ce cas, nous mesurons le taux de polarisation de la lumiére
de fluorescence 3 5682 A. Nous nous intéressons donc 3 la quantité U (5682 A)
I0 (5682) ~ Iﬂ (5682)'

U (5682 &) = — . (v-36)
210 (5682) + Iﬂ (5682)

Nous pouvons exprimer cette quantité en fonction de la matrice densité

(équations V~22) :
3/2 2
Po
U (5682 A) = —+ (V-37)
3/2 o
2 po
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Cette expression est 1ndependante de 1’ exc1tat10n ch0181e. Dans le cas parti-

5/2

culier de 1'excitation du nlveau 4D3/2 ( = 0), nous pouvons exprimer

U (5682) en fonction des coefficients de relaxation j,d)K et d'excitation

3/2 (equatlons V-15). Nous avons :

5/2 2
3/2 5 2 Te ¥ 5720 |
U (5682 &) = — 2 x x
3/2 _ o 5/2 2 3/2 2. 3/2 2.2
2 Py (T * 58 0T, + 3,00 = (5y e
5/2 . 3/2 .o 3/2 0.2
(I‘e S/Zq) )(1 +3/2‘D )‘(5/2‘1’ )
(V-38)
. 5/2 .o
Ie>+ 5/2 $

L'expression ci-dessus est le produit de trois facteurs

- Le premier facteur ne dépend que de l'excitation. Les coefficients d'exci-

.. J _K . .
tation P o sont calculés dans l'appendice C. Dans ce cas on a :

= 1 | S (V-39)

~ Le second facteur ne fait intervenir que 1l'alignement dans 1'état excité.

C'est ce facteur quli nous intéresse.

- Le troisi@me facteur dépend seulement des populations. Nous le calculons
& partir des mesures précédentes de transfert de population (mesure de G'°

et Gl). On a en effet (paragraphe I - 3° - Tableau I) :

5/2 3/2 Lo 3/2 0,2 2 ,0 1 0 1
(5/2 + T (T, + 3/2 ) - (5/2 ) I, +T (G +G) +6G6'" G
5/2 .o o
Fe + 5/2 ® A Fe g (3G'" + 2G )

(V-40)
Pour &liminer les variations de U (5682 A) correspondant 3 la relaxation des

populations, nous formons la quantité A(3/2)
r 241 @®+¢6y +c°c!

e e : 1

= l X —— (V-41)
r (36'" + 267) U (5682 A)

A(3/2) = -% X

2 +.l
e 5
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A(3/2) dépend alors uniquement de la relaxation de 1l'alignement :

3/2 . 2 372 2.2
3/2° (5722 )
AG3/2) = 1 4 —— - (V-42)
577 7
I"e Pe ‘re + 5/2 ¢

Nous pouvons donner maintenant une expression approchée de A(3/2). En effet,
dans nos expériences, le transfert d'alignement est petit par rapport a la

relaxation et 1l'alignement, c'est—3d-dire :

3/2 ;2 5/2

3/2 2
5022 << 5/

2
o V-
Comme nous le verrons, le cas le plus défavorable vis-d-vis de cette hypothése,
est celui de 1'hélium : dans ce cas le transfert d'alignement est de l'ordre
du dixiéme de la relaxation de l'alignement. Dans ces conditions nous voyons
que nous faisons ume erreur inférieure a 1 % en négligeant le transfert

d'alignement, c'est-a-dire le dernier terme de l'expression.V-42. On a donc :

3/2 ®2
AG/2) = 1+ 32 o gﬁ 2 (V-44)
T
e

i

Dans cette expression nous avons utilisé les coefficients de relaxation réduits

j, 5 ¥ gafinis par :
j, o K - 'j, ;K Fe P p étant la pression de gaz &tranger
(V-45)

Les vartations de A(3/2) sont linéaires en fonction de la pression. La pente

de cette droite est le coefficient de relaxation de l'alignement & l'intérieur
du niveau 4D, J = 3/2. Nous avons donc ainsi une méthode qui permet de mesurer
g;g 2 3 partir des variations

du taux de polarisation en fonction de la pression.

le coefficient de relaxation de l'alignement

b) Excitation du niveauAADl J =5/2

Dans ce cas nous nous intéressons au taux de polarisation de la
lumiére de fluorescence & 5688 A, Le cheminement que nous allons suivre est

le m@me que ci dessus. Nous considérons d'abord le rapport U (5688 A) :
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Iy (5688) - 1 (2688) o
U (5688 A) = : ' (v-46)
I, (5688) + I (5688)

Nous exprimons U (5688 A) en fonction de la matrice densité (équation V-22). :

V21 5/2 2 _ 2 3/2 2
_ 5 P 15 o .
U (5688 &) = . (V-47)
5/2 o 1 3/2 o
/6 po * 3 po
Cette expression depend a la f01s de l alignement (numérateur) et de la popu—
lation (dénominateur). Dans le cas de l'excitation du niveau 4D5/2 (3/2 P 0 =

"elle s'exprime en fonction des coefficients de relaxation ® " et des coeffi-

J'

cients d'excitation J P K :
5/2 , 2 V21 3/2 4 2 3/2 42
P o 5 (Fe 3/2 ) 15 5/2 ? ,
U (5688 A) = X X
5/2 _ o 3/2 .2 5/2 52, _ 312 4
Py (T, *+ 3220+ 5/2 27 - G %)
3/2 o 5/2 4 _ . 3/2
T+ 30 d + 5/2 %) =« 5/2 29)”
X . : (V-48)
3/2 20 1 3/2 ;0
6 T+ 35%) -3 5/2°

Cette expression est le produit de trois facteurs :

. - . . .. J L K
- Le premier dépend seulement de 1'excitation., Les coefficients P o sont

calculés dans 1'appendiée Cet l'on a :

5/2 _ 2 ' | ,
g P o] 2
o _ o, /7 (V-49)
5/2 p © : ‘ . .
(o]

- Le second facteur dépend seulement des coefficients de relaxation de 1'ali-

gnement. C'est ce facteur qui nous intéresse.

~ Le dernier facteur ne dépend que des coefficients de relaxation de la popu-
lation. Nous pouvons le calculer i partir des mesures de transfert de

population (mesure de c° et G ). On a (paragraphe I - 3° - Tableau 1)

/E(re+§5§q>°) -1 g;gqﬁ /€[re+%‘(c'°+2c‘)]

(V-50)
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Pour &liminer les variations de U (5688 A) correspondant 3 la relaxation de

la population, nous formons la quantité A(5/2) :

r 2 + T (G’0 + G]) + 6'° Gl
e e

2 |
fe *3

X

A(5/2) = -% X 1
r, c'° ¥ 26") U

(5688 A)

1
(V-51)

Cette quantité ne dépend que des coefficients de relaxation de 1l'alignement :

3/2 .2 5/2 .2 3/2 2.2
(Fe + 3/2 ¢ )(Fe + 5/2 ") ~ (5/2 )
A(5/2) = -
3/2 .2 2. 3/2 .2
Fe (Pe T 372 o7+ ;_%% 5/2 ®9)

(V-52)

Comme précédemment, cette expression se simplifie lorsqu'on tient compte du

fait que le transfert d'alignement est petit devant
~gnement (condition V-43). L'erreur commise est dans
Vu la précision de nos mesures nous utiliserons par

approchée suivante :

5/2 2
AGG/2) = 1+ 22 022
T 5/2
e

Les variations de A(5/2) sont linéaires en fonction

la relaxation de 1'ali-
ce cas inférieure a 0,5 Z.

la suite l'expression

(V-53)

de la presston, la pente

de la drotte étant le coefficient de relaxation de l'alignement 4 l'intérieur

du nitveau J = 5/2.

En conclusion, nous voyons que l'étude des variations des quantités
’ q

A(3/2) et A(5/2) permet la mesure des coefficients de relaxation de 1'aligne-

3/25 2 5/2

2
3/2 et o, f .

ment

6°/ Principe de la mesure du transfert d'alignement

La mesure du transfert d'alignement se fait simplement lorsqu'on
, ig p q

excite le niveau 4D, J = 5/2. Comme nous l'avons déjid vu en absence de colli-

sions, ce niveau fluoresce uniquement vers le niveau 3P i 5688 A. La raie

de fluorescence qui apparait a 5682 A lorsqu'il y a

3/2°7
des collisions est donc

totalement due au transfert vers le niveau 4D, J = 3/2. Dans ces conditions
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la mesure du taux de polarisation de cette raie d 5682 A est directement
: 3/2 .2

reliée au coefficient de transfert d'alignement 5/2 ¢,

Dans ce cas il est intéressant de considérer le rapport V défini
ci-aprés
I, (5682) -1, (5682)

vV = (V-54)
IO (5688) - I1T (5688?

Ce rapport peut s'@crire en fonction de la matrice densité (formule V-22)

25 3/2;3(2) :
vV = (vV-55)
6@5/202—43/202
o o
Cette expression ne fait intervenir que des coefficients relatifs 3 1'ali-
gnement. Dans le cas particulier de 1'excitation du niveau 4D5/2 (?/2 P g = Q)
ce rapport s'écrit en fonction des coefficients de relaxation J,Q 2
(équation V-15) :
3/2 .2
25 5/2(I>
v(5/2) = - (v-56) .
3/2 ;2 3/2 .2,
o V31 (T d
4 572 + 6/21 ( ot 3/2 )
. .. 3/2,2 P
Nous connaissons le coefficient 3/2® par les mesures précédentes de taux
de polarisation. On en d&duit que la mesure du rapport V permet d'obténir
le coefficient de transfert d'alignement §j§<b2

Nous en avons maintenant fini avec ces calculs d'intensité de raies.
Nous pouvons présenter en conclusion de ce paragraphe la démarche que nous

avons suivie expérimentalement.

7°/ Conclusion : Déroulement des expériences

Les différents types d'expériences que nous avons faites sont les

suivants.

Nous avons observé directement le transfert vers le niveau 4F en
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observant la fluorescence 3 partir de ce niveau. En comparant les intensités
des raies de fluorescence issues du niveau 4F 3 celles issues du niveau 4D

nous pouvons déduire le transfert de population entre ces deux niveaux. Ces
expériences sont décrites dans la troisiéme partie de ce chapitre (§ III - 2°).

Nous mesurons ainsi le coefficient c° (cf. équation V-20 du § II - 2°).

————————————————— 3/2-25-4D5 /5

Pour cela nous mesurons successivement les 1nten51tes I et I des
raies a3 5682 A et 5688 A. Nous en déduisons 1es rapports R(3/2) et R(S/Z)’
(formules V-29 et V-31 du § 4°). Comme nous 1 avons vu, ces deux rapports

ne sont pas indépendants : pour une pression donnée ils dépendent en fait

. gl -g'o . :
du seul coefficient T TGO La mesure précédente nous donne G° et nous en

. e . . PR .
déduisons donc G . Les résultats expérimentaux sont présentés dans la troi-

siéme partie de ce chapitre (§ III - 3°).

c) Mesure des taux de polarisation des raies de fluorescence

ey e, e e e e e it e i i, i P ks S, e s S . e e o B S e T P i S e e D e e et e

Nous avons mesuré le taux de polarisation des raies 3 5682 A et

5688 A en excitant le niveau 4D et celui de la raie a 5682 A en excitant

5/2°

le niveau 4D Lorsqu'on connait les coefficients de relaxation relatifs

3/2°
d la population, ces mesures permettent de remonter aux coefficients de
5/2 .2 3/2 .2 3/2 .2
s/2% 5 3728 et 5y °
(cf. partie II - § 5° et 6°). Ces expériences seront présentées dans la

relaxation et de transfert d'alignement
partie IV de ce chapitre.

d) Mesure de la relaxation de 1' allgnement par effet Hanle

Nous avons controlé les mesures précédentes de relaxation d'aligne-
ment dans un cas particulier en utilisant 1'effet Hanle. Cette expérience

est décrite dans la partie V de ce chapitre.

e) Calcul des coefficients Gk

5/2
5/2

Les coefficients de relaxation de 1'alignement ¢2, ;5;
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g;g @2 dépendent des coefficients G], G2 et G3. Si on tient compte de la

mesure.de G par transfert de population (§ b),.nous4avon$ donc mesuré quatre
~ grandeurs qui dépendent des trois coefficients‘Gl, G2 et'G3 ce qui nous
permet une vérification. Nos mesures permettent donc de remonter aux valeurs
de ces trois coefficients. Les ré&sultats sont présentés dans la derniére

partie de ce chapitre.

IIT - MESURES DES TRANSFERTS DE POPULATION A PARTIR DES INTENSITES

DE FLUORESCENCE

Comme nous venons de le voir (partie II, § 7°) nous devons d'abord
mesurer les transferts de population vers le niveau 4F et entre les deux
niveaux de structure fine 4D3/2 et 4D5/2. Pour cela nous avons mesuré succes-—
sivement I;et I de manidre & connaltre la quantité 210f+ Iﬂ. Cela nous a

amené 3 modifier le montage expérimental décrit au chapitre II.

1°/ Modification du montage expérimental

Nous avons fait principalement deux modifications. D'une part nous
avons utilisé un deuxiéme photomultiplicateur pour contr8ler.les variations
d'intensité des raies observées. D'autre part nous avons installé un asservis-
sement qui permet de maintenir la fréquence du laser au centre de la tramsi-

tion & deux photons.

a) Utilisation d'un photomultiplicateur de référence

Le dispositif expérimental est représenté sur la figure V-4. Ce
montage est sensiblement le méme que celui décrit au chapitre II (figure II-6).
La cellule & sodium est montée sur le banc de pompage décrit au chapitre IV.

La température de la cellule est d'environ 270°C pour toutes les expériences
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décrites dans ce chapitre. D'autre part le faisceau de .détection est divisé
en deux par une lame séparatrice. Le faisceau direct est envoyé sur un
photomultiplicateur (PM1) & travers un monochromateur. Le faisceau réfléchi
est envoyé sur un autre photomultiplicateur (PM2) & travers un filtre inter-
férentiel F.centré vers 5685 A (bande passante 204). Un poiafiseur P et une
lamef'%-placés d 1'entrée du monochromateur permettent de sélectionner les
intehSités I5 ou Iy;. Le polariseur est fixe et nous tournons & la main la
1amé A/2. L'intérét de ce montage est que la lumiére qui traverse le mono-
chromateur garde toujours la méme polarisation. Les signaux des deux photo-

multiplicateurs sont envoyés sur les voies Yl(t) et Yz(t) d'un enregistreur.

Pour faire ces expériences nous devons rester au maximum du signal
d'absorption & deux photons de maniére 3 améliorer la stabilité d'intensité
des raies. C'est pourquoi nous avons asservi la fréquence du laser 'sur ce

signal, de maniére & éviter toute dérive en fréquence.

Le principe de cet asservissement est le suivant. Il se compose

en fait de deux boucles d'asservissement :

- Nous conservons d'aBord 1'asservissement sur le Pérot FaBry de 3 cm tel
qu'il est décrit au chapitre II (§ I - 1° b) :, 1le signa1 de transmission
du Pérot FaBry est comparé 3 une temsion R qui sert de référence (figure
II ~ 4a). Le signal transmis & travers 1'Eétalon Pérot Fabry ayant peu de
bruit, cet asservissement peut &tre relativement rapide..Sa principale
utilité@ est de diminuer le jitter du laser. Par contre il n'évite pas les
dérives lentes dues a divérs éffets : variations de pression et de tempé-
rature 3 1'intérieur du Pérot Fabry de 3 c¢m et variatioms d'éclairement

du Pérot Fabry.

- La deuxiéme boucle asservit la fréquence du laser sur le signal d'absorp- .
tion 3 deux photons. L'idé8e de cet asservissement est de corriger les
petites dérives de fréquence en faisant varier la tension R qui sert de

référence pour l'asservissement précédent. Cela revient en fait a déplacer
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le point de fonctionnement A (figure II — 4a) le long de la courbe d'Airy
.du Pérot Fabry de 3 cm. Ce Pérot Fabry ayant un pic d’Airyilarge de 150 MHz
environ nous pouvons en faisant varier R corriger des dérives de 1l'ordre de

quelques dizaines de MHz.

Le schéma de 1l'ensemble est donné sur la figure V-4 : la fréquence
du 1aser est 1egerement modulée. Il s'ensuit une modulation du signal
d’ absorptlon i deux photons recueilli par le PM2. Une détection synchrone
permet de mesurer cette modulation. Le signal de sortie S:de la détection
synchroné nous sért de signal d'erreur : il est additionné & la tension de
référence R et le signal de transmission du Pérot Fabry est comparé en fait
a la ténsion R + 5. Ainsi décrit cet asservissement nous permet de corriger
des variations de frequence de 1'ordre de 20 MHz et de rester au maximum
du 81gnal d' absorptlon d deux photons pendant la durée d'un enregistrement

(de 1'ordre d'un quart d'heure).

Pour faire 1es experlences nous procedons de la maniére suivante.
Nous branchons d'abord la premié&re boucle d' asserv1ssement sur le Pérot Fabry
de 3 cm. Nous faisons alors varier la frequence du laser afin de nous placer
au sommet de 1'une des quatre composantes de la transition 3S - 4D (figure
II-8). Nous laissons alors fixe la pression & 1l'intérieur du Pérot Fabry de
3 cm et nous branchons la deuxi@me boucle d'asservissement : la fréquence
du laser est alors asservie sur le signal i deux photons. Nous pouvons alors
analyser en polarisation eﬁ en fréquence la lumidre de fluorescence regue
par le photomultiplicateur |, le photomultiplicateur 2 nous permettant de
controler les variations d'intensité du signal d'absorption 3 deux photons.
Ces variations d'intensité peuvent &tre trés importantes (de 1'ordre de
50 7 en un quart d'heure). La principale cause de ces variations est 1'appa-
rition de taches sur les parois de la cellule & 1'endroit oii passe le fais-

ceau laser. Ces taches sont dues 3 1'attaque du verre par le sodium.

Pour pouvoir comparer quantitativement les polarisations paralléle
et perpendiculaire au faisceau laser (ITr et I0 respectivement) nous avons di
mesurer le taux de transmission du banc d'optique de dé&tection pour ces deux

polarisations. Ce banc contient en effet plusieurs éléments qui peuvent-
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favoriser 1'une ou l'autre de ces polarisations : parois de la . cellule a
sodium, lentille de détection, miroir de renvoi a 45° et surtout la lame
séparatrice inclinée a 45°. Pour faire cette mesure nous nous sommes placés
sur la transition a deux photons 3S = 5S. L'opéraﬁeur transition a deux
photons est alors un scalaire et la lumiére de flﬁorescencé n'est donc pas
polarisée. Nous avons pu mesurer ainsi le rapport de transmission des inten-

sités Ic et ITr (cette correction est trés importénte,'de l'ordre de 60 Z%).

Le dispositif expérimental que nous venons de décrire nous a permis
de faire les mesures de transfert de population vers le niveau 4F et entre

les deux niveaux de structure fine 4D et 4D /

3/2 5/2°

2°/ Transfert vers le niveau 4F

Le niveau 4F étant distant de 40 cm‘.l des niveaux 4D et 4D

2 2’
les COlllSlonS peuvent provoquer un transfert non negllgeable3éers ce i{veau.
Avant de faire 1'étude détaillée de la relaxation & 1’ 1nter1eur des niveaux

3/2 et 4D5/2, il @tait indispensable de mesurer ce transfert. Pour cela
nous avons cherché a observer 1a fluorescence 3 partir du nlveau 4F : ce

niveau retombe d 1'état fondamental par la cascade (figure V—I) :
4F - 3D » 3P + 38

Comme il &tait difficile d'observer la transition 4F - 3D'a 1,8 j, nous avons

et 3D - 3P i 8195 A et 8183 A

regardé 1esldeux transitions 3D - 3P1/2 3/2

respectivement.

La figure V-5 représente le spectre de fluorescence observé lorsqu’on
exci;e le niveaq 4D5/2 : nous avons reporté sur cette figure un enregistrement
a pression nulle et un enregistrement fait avec une pression de néon de
1,29 Torr (pression mesurée 3 300°K). Cette figure appelle les explications

’

suivantes :

- L enreglstrement des raies 3 8183 A et 8195 A a été fait avec une sensibi-

1lité plus grande que celui des raies a4 5682 A et 5688 A : un facteur 200
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a pression nulle et un facteur 5 pour l'enregistrement-a p = 1,29 Torr.

Ces. facteurs de sensibilité.sont simplement ceux indiqués sur-1l'enregistreur.
Pour-obtenir un résultat significatif il faut aussi tenif compte du fait

que le taux de transmission.du banc d'optique et le rendement quantique du
photomultiplicateur sont plus faibles au voisinage de 8190 A que vers

5688 A. Une dés principales difficultés de 1'expérience va donc &tre de
déterminer le coefficient o qui caractérise les différences de 1'efficacité

de la détection entre ces deux longueurs d'onde.

- A préssion nullé la raié a 5682 A n'apparait pas : comme ‘nous l'avons déjia
expliqué cela est dii au fait que la transition 4D5/2 > 3E]/2 est interdite.
Par contre nous voyons que les deux raies & 8183 A et 8195 A sont visibles.

. A 4D » 4P - 3D -+ 3P »

5/2 ° ,
3S. D'aprés les probabilités de transitions données dans les tables (5),

Elles sont dues & la cascade a partir du niveau 4D

cette cascade doit. &tre 36 fois moins probable que la cascade 4D - 3P - 3S.

Nous voyons sur la figure V-5 que le rapport observé expérimentalement entre
_ les raies i 8183 A et 8195 A et la raie a 5688 A est bien plus faible.

Comme nous venons de le dire, cela tient au fait que le taux de transmission

du banc d'optique de détection et le rendement quantique:du photomultipli-

cateur sont plus faibles au voisinage de 8190 A que vers 5688 A.

- En présence de néon nous voyons apparaltre de maniére intense les raies a

5682 A, 8183 A et 8195 A, Ceci indique un transfert du nfveau 4D5/ vers

2

le niveau 4D d'une part, et des niveaux 4D3/ et 4D vers le niveau 4F.

3/2 2 5/2

Nous avons mesuré les rapports des intensité&s de ces diverses raies
de fluorescence pour la polarisation I;. Les mesures que nous présentons dans
le paragraphe suivant permettent de déduire les intensités?lﬂ,des raies 3
5682 A et 5688 A, Par ailleurs nous avons vérifié que les raies a 8183 A et
8195 A n'étaient pas polarisées (ceci justifie le fait de négliger le trans-
fert d'alignement vers le niveau 4F - cf. § II - 3°). Nous pouvons donc en
déduire, 3 un factéur de proportionnalité prés, les variations du rapport des
populations du niveau 4F n(4F) et du niveau 4D n(4D) = n(3[2) + n(5/2) :

21 (8183) + I_ (8183) + 2I_ (8195) + I_ (8195)

= Qo - (v-57)
210 (5688) + ITT (5688) + ZIG (5682) + I“‘(5682)
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Comme nous l'avons dit ci-dessus, le coefficient o dépend.du taux de trans-
mission du banc d'optique et du rendement quantique du photomultiplicateur,

ainsi .que des rapports de branchement des fluorescences a partir du niveau 4D.

Nous avons représenté sur la figure V-6 la variation en fonction de -

. n(4F) .
la pression du rapport =(4D) Pour les cinq gaz rares. Ce rapport est propor-
tionnel au rapport des intensit@s mesurées expérimentalement (€quation V-37).
n(4F).

Pour pouvoir connaltre de maniére absolue le rapport il faut donc

n(4D)
d'abord déterminer le coefficient de proportionnalité o. Nous avons déterminé

ce coefficient 0 en &tudiant la forme des courbes de la fiéure (V-6). L'ideée

est la suivante : lorsque la pression de gaz étranger devient trés grande,
le rapport-%%%%% tend vers celui obtenu & 1'équilibre thermodynamique, c'est-
/ e AE/kT. Les courbes de la figure V-6 ont donc toutes la

5 .
A ' o7 - AE/KT .~ . . . . e
méme asymptote d'ordonnée + : . De maniére quantitative les variations

n(4F)
n(4D) ~ K
le coefficient de relaxation ré&duit g défini par

a-dire vers

w

du rapport sont donndes par 1'équation (V-19). En faisant apparaitre

& = N T (V-58)
nous avons
4 g° I, »
n{(4F _ , o -
STy " - u (V-59)
D +2 1 p ot 0BT !
4F 7 e

Les courbes de la figure V-6 sont donc des arcs d'hyperbolés. Comme il est

blus facile de travailler sur des droites, nous formons la' quantité p %%%%% :
AE
+ T, -
n(4D) _ 5 KT 1 4F ; -
PRGH) T 7 ¢ P R ; (v=60)

Nous obtenons une droite dont la pente, indépendante de go; ne dépend que

des poids statistiques et de 1'écart d'émergie des niveaux 4D et 4F. Cependant
n(4D)

1 3 F=Y i, S S
ce n'est pas la quantité p n(4F)

que nous mesurons expérimentalement mais

la quantité A :

n{(4D)

) 2[1 (5682) + I_ (5688)] + L_ (5682).+ I (5688)
ncary - P

A = ap

21, (8183) + I_ (8195)] + 1# (8183) + I, (8195)

(v-61)
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La figure (V-7) représente.en fonction.de la pression dans le cas de 1'hélium
les variations de A. On a effectivement une droite. La pente de cette droite
permet de déduire le coefficient ., De .cette maniére nous pouvons donner

une Signification absoiue aux courbes de la figure (V-6).

Sur la figure (V-6) les points indiqués correspondent aux mesures
éxpérimentales et .les courbes en trait pléin sont les courﬁes théoriques
(8quation V-59) pour lesquelles nous avons ajusté le paramétre go. Nous

_voyons-que le transfert vers le niveau 4F est Beaucoup plus important pour

1'hélium que pour les autres gaz rares.

. - ' . . . 0
Finalement, nous avons obtenu pour le coefficient.g 1les valeurs

numériques suivantes

I He . . Ne Ar Kr Xe

4,1 £ 1,1 1,05 * 0,24 0,56 + 0,16 0,71 + 0,16 0,63 £ 0,16

1'unité est le torr : mesuré 3 300°K. L'erreur relative sur ces résultats
est de 1'ordre de 25 %. Cette erreur tient & l'imprécision:.de la mesure de o
et aux erreurs sur la mesure des rapports d'intensités (deil'ordre de 57 a
10 Z). Connaissant Go_nous pouvons maintenant mesurer ¢! en étudiant le

transfert de population entre les deux niveaux de structure fine 4D3/2 et

4D5/2.

3°/ Transfert de population entre les niveaux de structure fine 4D et

3/2
405 /9

Le principe de ces mesures a dé&ja &té exposé au début de ce chapitre
(§II - 4°). Nous le rappelons bridvement. La transition dipolaire électpidue
4D5/2 > 3P1/2 étant interdite, le spectre de fluorescence de 1'atome dans
1'état 4D5/2 ne comprend que(la raie a 5688 A (cf. figure V-1). Par contre

le spectre de fluorescence de l'atome dans 1'état 4D comprend les deux

3/2
raies a 5682 A et 5688 A, la premiére de ces raies &tant cing fois plus
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intense que la seconde. Nous voyons donc que le rapport des intensités de
ces deux raies est directement relié :au rapport des'pOpulaﬁions:des niveaux
4D3/2 et 4D5/2. Pour pouvoir exploiterfquantitativemént41eé'résultats expé-
~ rimentaux, nous avons-vu que nous devions mesurer le rapport R (Equation

E V-25) ‘

21O (5688) + L, (5688)

210 (5682) + Iﬂ (5682)

(Rappelons que la combinaison lindaire 210 + ITT ne dépend Que de la population

‘et est indépendante de 1l'alignement).

Nous avons fait les experlences soit en excitant le niveau 4D5/2 A

et en regardant le transfert vers le niveau 4D, (mesure du rapport R(5/2),

3/2
soit en faisant 1'inverse (mesure du rapport R(3/2))

- Dans le premier cas, 1'expérience est celle décrite dans 1'introduction de
ce chapitre. A pression nulle il n'y a pas de fluorescence & 5682 A
(R(5/2) = » ). Par contre cette fluorescence apparalt en présence de gaz

étranger et le rapport R(5/2) tend vers 2 3 forte pression (formulé v-31).

~ Dans le deuxiéme cas (excitation du niveau 4D3/2) les deux raies de fluores-
cence a 5688 A et . 5682 A existent i pression nulle car le niveau 4D3/2 peut

soit retomber vers le niveau 3P (fluorescence & 5682 A, probabilité de

1/2
5/6) soit vers le nlveau 3P3/2 (fluorescence 3 5688 A, probablllte de 1/6).
Le rapport R(3/2) va donc varier de 1/5 3 pression nulle pour tendre vers 2

a forte pression (formule V-29).

Comme nous l'avons expliqué (§ II - 4°) les mesures de R(3/2) et
1
R(5/2) pour une pression donnée ne sont pas indépendantes et l'on a la relation
(Bquation V-32) : ‘
R(5/2) + 10
R(3/2) = —————oo : (Vv-62)
5R(5/2) ~ 4 . ‘
Les résultats expérimentaux que nous avons obtenus ont étéireportés sur les

figures V-8a et V-8b. Ces figures représentent les variations de R(3/2) en
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fonction de la pression lorsqu'on excite le niveau 4D3/2 et celles du
rapport R(3/2) &quivalent (d&fini par la relation V-62). lorsqu'on excite

le niveau 4D Nous voyons que, dans la limite des marges d'erreurs, les

5/2°
deux mesures donnent le m@me résultat. Pour faire ces mesures nous avons pris
les précautions suivantes :

~- Nous avons pris soin pour mesurer l'intensité des raies de soustraire a

chaque fois la contribution due au fond d'absorption & deux photons avec

€largissement Doppler.

- Nous n'avons pas utilisé la combinaison linéaire 215 + I mais une combi-
naison linéaire légérement diffé@rente de maniére & tenir compte de 1'ouver-
ture de 1'angle solide de détection. Ce type de correction sera précisé

dans le paragraphe suivant (IV - 2° - a).

Malgré cela, il apparalt (sur la figure V-8) que, de manférg générale, les

points correspondant & 1'excitation du niveau 4D se trouvent au-dessus

3/2
de ceux correspondant & l'excitation du niveau~4D5/2. Ceci est particuliére-
ment net dans le cas du néon et de l'argon. Cet effet est probablement di &

une erreur de mesure systématique dont nous ignorons 1l'origine.

. - 1
A partir de ces résultats nous avons obtenus pour g les valeurs
P . i i . —l - o~ «q e
numériques suivantes (l'unité est le Torr mesuré a 300°K) en utilisant la

o . P
valeur de g mesurée précé&demment.

He Ne Ar Kr L Xe
g 15,6 £ 2,2 8,0 % 1,3 8,7 1,1 12,0 % 0,9 17,9 & 3,1
L'erreur que nous indiquons est de l'ordre de . Elle tient compte de la

dispersion des résultats expérimentaux (celle-ci est assez grande puisque les

mesures faites en excitant 4D et 4D ne donnent pas exactement le méme

3/2. 5/2
résultat) et de 1'incerti;ude éue a 1'e£reur de mesure &g'go. Cette mesure
de g] n'est pas définitivé. En effet 1'étude de la rélaiation de l'aLignemént
que nous allbns maintenant présenter permet de mesurér 1és coéfficiénts g],
g2 et g3. La comparaison entre 1és deux résultats sera faite dans la derniére

partie de ce chapitre.
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IV - ETUDE EXPERIMENTALE DE LA RELAXATION DE L'ALIGNEMENT A PARTIR DES

TAUX DE POLARISATION

Cette &tude a &té faite en mesurant le taux de polarisation des
raies de fluorescence en fonction de la pression. Comme nous l'avons déja

expliqué au paragraphe 11, on obtlent grace 3 ces mesures les coeff1c1ents

3/2 ®2 'et'S/2 ®” de relaxatlon de 1'alignement dans les nlveaux 4D et
3/2 5/2 5/2 3/2
4D5/2 et le coefficient 5/2¢ de transfert d'alignement entre ces deux

niveaux. Nous ailons'décrire d'abord la méthode utilisée expérimentalement
pour mesurer les taux de polarisation. Nous parlerons ensuite des résultats
obtenus en absence de gaz rare. Ces résultats sont 1nteressants dans la mesure
oli les taux de polarisation mesurés & pression nulle dépendent de la structure
hyperfine du niveau 4D. Nous pourrons ainsi en déduire un:ordre de grandeur

de cette structure’hyperfine. Nous présenterons enfin les mesures proprement

dites de relaxation de 1'alignement en fonction de la pression.

1°/ Montage expérimental pour la mesure des taux de polarisation

‘Le montage expérimental est sensiblement le méme que celui utilisé

~
1

pour mesurer les transferts de population (§ III - 1° - figure V=4). Il en

différe en deux points :

a) Utlllsatlon d'une lame compensatrice

e e e i e S . e S s S i S s e

Le photomultiplicateur de référence PM2 est supprimé. La lame sé&pa-
ratrice semi-réfléchissante S est remplacée par une lame de verre qui joue
le rdle de lame compensatrice. Elle a été inclinée de maniére telle que les
taux de transmission de 1'optique de détection soient égaux pour les polari-
sations g et 1. Ce réglage a &té fait en utilisant la lumiére de fluorescence
réémise aprés excitation de la transition 3 deux photonsfés - 58 : l'opérateur
d'excitation est‘alors un scalaire et la lumiére de fluorescence est donc non
polarisée. La précision du ré&glage de 1'inclinaison corré§pond a une erreur

inférieure 3 1 % sur les mesures de taux de polarisation. Cependant il pour-
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TRANSITION 3S,F=2— 4D, J=2 EN PRESENCE D'ARGON

(a)

Fluorescence normale sans
polariseur

Dy=lo-Iy

<3

nd

FREQUENCE DU YLASER

2
(b)

Fluorescence avec polariseur

Sb"'lo*lrt

Figure V_9
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rait y avoir une erreur systématique du fait que la fluorescence d partir

de 1'état 5S est & 6160 A environ, alors que, pour.le niveau 4D, la détection
se fait vers 5685 A : lé taux dé transmission de 1'optique de détection pour
.chacune-des polarisations 0 et 7 peut en effet varier entre ces deux longueurs
d'onde. Un ordre de grandéur dé cet effet est donné par la variation de
1'indice du verre entre 6160 A et 5685 A qui est de l'ordre de 2 . 1073,
Compte. tenu.du-fait qu'en abséncé de lame compénsatrice le taux de polarisa-
tion di & 1'optique de détection est de 10. 7 environ, nous voyons que l'effet
di au changement de longueur d'onde est totalement négligeable (de 1'ordre

de 2 . lOfa) par rapport-3 l'erreur initiale de 1 Z.

b) Détection de la polarisation de la lumiére de fluorescence

La lame demi-onde utilisée dans 1'expérience précédente a été placée
sur un support tournant 3 la fréquence w (turbine i air coﬁprimé). Le signal
du photomultiplicateur est alors modulé & la fréquence 4w pour une polarisa-
tion linéaire. Une détection synchrone permet de mesurer cette modulation.
Nous envoyons simultanément sur 1l'enregistreur le signal de sortie de la

détection synchrone proportionnel 38 I_ - Iﬁ et le signal moyen du photomulti-

g
plicateur proportionnel 5,10 + In' Pour pouvoilr comparer cés deux signaux
quantitativement il suffit de polariser totalement la lumi&re de fluorescence.
La précision du résultat dépend alors de la qualité des poiariseurs et de la
lame A/2 utilisée. Nous avons vérifié que le taux d'extinction du systéme
polariseur - lame A/2 ~ polariseur était inférieur 3 4 . 10_3. Au total nous
voyons que l'erreur absolue sur la mesure du taux de polarisation est de

1'ordre de 0,014,

‘Nous donnons sur la figure V-9 un exemple d'enregistrement : il

s'agit de l'excitation du niveau 4D en présence d'argon. Nous avons enre-

gistré les signaux I0 - ITT et IO + i;zen balayant le fréquence du laser
lorsqu'on détecte la raie 3 5688 A, En effet dans cette expérience la longueur
d'onde de détéction reste fixe (5688 A) et nous balayons la fréquence du laser
dé maniére & mne tenir compte qué de l'excitation 3 deux photons sans effet
Doppler. Nous enregistrons d'aBord la fluorescence normalé (figure a), puis

nous recommengons l'enregistrement en plagant un polariseur sur le faisceau
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de détection (figure b). Les intensités des courbes (a) correspondent a la
mesure proprement dite du taux de polarisation, et celles des courbes (b)
servent de référence. Lorsqu'on place le pqlariseqr, le signal total IO + Iﬂ
décroit a cause de 1'absorptiop du polariseur, alors que le signal I0 - ITr
croit, la lumiére Etant maintenant totalement polarisée. Le taux de polari-

sation T est donné par le rapport de ces quatre intensités :

P2 %
Sa- Db

Pour la figure V-9 on obtient un taux de polarisation voisin de 0,15.

2°/ Taux de polarisation en absence de collisions

Lorsqu'il n}y a pas de'céllisions, les raies de fluorescence que
nous observons doivent. &tre fortement polarisées.Le calcul. des intensités
des raies a 8té& reporté dans 1'appendice C. Les taux de pdlarisatioh T en
absence de structure hyperfine se calculent facilement 3 ﬁartir du tableau IV

de cet appendice. On obtient :

Niveau excité 4D3/2 ‘ ,4D3/2 ‘4D5/2
1 ) % B
Longueur d'onde 5682 A 5688 A . 5688 A
de fluorescence
Taux de polarisation
1 - 1/2 f 3/4

de la fluorescence
En fait ces valeurs théoriques sont perturbées par deux effets :

- D'une part ces résultats ne sont valables que pour la dixection d'observa-
tion perpendiculaire au faisceau laser. Il faut faire une correction pour
tenir compte de 1'ouverture de l'angle solide de détection.

- D'autre part, méme petite devant la largeur naturelle, la structure hypef-

fine du niveau 4D peut avoir un effet notable.
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Nous allons examiner successivement ces deux points. Comme nous allons le
montrer, .ces deux effets n'ont pas de conséquences en ce qui concerne 1'étude

de la relaxation. Celle-ci sera reprise dans le paragraphe suivant (§ IV - 3°).

a) Effet de 1'angle solide de détection

Pour tenir compte de cet effet, il faut calculer 'les intensités de
fluorescence pour une direction arbitraire u définie par les angles polaires

6 et P (figure V-10).

Faisceau
LASER

\VN

Pour cette direction de détection, 1'intensité I0 n'est pas modifiée, puilsque,
en excitation circulaire, l'axe Oz est un axe de révolution du systéme. Il

n'en est pas de méme pour 1l'intensité Iﬂ, le vecteur polarisation faisant un
angle y avec 1l'axe Oz. Le calcﬁl est fait dans 1'appendice C. Il est relative-
ment simple dans la mesure ol seul le coefficientq?i qui c%ragtérise la matrice
densité du rayonnement est modifié. Nous donnons simplemenﬁ le résultat du

calcul. Les deux équations (V-22) relatives aux intensités 'y deviennent

i 3/2 o _ ,1 3/2 2
I (5682) v 04 B3 Py
1 3/2 o 4 3/2 2 lfgS/zo_'z 7 5/2 2
I, (5688) v 75 Po * B Py *5/3 0 0, T BE/3 Po

(V-63)
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At Excitation de 4Dg X =5682 A
B : Excitation de 4Ds5 A=56ssa

lo-Iy itatl :
Mg + I _C . Excitation de AD_;_ A=5688A

A ----Transition a partir de :35%,F:1

— Transition a partir de 35_;_,F:2

Figure V_11

Taux de polarisation de la lumiére de fluorescence 3 la longueur d'onde de ]

détection A en fonction de la constante de structure hyperfine A de 1'&tat excité 4Dy

(en absence de collisions).
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Le coefficient B s'éerit :

B = cos’y - 3 sin’y (V-64)
Le trait correspondant a& la moyenne sur 1l'angle solide de détection. Dans
notre montage l'angle solide de détection est limité par la fen&tre du four,
1'angle  maximum étant de 0,25 radian. Il est alors facile de calculer le
coefficient B qui vaut 0,97.(En toute rigueur, il faudrait tenir compte du
fait que le taux de trénsmission du banc d'optique de détection peut varier
selon 1'inclinaison du rayon détecté par rapport i l'axe Oy. Cependant cet
effet ne peut jouer qu’au niveau de la lentille de détection, le faisceau
de détection étant beaucoup moins ouvert aprés cette lentille. En particulier
cet effet est totalement négligeable au niveau de la lame demi-onde). En
conclusion nous voyons que l'effet de 1'angle solide n'est donc pas totale—
ment négligeable et nous en avons tenu compte dans le dépouillement de toutes

les mesures que nous avons faites.

Comme nous l'avons déji signalé (chapitre II - §;II - 2°) le niveau
4D posséde une structure hyperfine petite devant la largeur naturelle. L'effet
d'une telle structure est de diminuer le taux de polarisation de la lumiére
de fluorescence. En effet nous créons a l'excitation des cohé&rences entre
niveaux hyperfins. Ces cohérences vont &voluer dans 1'état excité, ce qui
aura pour effet de réduire 1'alignement. Ce genre d'étude a déja été faite

(7)

par J.C. Lehmann(é) sur 1'atome de cadmium, par F. Laloé sur 1'atome

(8)

d'hélium et par J.P. Descoubes dans le cas du niveau 5D du sodium.
Le calcul des taux de polarisation en tenant compte de la structure
hyperfine est fait dans 1'appendice C. L'ensemble des résultats est donné
sur la figure V-1l qui représente la variation des taux de polarisation en
- fonction de A/Fe, ol A est la constante de structure hyperfine de 1'état

4D3/2 (courbes A et C) ou de 1'é&tat 4D (courbes B). Les. courbes en poin-

5/2

tillé correspondent aux transitions & partir du niveau fondamental 351/2,
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F = 1, celles en trait plein aux transitions a partir .du . niveau 35 , , F =2
& 7~ lg . I - Iq ]/21 &
T+ T au lieu de T v I pour les

T . . . - .
courbes A et B). Nous voyons que les taux de polarisation varlient trés rapl-

(Pour les courbes C, nous avons porté

dement.avec la structure hyperfine, cette variation étant plus forte pour
les transitions 3 partir de 1'é&tat hyperfin Fg = 2 que pour les transitions

3 partir de l'état hyperfin Fg = 1.

Les résultats expérimentaux que nous .avons obtenus sont rassemblés
dans le tableau suivant et comparés avec les valeurs théoriques en 1'absence
de structure hyperfine. Les valeurs indiquées sont celles:que 1l'on obtient

aprés avoir fait la correction due 3 1'angle solide de détection.

Niveau excité AD3/2 4D3/2 4D5/2
Longueur d'onde 5682 A 5688 A 5688 A
Taux de polarisation . _1 3
. 2 4

sans structure hyperfine
Niveau fondamental 0,93 0,05 - 0,45 * 0,05 - 0,74 * 0,05
381/2 Fg =2
Niveau fondamental 0,97 * 0,05 = 0,48 % 0,05 0,75 * 0,05
3s

1/2 F =1

g

La marge d'erreur tient compte 3 la fois des erreurs systématiques dont nous
avons parle, de 1l'incertitude liée a la correction de lfahgle solide et

de l'irreproductibilité des mesures. La qualité de la 1amé Al4 qui sert a
polariser le faisceau laser en o' est telle que l'intensité du faisceau

retour est divis@e par 1000 aprés le passage dans le polariseur P, (figure

V-4). Le calcul montre alors que l'erreur qui en résulte pour lesltaux de
polarisation est de l'ordre de 10—3. Par ailleurs nous avons vérifié que
les collisions résiduelles étaient presque négligeables. Il suffit pour cela
d'exciter le niveau 4D et de regarder le transfert vers le niveau 4D

5/2
(fluorescence a 5682 A). Le taux de transfert observé est de 1'ordre de

3/2

0,5'Z. On en dé&duit que la diminution du taux de polarisation due a ces
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collisions est inférieure 3 1 Z.

Notons 4' abord que .les valeurs experlmentales sont trés voisines
des valeurs theorlques sans structure hyperflne. I1 semble d'autre part que
les . €carts a ces valeurs puissent s'interpréter par la strpcture hyperfine

du niveau 4D, et ceci pour deux raisons :

—~.D'une- part, nous trouvons bien que les raies . de fluorescence qui corres-—

pondent 3 une excitation 3 deux photons & partir de 1'état hyperfin fonda-

mental F 1 sont légérement plus polarisées que celles. correspondant a

1'état Fg 2. C'est ce qui est effectivement prévu par le calcul théorique

dont le résultat a été reporté sur la figure V-11. (Les courbes en poin-

tillés sont au~dessus des courbes en trait plein).

=~ L'écart & la valeur théorique est plus petit lorsqu’on ekcite 1'état

4D5/2'p1ut6t que 1'é&tat 3D Or il est fort probable que la constante de

3/2°

structure hyperfine de 1'é&tat 4D soit plus petite que'celle de 1'état

5/2 ,
4D3/2. Si on ne tient pas compte des effets de polarisation du coeur, on

peut utiliser la formule bien connue valable pour un atome 3 un €lectron (9):
A - - Loy Y, g L@el). (V-56)
J e B 'n BI J(I*D) 3]
A
On a alors : Kéig = %
3/2

Nous voyons donc que, qualitativement, les écarts aux valeﬁrs théoriques
s'expliquent bien par 1l'effet de la structure hyperfine. Nbﬁs pouvons alors
donner un ordre de grandeur des constantes de structure hyperflne Pour cela
nous avons utlllse les mesures relatives aux fluorescences dont le taux de
polarisation est le plus sensible a la structure hyperflne, i savoir les
transitions F_ = 2 = 4D A=5682Aet F_=2>4D_,, , A= 5688 A,

g 3/2 , g 5/2
Nous obtenons '

[A3/2| = 0,23 £ 0,12 MHz

IAS/ZI < 0,28 MHz
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Notre mesure de A est en .désaccord avec le résultat de P.K. Schenk et

3/2
H.S. Pilloff‘(lo).qui trouvent

|A3/2l 0,51 * 0,07 MHZ .

Cette.valeur .de A3/2

A= 56821& d un taux de polarisation de 0,77 alors que nous trouvons expe—

correspondrait pour la tranmsition Fg 2 > 4D3/2 s

r1mentalement 0,93 = 0,05. Cette valeur est de beaucoup en,dehors de notre

marge d'erreur.

Prec1sons enfln que 1'effet de dépolarisation d4 & la structure
hyperflne devient négligeable lorsqu'il y 'a des collisioms. ‘Dans ce cas il
faut en gros remplacer la largeur naturelle Fe par le coeff;cient de relaxa-
‘ ‘ ‘ J ¢2 Le rapport —-—fil————
J® PP T+ Jg2

. B e
lorsque la pression de gaz Etranger augmente. J

tion de l'alignement Fe + tend alors vers zéro
Pour. les pressions
que nous avons utilisées (de 0,1 4 2 Torr) l'effet de la structure hyperfine

est négligeable.

3°/ Etude de la relaxation de 1'alignement

Comme nous l'avons expliqué dans la deuxiéme partie de ce chapitre,
la mesure des taux de polarisation de la lumiére de fluorescence permet de
connaitre les coefficients de relaxation de l'alignement & 1 intérieur des

niveaux 4D. Il faut faire pour cela trois expériences distinctes

3/2 ;2 a3
¢
3/2
4D3/2 s'obtient en excxtant ce niveau et en &tudiant le taux de polarlsatlon

de la lumidre de fluorescence a 5682 A. (cf. § IL - 5° a).f

- Le coefficient de relaxation de 1'alignement 1'intérieur du niveau

5/2 .2
5/2°

4D5/2 s'obtient de méme - en excitant ce niveau et en &tudiant le taux de

. i
- Le coefficient de relaxation de l'alignement a 1'intérieur du niveau

polarisation de la lumiére de fluorescence i 5688 A. (cf. § II - 5° a).

- Enfin le coefficient de transfert d'alignement ‘se mesure en excitant le
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niveau 4D et en regardant le taux de polarisation de la lumiére de

5/2
fluorescence i -5682 A. (cf. §. II - 6°).

Nous présentons d'abord les résultats des deux premiéres expériences. Dans
ces deux expériences nous observons une décroissance du taux de polarisation
de la lumi&re de fluorescence lorsque la pression de gaz &tranger augmente
et nous en .déduisons les constantes de relaxation de 1'alignement 3 1'inté~-

rieur des niveaux 4D et 4D5

3/2 /2"

3/2.2 5/2 .2

a) Mesure des coefficients de relaxation de 1'alignement " et )

Nous avons fait les mesures de taux de polarisaﬁion en fonction de
la pression pour lés cing gaz rares (He, Ne, Ar, Kr, Xe). Pour dépouiller

les résultats nous utilisons la méthode exposée au papagréphe (IT - 5°%)

~ Expérimentalement nous mesurons le taux de polarisation T

21 + 1
o ki)
Rappelons que le numérateur de cette quantité& ne dépend que de 1l'alignement

et le dénominateur ne dépend que de la population du niveau excité.

— A partir de 13 nous supposons connus par les mesures précédentes les
coefficients de relaxation de la population G° et G]. En formant la quan-
tité sans dimension A(J) définie par les relations (V-41) et (V-51) nous
éliminons de U les variations dues 3 la relaxation de la population. Les
quantités A(J) ne dépendent plus que des coefficients de relaxation de
1'alignement et varient de manidre linéaire avec la pression (équations
V-44 et V-53) :

3/24)2
3/2 3/2 2

e
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3y, 22 ‘/oXénon
ITA(Z)'" “%f P / o Krypton
‘L"/o Helium
Figure V_12 a |
| “Argon
T SONéon
/ " Excitation 4 D3
- / A =5682 A
a *{1' 1Y |
LN
P
- >
0,5 Torr

Relaxation de 1'alignement du niveau 4D3/2

(coefficient A défini par la formule V-41).
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Xenon

OHe |um

Figure V_12b s [ oKrypton

@rgon

‘:'\_o I\\Leon
"

/ - Excitation AD_SZ_

. A =5688 A

\ "4

Relaxation de 1' allgnement du niveau loDS/O2 5
(coefficient A(5/2) défini par la formule V-51).



Pression d 'ar.gon = 0,14 Torr

200
Excitation du niveau

4 Ds
2

oIy
A =5688A

Transfert d’alignement

Figure V:_13
Ig-1Ig - x 60
A = 5682 A

’\

Pression de néon=0,14 Torr ‘;:
I5 -1t lg-Ig ’\ X 25

A=5688A A=5682 A

o
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5/2 2
AGGI2) = 1+ 2 7 = 4 22,2
AG) = T T 5/27

Nos résultats expérimentaux ont. &té reportés sur les figures V-12, qui repré-
sentent-les variations de A{3/2) et A(5/2). en fonction de .la pression. Nous

- - . ? . - o - | M
voyons que les points expérimentaux s'alignent approximativement sur des

. s . . . J,2 .
droites concourantes a pression nulle. Les coefficients Jf s'obtiennent en

mesurant la pente de ces droites. Les résultats sont rassemblés dans le ta-

. . -1 s s
bleau ci-dessous (l'unité est le torr mesuré a 300°K).

He Ne Ar Kr . o Xe
gﬁﬂ 14,7 £ 2,0 7,4 0,7 9,8 £ 1,3 14,5 £'1,8 18,5 £ 1,4
g;g’f 2 12,7 £ 41,8 7,1 £0,7 10,9 £ 1,4 12,3 1,4 17,2 + 2,3

Les erreurs que nous indiquons sont de l'ordre de 10 7 a 15 %. Nous tenoms
compte dans ces marges d'erreurs de 1l'imprécision du calcul des quantités -

. . .. ) 1
A(J) 1liée. aux erreurs sur les coefficients c° et G'.

. D'un gaz rare & l'autre, 1és variations sont‘analogues i celles
obtenues pour le coefficient g] : la relaxation diminue lorsqu'on passe de
1'hélium au néon, pour croitre ensuite du néon au xénon. D'autre pért la
relaxation est généralement plus forte & 1’intérieur du niveau 4D3/2 qu'id

1'intérieur du niveau 4D (sauf pour l'argon).

5/2

Pour mesurer le transfert d'alignement nous excitons le niveau

i 5682 A : en

1/2
est interdite et cette fluorescence ne

4D5/2 et nous regardons la fluorescence vers le niveau 3P

effet, la transition 4D - 3P

5/2

peut venir que du niveau 4D3/2.

déduit l'alignement transféré du niveau 4D5/2 vers le nivéau 4D3/2. Nous

déduisons le coefficient de transfert d'alignement en comparant les diffé-

rences d'intensités D (5682) = I0 (5682) - ITT (5682) et D(5688) = IO (5688) -

1/2
En mesurant son taux de polarisation on en

ITr (5688). La figure V-13 montre un exemple d'enregistrement dans le cas de
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1'argon et dans celui du néon. Sur cette figure 1'en:egistfemént de D (5682)
a é8té fait avéc une sensibilité 60 fois plus grande dans le cas de l'argon
et 25 fois plus grande dans le cas du méon. Nous observons qu'il n'y a pas
de transfert d'alignement apparent avec 1'argon, alors que .ce trénsfert est

trés net pour.le néon.

Les résultats que nous avons obtenus sont rassemblés dans le tableau

. . . -1 . e =
suivant (1l'unité est le torr mesuré a 300°K) :

He Ne Ar Kr Xe

g;gf 2 - 0,93 0,13 =-0,55%0,01 0%0,18 0%0,18 00,18
Nous n'avons pas observé de transfert d'alignement pour les gaz rares lourds
(Ar, Kr, Xe). Dans le cas de 1'hélium et du néon, nous avons pu mesurer un
faible transfert d'alignement. Le signe moins indique que 1'alignement trans-

féré dans 1'état 4D est de méme signe que celui créé dans 1'état 4D5/2

3/2 .
(cf. équation V-3). Nous notons enfin que les coefficients de transfert d'ali-
~ gnement 3/2f 2 sont petits par rapport aux coefficients de relaxation de

5/2

1'alignement 3/2f 2 >/2

3/2 ¢t 572
a permis de simplifier les coefficients A(J) (cf. § II - §°).

f 2 : cela justifie l'hypothése V-43 qui nous -

Finalement nous voyons que les mesures de taux @e polarisation
nous ont permis d'obtenir les trois coefficients de  relaxation de 1'alignement.
Il nous reste maintenant 3 interpréter ces coefficients en fonction des
coefficients de relaxation Gk indépendants de la structure fing. Cependant
nous décrivons d'abord les expériences d'effet Hanle que nous avons faites

pour contrfler ces mesures de relaxation 3 partir des taux de polarisation.
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V - ETUDE DE- LA RELAXATION DE L'ALIGNEMENT PAR EFFET HANLE'

L'étude de l'élargissement des courbes d'effet Hanle avec la pres-
tion de gaz étranger permet aussi de mesurer la relaxatiodgde 1'alignement.
Nous avons utilisé cette technique pour vérifier dans un cas particulier la
validité des résultats obtenus précédemment. Nous décrivoﬁé d'abord le montage

expérimental.

1°/ Description du montage expérimental

Le principe de l'effet Hanle est.le suivant. L'atome est placé dans
un champ magnétique qui fait précesser les grandeurs transversales que 1'6n
crée dans l'état excité. Cela se traduit par une diminution du taux de pola-
risation de la lumiére de fluorescence émise dans la direciion du champ magné-
tiqﬁe, cette lumiére de fluorescence étant totalement dépolarisée en chémp
magnétique fort. Une expérience d'effet Hanle comsiste donlc 3 mesurer une

variation de taux de polarisation en fonction du champ magpétique.'

Le montage expérimental utilisé pour 1'effet Hanle est sensiblement
le méme que celui utilisé pour les mesures de taux de polarisation. Il en

1

différe cependant en plusieurs points :

-~ La cellule d'expérience est placée dans un champ magnétique paralléle &

la direction de détection (perpendiculaire au faisceau laser).

- La fréquence du laser est asservie sur le signal & deux photons de maniére
d rester au maximum du signél (comme pour les transferts de population
§ III - 1°). La boucle d'asservissement est celle décritg au paragraphe III -
1° - b, si ce n'est que nous utilisons le signal délivréhpar le photomulti-
plicatéur PM1 (figure V—-4) et non celui délivré par le photomultiplicateur
PM2 (pour la mesure des taux de polarisation, le photomuitiplicateur PM2

est supprimé).

=~ Le signal moyen du photomultiplicateur PM] est asservi @ &tre constant.

(1)

Cette technique a déja été utilisée au laboratoire par R. Romestain .
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Le signal délivré par la détection synchrone, proportionnel a I, = Ips

Ig -1

o Ll , I+ I_ restant
T a i

. gt Iy ;

constant au cours du balayage du champ magnétique. Pour ce faire, nous

est

alors aussi proportionnel au taux de polarisation

comparons le signal du photomultiplicateur 3 une tension de référence et
nous utilisons ce signal d'erreur pour corriger la tension d'alimentation
du photomultiplicateur. La bande passante de cet asservissement doit &tre
faible (de 1'ordre de 1 s) de fagon qu'il ne soit pas pérturbé par les

deux modulations détectées sur le signal du photomultiplicateur : médulation
vers 400 Hz due 3 la rotation de la lame A/2 et modulation vers 10 kHz due

a la modulation de la fréquence du laser nécessaire pour, 1'asservissement
sur le centre du signal & deux photons. Cet asservissement du signal moyen
du photomultiplicateur permet aussi de corriger toutes Lés'variations lentes

de 1'intensité du signal a deux photons.

2°/ Résultats obtenus par effet Hanle

Nous avons étudié 1'élargissement de 1'effet Hanle en présence de
krypton lorsqu'’on excite le niveau 4D5/2. La figure V-14 donne un exemple '
d'enregistrement 3 pression nulle. Normalement.les courbes d'effet Hanle sont
lorentziennes sous les hypothéses suivantes : '

- La structure hyperfine doit &tre négligeable.

- Le transfert d'alignement entre les deux niveaux de strutture fine doit &tre
petit par rapport & la relaxation de 1'a1ignemeﬁt. Comme. nous 1'avons vu
c'est bien le cas pour le krypton. :

- Le champ magnétique doit €tre assez faible pour ne pas mélanger les niveaux
4D5/2 et 4D3/2. .

Les points représentés sur la figure V-14 correspondent 3 une courbe lorent-

zienne. Nous voyons que la courbe expérimentale est lorentzienne avec une

bonne approximation.

La demi-largeur H de cette lorentzienne est directement reliée au

coefficient de relaxation de 1'alignement dans le niveau 4D (12)
J .2 |
2 = -
8y Mg H Fe + J.® (V=-57)
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‘Hanle, a pression nulle, est trop grande de 10 7 pour le niveau 4D
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Nous pouvons en déduire facilement une nouvelle .mesure.de la.quantité A(J)

2 g M H'. : ' . .
AQ) = —-—‘I],—i— = 1+ jfz D (V-58)
e

La figure V-15 permet de comparer les mesures de A(5/2) faites par effet Hanle

-

a celles obtenues 3 partir des taux .de polarisation. Nous obtenons un accord

satisfaisant. Cependant les valeurs obtenues 3 faibles pression sont plus

- grandes. En particulier a pression .nulle la largeur de 1l'effet Hanle est

d'environ 10 % plus grande que la valeur calculée 3 partirﬁde la durée de vie.
Nous avons vu prédédémmént (§ IV - 2° = B) qué 1'effet Aes;collisions rési-
duelles'ést au plus de 1 Z. Par‘ailleurs nous avons vérifié que cet eélargis-
sément dé l'éffét Hanlé n'était pas di a la ‘largeur des féﬁtes du monochro-
mateur. Il est donc proﬁablé que cét effet ést du a la strﬁcture hyperfine

du niveau 4D. Céci semBlé d'autant plus justifié que la largeur de 1‘éffet

' , e | et de

5/2

18 Z pour le niveau 4D3/2. Or nous avons vu précédemment qﬁe la structure

hyperfine de 1'état 4D3/2 est plus grande que celle de 1'état 4D_,..

5/2

: Cependant,  dans cette expérience, le coefficient de relaxation
g;g! 2 auquél nous nous intéressons est donné par 1a.pente de la droite repré-
sentée sur la figure V-15. Nous'voyons donc que, malgré le désaccord 2 faible
pression, les mesures d'effet Hanle et de taux de polarisation donnent des
résultats qui différent d'au plus 3 % en ce qui concerne 1%5 pentes. Ceci
confirme donc les mesures de relaxation déduites des mesurés de taux de

polarisation que nous avons faites précédemment (§ IV - 3%).

VI - CALCULS DES COEFFICIENTS DE RELAXATION Gk INDEPENDANTS DE LA STRUCTURE FINE

Lorsque la structure fine est petite devant 1'in@erse du temps de
collision T.» les coefficieats de relaxation j,‘@k en présénce de structure
fine s'expriment simplement en fonction des coefficients GK indépendants de
la structure fine. Les relations entre ces coefficients ont &té établies dans

la premiére partie de ce chapitre (Tableau I). Nous allons idonc pouvoir déduire
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N . . . k : N . . k
a partir des mesures des coefficients J ¢ 1la valeur des ‘coefficients G .

J'
Rappelons d'abord 1'ensemble des résultats. obtenus. Nous avons fait

trois types de mesures

- Mesure.du transfert de population vers le niveau 4F. On.en d&duit le

coefficient G°.

~ Mesure.du transfert de population entre les niveaux de structure fine

" .. 1 .
et 4D Ce transfert dépend des coefficients G°.et G . Connaissant

D55 5/2° ;
G° on en daéduit le coefficient G'.

3/2

- Mesure des coefficients de relaxation de 1'alignement 3/2<b2, 255‘@2 et
g;g ®2. Ces coefficients s'expriment en fonction des coefficients G , G2
3 H
et G7 :
3/2 .2 1 | 3
3/2 0] 9% ( 6G° + 35G7 + 84G )
5/2 52 _ 1 1 2 3
5/2 = 77 (566G + 60G™ + 9G” )
3/2 92 _ YZI .1 2 3. _ Vi 2 1 2 3
5/2 = 3% (=4G° + 10G 6G” ) 55 [4¢c .G ) + 6(G Gl
.. ‘s 3/2 ;2 - : oea
Le coefficient de transfert d'alignement 5/2 ®“ ne dépend que des différences

. k . g o
entre les coefficients G : si ces coefficients sont du méme ordre de grandeur
le transfert d'alignement est trés faible. Ceci correspond bien aux résultats

expérimentaux que nous avons obtenus.

Nous voyons donc que, mise & part la mesure du'coefficiént GO,
nous avons mesuré quatre quantités qui dépendent des trdis coefficients Gl,
G2 et G3. Les valeurs que nous en avons déduites sont rgssemblées dans le
tableau suivant. Nous y avons indiqué les valeurs des coefficients de relaxa-

. P k
tion réduit g :

. ' -1 - s P . o
1'unité est le torr mesuré 3 300°K. Nous avons noté par ailleurs la quantité
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|
. 1 . .
é&T , ol Agl est l'écart entre la mesure de g faite par transfert de popu-
lation et celle obtenue i partir des trois coefficients de ‘relaxation de
1'alignement. Nous voyons que la concordance entre les deux résultats est

de l'ordre de la précision des mesures.

He Ne Ar ) Kr “ . Xe
g° 4,1 1,1 1,0+0,3 0,56 *0,16 0,71 £0,16 0,63 £ 0,16
gl 15,2 2,2 80*1,3 8,7 *1,1 11,8 *0,9 17,5 * 3,0
2 11,8 £2,0 6,3%0,9 10,3 1,6 13,2 2,0 17,8 *1,8
e 15,4 2,9 7,8+ 1,1 11,2 *£2,0 14,8 *2,5 18,6 * 2,3
A 1 ¥
“'gT 17.2 6 7 3°% 1z 9 2
g
k Gk X -
Coefficients de relaxation ré&duits g . = T é en torr
e

Tableau III

Les marges d'erreurs indiquées sont relativementfimportantes.
Cependant ces erreurs ne sont pas indépendantes. En particulier 1'ordre rela-
c74¢if des trois coefficients g], g2 et g3 est significatif. Cet ordre est en
fait imposé par la mesure de transfert d'alignement. Pour les gaz rares lourds
(Ar, Kr, Xe) nous n'avons pas observé de transfert d'alignement et la vaieur

2 . soas s
de g est intermédiaire

Par contre, pour 1'h&lium et le néon, le transfert d'alignement est notable

et nous avons- :

L'effet de 1'hélium et du néon est donc nettement différen;:de celui des

trois gaz lourds.
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: . . k i
A partir des valeurs des coefficients g nous pouvons calculer

les sections efficaces de relaxation O correspondantes. Celles-ci sont

k
définies par :
k

n o V =G ' ’ (V=-59)

n étant le nombre de perturbateurs par unité de volume et V-la vitesse rela-

tive moyenne :

v = / %- %% u étant la masse réduite.

Nos mesures &tant faites par rapport i la probabilité d'émission spontanée

(13)

Fe’ nous avons utilisé les mesures de duré@e de vie faites par D. Kaiser

(18) | b

et F. Karstensen et J. Schramm
'TL' = T = 52 % 3 ns
e

Les valeurs obtenues sont rassemblées dans le tableau suivant (1'unité est

100 aoz, ol a_ est le rayon de la lére orbite de Bohr : aoq: 0,53 A). -

He Ne Ar Kr Xe

o 4,7+ 1,3 2,2 £0,5 1,3 +0,4 1,9%0,4 1,8 +0,5

o, 17,6 + 2,5 16,4 + 2,6 20,8 + 2,6 31,4 + 2,4 48,6 + 8,5

02 13,6 + 0,9 13,0 £ 1,9 24,7 £ 3,9 35,2 £ 5,3 49,3 £ 5,0

ay 17,8 + 3,3 16,0 + 2,2 26,9 + 4,8 39,6 + 6,8 51,8 6,5
« ‘ 2

Sections efficaces de relaxation O = exprimées avec l'unité lOOaC

nV .

Tableau IV

Ces résultats sont en quelque sorte la conclusion de ce chapitre et ce sont

ces sections efficaces, définies en absence de structure fine, que nous
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essayons d'interpréter dans le chapitre suivant. De 1'ensemble de ces résul-
y rp p

tats, 1l .ressort deux points particuliers qu'il est intéressant de noter :

% Les mesures de transfert d'alignement permettent de distinguer les gaz
rares légers (Hélium et Néon) pour lesquels nous observons du transfert,

des gaz rares lourds (Argon, Krypton, Xénon) pour<IESqueis nous n'avons

pas observé de transfert d'alignement.

* Les sections efficaces‘ok (k =1, 2, 3) sont souvent 1ég§rement plus grandes
que la section efficace d'élargissement O, que nous avon$ mesurée au cha-
pitre précédent. Cela est particulidrement net dans le cas de 1'h&lium, du
néon et du kénon. Ce résultat est intéressant dans la mesure oli, dans des
expériences analogues, on trouve un rapbort 55 beaucoup plus petit. Par
exemple, dans le cas du mercure (niveau 6 3Pl), on déduit & partir des

(15)

sections efficaces de relaxation mesurées par Faroux et des sections

efficaces d'élargissement mesurées par Buteaux (16) que l'on a :

.
;l- v~ 0,5 E7/&.?*L%7

Nous verrons au chapitre VI que cela indique une forte anisotropie du poten-:

tiel d'interaction.
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CHAPITRE VI

INTERPRETATION THEORIQUE

ET CALCUL DES SECTIONS EFFICACES

Af}&léibue,~

Le but de ce chapitre est d'interpréter théoriqﬁement les diffé-
rentes sections efficaces mesurées expérimentalement. Nous nous intéresserons
d'abord a 1l'aspect qualitatif du probléme. En particulier nous alllons étudier
1'influence des différents types de potentiel sur le déplacement “des transi-
tions 3 deux photons et sur l'ordre de grandeur relatif des diverses sections
efficaces de relaxation O Notre second centre.d'intérét sera ensuite de

' tester qgggtita;i!gggnt les divers types de potentiel d'interaction sodium~

gaz rare, dont en particulier les potentiels calculés par Pascale et

(1)

Vandeplanque

Ce chapitre se subdivise en trois parties. Nous présentons d'abord
les hypoth&ses générales et le principe du calcul des sections efficaces.

Les calculs que nous faisons &tant tout 3 fait classiques, nous ne dirons que
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1'essentiel et, pour plus de détails nous renvoyons le lecteur 3 la thése

(2)

de J.P. Faroux par exemple. Nous étudions ensuite le déplacement et
1'élargissement de la transition 35 - 55)) Cce probléme &tant trés simple
théoriquement, nous l'analysons en détail de maniére 3 comprendre qualitati-
vement l'influence des différents types de potentiel sur le déplacement.
Nous présentons enfin les calculs de relaxation pour le niveau 4D. Ce cas
est plus intéressant dans la mesure ol les résultats expérimentaux sont

assez nombreux pour permettre des comparaisons fructueuses..

I - HYPOTHESES GENERALES ET PRINCIPE DU CALCUL DES SECTIONS EFFICACES

Nous précisons dans ce paragraphe les principales approximations

nécessaires au calcul des sections efficaces.

1°/ Approximation des trajectoires rectilignes

Nous faisons 1'approximation de trajectoire classique (approxima-
hbidatudl ,

tion semi-classique). Ceci est justifi& dans la mesure ol la longueur d'onde

de de gzgglig;ZZest petite par rapport 3 la portée de l'interaction. Nous
supposons de plus cette trajectoire éssgil;gne. A la température a laduelle
nous travaillons (de l'ordre de 560°K), A est inférieure ou égale & une unité
atomique alors que les sections efficaces que nous avons observées sont de
1'ordre de 1300 aoz a 4900 aoz. L'approximation de trajectoire rectiligne
est donc bien valable. Par la suite nous considérerons donc les trajectoires
rectilignes définies par le paramétre d'impact ; et la vitesse relative g.

L'évolution de l'atome cible est soumise au hamiltonien H :

H = H, +H, (R ' (VI-1)

HA décrivant l1'é@volution de 1'atome en absence de perturbateur.

HC décrivant 1'influence du perturbateur. Dans le cas des gaz rares, l'atome

perturbateur est isotrope et le hamiltonien d'interaction avec le perturbateur

-5
HC ne dépend que du vecteur internucléaire R. Le mouvement relatif &tant fixé
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3 1'avance, 1l'interaction avec 1e perturbateur apparalt donc comme une per-—

turbation dépendant du temps par- 1'intermédiaire de R

2°/ Approximation d'impact et matrice de relaxation

Nous avons déjd exposé le principe de cette approximation au

chapitre IV. Cette approximation suppose que :

~ la relaxation s'effectue au moyen de collisions binaires bien séparées dans
le temps, la durée Tc d'une collision &tant petite devant 1l'intervalle .entre

deux collisions ;

~ 1'évolution de l'atome en absence de perturbateur est 1ente par rapport &

.. la durée T de la colllslon.u

Dans ces conditions il n'y a pas de termes d'&volution croisée‘entre’les'v
hamiltgniens HA et HC. ‘
qui décrit 1'effet des collisions sur la matrice densité atomique :

. o i
dlp>> = -0 |p>> o o \ . | (VI-.Z).

©Tdt

Ceci permet de définir la matrice de relaxation ¢

(3)

La matrlce de relaxatlon % se calcule facllement a partlr de la matrlce

t

_ de c0111s1on S(b V) qui decrlt 1! evolutlon de 1'atome en representatlon

d'1nteract10n sous 1' effet de la colllslon :

g = s @ W v | SR (7 =)

1 .

N | S N . . X X .
Nous: calculons d'abord la variation 6p de la matrice densité sous l'effet
. » - . M -+ ‘O + o ) .
d'une collision de paramétre d'impact b et de vitesse V. Nous moyennons ensuite
. . > z . : :
sur toutes les directions de b et V. On obtient alors :

+ o

-<p> = N (b, N p = p-<5(@,Nops" @&,V >

(

'les crochets représentent la moyenne sur tous les angles possiblesvde b et V.
L'opérateur Ii(b, V) est un operateur de 1° espace de Liouville qui ne dépend
plus que des modules de b et V. La matrice de relaxation ® s'obtient alors

en calculant la variation de la matrice denslte par unité de temps et en
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moyennant sur les vitesses et les paramétres d'impact. Pendant le temps dt,
1'atome subit 27Nb db x Vdt collisions de paramétre d'impact b et de vitesse
V (N étant le nombre de perturbateurs par unité de volume). Si f (V) est la
distribution de probabilité de V, on en déduit finalement :

400

+oo
o = 21N J vV £ (V) dv J M(b,V) b db (VI-5)
(o] (o] >

3°/ Propriétés de symétrie de la matrice de relaxation

Lorsque la distribution de vitesse et 1'@tat initial des pertur-
bateurs sont isotropes, la matrice de relaxation est invariante par rotation
(invariance de nature statistique). Les opérateurs II(b,V) et ® sont donc des

opérateurs scalaires de l'espace de Liouville. En utilisant le thé&oréme de

Wigner-Eckart, on peut définir les coefficients taig mk .
L L L L L L
a8 . k' Y8 . k _ a™B _k
<< T q,l I(b,V) | T a > = 8 cSqq,» LYLan (VI-6)

Ces éléments de matrice sont reliés simplement a& la matrice de collision.
Nous développons pour cela la matrice de collision sur la base des opérateurs

tensoriels irréductibles

L L L L
s,v) = T *PBgX(yyy @B X (VI-7)
Xg g o]
LaLB
On trouve alors pour les &léments de matrice de I(b,V) (3,4) :
L L k+y+L +L_ (L L L L
k X X ,
Pre.mn - 1 SL, ~I D B Y{ o } v Sé( (b,V)
LYLS : oy BS xo Ls LB k
L.L % .
OB & (b,w (VI-8)

o

Nous voyons donc que la matrice de relaxation est simplement reliée i 1la
matrice de collision (relation VI-5 et VI-8). Le probléme se raméne donc au

3 + + 3 : - . -
calcul de la matrice S(b,V). Avant d'aborder ce point, nous précisons d'abord

le potentiel d'interaction HC.
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4°/ Développement du potentiel d'interaction sur la base des &tats moléculaires

I1 est classique dans les problémes de collision de développer
le hamiltonien du syst&me sur la.base des &tats de la molécule formée par
1'atome cible (le sodium) et le perturbateur (gaz rare). On suppose éour cela
les deux noyaux fixés a la distance R. Les états la(ﬁ)>sont alors les états
e e i

propres moléculaires d'énergie Va(R)' Le hamiltonien total s'écrit :
a/,,‘v"‘""" Tl

SR e

HE® = 1 v®  [a®@><a® | (VI-9)
o
Précisons les axes de coordonnées (figure VI-1) : la trajectoire est-paralléle
4 1'axe 0z et 1l'axe Oy est perpendiculaire audplan de collision:’Soit Ozll'axe
joignant la ciBle au pefturbateur et : son vecteur unitaire. Nous sé&parons -
alors le mouvement de rotation du mouvement radial. Soient”|u(R)> les états
moléculaires lorsque 1'axe internucléaire est porté par Oz et R(8) la rota-

tion d'angle 8 qui améne l'axe Oz sur 1l'axe 0Z.

Y4
<
&K
o,
wo
@)
.%.
J4
A
O s L

<J

Z
Figure VI-i
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On Ecrit alors :
H@® = I V,(R) R(6) la(R) ><a(R) | R(®)* (VI-10)
Q ’ .

Nous voyons donc que pour déterminer le hamiltonien d'interaction il faut

connaitre 3 la fois les énergies V,(R) et les fonctions d'onde la(R)>.

Par la suite, nous allons nous limiter au cas d'un atome cible

: . e . g . as
ayant seulement un moment cinétique orbital L et nous négligerons le couplage
W\M W

. S -—-—._\
spin orbite et les interactions magnétiques entre 1l'atome et.le perturbateur.
[ A s ) e st e TGQ DI T TR e ——— R i [P

Nous avons vu aux chapitres IV et V que nos mesures pouvaient se ramener &
ce cas l3. Nous pouvons alors préciser les états [a(R)>. Lorsque les atomes

sont sépards 1'état [0(®)> est simplement un produit tenmsoriel :

la(@)> = |aL M@ |p> (VI~11)
H

a représente les nombres quantiques de l'atome cible, p 1'@tat du pertur-

bateur (nous nous placons dans le cas des gaz rares pour lesquels le moment

cinétique est nul). Cet &tat est 2L+l foié dégénére. Lorsqﬁe les deux atomes

sont 3 distance finie, cette'dégénérescence est levée. Le hamiltonien d'inter—

action étant invariant par rotation autour de l'axe internucléaire, la projec-

tion du moment cinétique orbital sur l'axe internucléaire reste un bon

,ﬂaméfiﬂgzggfigzgwA. De plus; dans la mesure od 1l'on négligé %Efﬂiggenaggiggf~
§< EE§P§tiques, le hamiltonien d'interaction avec le perturbateui est invariant

par ré}igg;;n par rapport d tout plan contenant l'axe internucléaire. Dans

ces conditions les &tats A et - A garderoﬁt la méme énergie. Lorsque les

atomes se rapprochent; 1'état |a(w)> va donc se décomposer en L+l niveaux

d'énergie caractérisés par la valeur absqluelAIde la projection du moment

cinétique orbital sur 1l'axe internucléaire. Dans le cas des niveaux 3S et 5S

du sodium nous avons donc une courbe de potentiel (&tat o) et, dans le cas

du niveau 4D il y en a trois (&tat 0,1l et §). L'état |a(R)$ peut alors

s'écrire :

la(R)> = [(a L)A> o VI-12)

oi seul A est un bon nombre quantique, les nombres (a L) étant de faux nombres

T
quantiques dé&finis par continuité a partir de |a(®)>.
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Dans la mesure ol l'@nergie du premier &tat excité& du perturbateur
(gaz rare) est grande, on peut admettre en premiére approximation que 1'état
du perturbateur n'est pas modifié. Dans ces conditions on obtient le dévelop-

pement suivant :

la(R)> = |(a L)A> = V L C(a,a',L") la' L' M = A> @ |p>
: a’ L ' (VI-13)

. >
La signification physique de 1'expression VI-10 du hamiltonien H(R) est

alors trés simple :

-~ 1'opérateur R(8) provoque des transferts entre les sous—niveaux Zeeman

la L M> et |a L M'>.

~ 1'opérateur |a(R)><a(R)| provoque des transferts entre les niveaux |a L M>

et Ia' L' M> (quenching).

Dans notre cas, nous allons supposer que le quenching est négligeable. Cela
est parfaitement justifi& pour les états 3S et 5S qui sont bien isolés,
1'écart d'énergie avec le niveau le plus proche étant grand devant 1'inverse
de la durée de 1a collision i/Tc. Pour le niveau 4D, cela est faux phisque
nous avons observé expérimeﬁtalement le transfert vers le niveau 4F. Cependant
les sections efficaces correspondantes sont petites par rapport aux sections
.efficaces de. relaxation de i'orientation; de 1'alignement et du multipole

d'ordre trois. Il est donc légitime en premiére approximation de négliger
€8] 1me Q€ DE

s ey s e—————

~ L N
le quenching pour le calcul .de ces sections-efficaces de relaxation. Dans
W .

__/
ces conditions nous pouvons remplacer les fonctions d'onde |a(R)> par leur

-
valeur 3 1'infini Ia(W)>. Le hamiltonien H(R) s'écrit alors :

HR) = 3 V_(R) R(0) Ja=)><a(=)]| R(8)" (VI~14)
o

I1 suffit alors de connaftre les seules énergies potentielles V_(R) pour
: e . O ‘

faire le calcul de la collision.
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5°/ Calcul de la matrice de collision

Ce calcul se fait en résolvant 1'é&quation de Schradingerb : Pour

P . +> ~ ,
un moment cinétique orbital L i1l y a L+I energlgvaAlet on a :

in g = 1y

|(R) R(O) lLM><iv| RT(0) |y (VI-15)
M

Al=M

En développant |y> sur la base des &tats |LM> on obtient un systéme de 2L+I

equatlons couplées. Il est aussi possible de se placer dans le referentlel
P

tournant avec 1'axe 1nternuc1ea1re. I1 faut alors poser :

-i6J
ly> = R(O) |P> = e Yo lps {VI-16)

(JX, Jy et J sont les composantes du moment cinétique divisé par h).

L'équation (VI-15) s'écrit alors

do

..o d v i n,
lh?i? |y> = -5 hJ > + l(R) |LM><LM | > | (v1-17)

VIM

n A
On obtient la matrice de collision S dans le référentiel tournant en résol-
vant 1'équation VI-17 pour les 2L+l &états initiaux |[LM>. La matrice de
collision dans le référentiel fixe s'écrit alors, l'angle O ayant varié de

T & 0 au cours de la collision :
f\J -
s = g eleJy (VI-18)
Pour finir, nous rappelons rapidement les principales propriétés de symétrie

de la matrice de collision.

En tant qu'opérateur d'@volution la matrice de collision est

unitaire :

S S = 1 (VI-19)
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b) Réflexion par rapport au plan de la trajectoire

- "

A chaque instant le hamiltonien H(R) est invariant dans une
réflexion par rapport au plan de'la trajectoire (plan zOx). Dans une telle
réflexion 1'état |LM> se transforme en (—l)MlL—M>. On en déduit la relation

suivante pour les él&ments de la matrice de collision :

]
<M |s|Lm> = (™M <ot |s|iwe ; (VI-20)

Notons que cette relation n'est valable que pour le référentiel que nous
avons choisi (axe Oy perpendiculaire d la trajectoire). Dans les autres cas
la relation de symétrie due a3 la réflexion par rapport au plan de la trajec-

toire prend une forme différente.

c) Renversement du temps

Le hamiltonien H(E) n'est pas invariant par renversement du temps,
1'angle 6 se transformant en T ~ 0. Dans le cas d'une trajectoire rectiligne
il est par contre invariant dans le produit du renversement du temps avec
une rotation d'anglé T autour de Ox. Cependant 1'@quation de Schrodinger
n'est pas invariante dans une telle transformation, ih-é%|¢> devenant
- ifké%|¢>.‘E11e le devient lorsqu'on considére en plus la conjugaison

->
complexe, l'opérateur H(R) étant réel (R(O) est réel car J, est purement

y
complexe). Au total 1'équation de Schrodinger est invariante dans le produit.
du renversement du temps avec la rotation de T autour de Ox et avec la conju-
gaison complexe. Dans ces conditions il suffit de résoudre 1'équation de

Schrodinger de t = = @ a t = 0. Si U(-®, 0) est l'opérateur d'@volution de

- 30, ona :
[W()> = U (==, 0) [¥(-=)> | | - (VI-21)
En appliquant la transformation décrite ci-dessus, on obtient :

imJ + imJ .
e Flp)>® = U (-=,0) e X |p+we)> (VI-22)
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D'oii :

_ iﬂJx + % -ian ‘ ,
lW(+=)> = e U (-, o) e lw(o)>  (VI-23)

La complexe conjuguée du conjuguée hermétique &€tant la matrice transposée
__—_”_--————"\

. T .
que nous notons U (- ®, 0)”, nous obtenons finalement :

‘ iﬂJx T —iﬂJX _
Iw(+°°)> = e U (- @, O) e u (—m, 0) IU)("°°)>
‘ : _ ' (VI-24)
D'od :
: in% T —iﬂ%
S = e U (=~ «, 0) e U (- », 0) (VI-25)
-imJ : ~(5)
L'opérateur e ne fait qu'é&changer les &tats de base :
- iﬂJx L
e |[IM> = (-1)7 |L-M> . (VI-26)
i'an
La matrice S est don¢c le produit de l'opérateur e avec une matrice

symétrique. On en déduit que la matrice de collision doit &tre symétrique

s e e 4 A e ~ e

par rapport i la deuxiéme diagonale :
e .. AR

L T

AT ~=ame - L,

<LM'|S|LM> = <L-M|S|L-M'> ' (VI-27)

Nous voyons finalement qu'il suffit de calculer l'opératedr d'évolution de

- ® 3 0 pour en déduire la matrice de collision. Il faut cependant noter que
1'expression VI-25 n'est valable que pour le référentiel que nous avons choisi.
Pour un autre référentiel on obtiendrait un résultat analogue mais formelle=-

(6)

ment différent De plus nous obtenons une relation trés simple (VI-27)

car nous nous sommes placés dans l'hypothése des trajectoires rectilignes.

Nous sommes maintenant en mesure de calculer les sections efficaces

qui nous intéressent, a savoir :

et de déplacement ¢ de la

-.les sections efficaces d'élargissement 9 a

transition 3S - 58
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- les sections efficaces d'elargissement o, et de déplacement Od de la .

b

transition 3S - 4D, ainsi que les sections efficaces o, de relaxation du

k
multipole d'ordre k 3 1'intérieur du niveau 4D.

Nous commengons par le cas du niveau 58 qui est le plué simple.

'

11 - DEPLACEMENT ET ELARGISSEMENT DE LA TRANSITION 3S ~ 5S

Nous avons vu au chapitre IV que les coefficients d'&largissement

et de déplacement de la transition 3S - 55 sont donnés par les parties réelle

LL, . o
)

. LoL

fondamental 3S et e 1'&tat excité 5S8). Le calcul de cette quantité s'effectue

et imaginaire du coefficient de relaxation (g représente l'état

en appliquant le formalisme développé au paragraphe précédent.

1°/ Expression des coefficients d'élargissement et de déplacement
P g P

Nous devons d'abord exprimer le coefficient de la matrice de
relaxation ¢ en fonction de la matrice de collision. A partir des relations

VI-5 et VI-8 on obtient :

LeL o {°° f°° LeL, o R

. Lg $° = 219N J V £(V) dv J L Lg T(b,V) b db (VI=28)

e g o o e g '

ol : i

L L x*L +L_ (L L_ x) L.L © LL ¥
CEN% b,v) = 1 - % (1) e 8l € € e’e s Xipyy 88 (b, n*
L L . o o

eg X0 L L O '

& & . (VI-29)

Dans le cas d'un niveau S, le calcul de la matrice de collision S est trés

. . . . . o .
_simple. Celle-ci se ramene au seul coefficient S; qui, en absence de
-i6 3

quenching, est simplement un facteur de phase e On obtient pour le

niveau nS en intégrant 1'équation de Schrodinger (VI-15)

+ © .
1 .
8§(nS) = + - f Vns[R(t)] dt ) (VIi-30)
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Nous réécrivons alors 1'&quation (VI-29) en remplacgant le coefficient 6j par

sa valeur § :

Xo
Lelg Lo | - i8(58) +i8039) _ ., ip (VI-31)
L L
e'g .
L L ;
La partie réelle E et la partie imaginaire D de LeLg I = correspondent a
e’'g . ;

1'élargissement et au déplacement de la raie.
b

1 - 'cos [§(58) - &(39)]

=
I

(VI;32)
D

+ sin [ 6(58) - &(3S)]

Le calcul des sections efficaces d'élargissement et de déplacement se
raméne donc au calcul du déphasage (VI-30) et 3 la moyenne sur les paramétres
d'impact et les vitesses (VI-28). Nous allons d'abord examiner ces calculs

d'un point de vue qualitatif.

2°/ Description qualitative du déplacement et de 1'élargissement des transitions

a) Potentiel d'interaction

Nous devons d'abord préciser 1'allule des courbes de potentiel.
A longue distance le potentiel est attractif (forces de Van der Waals).
L'expression de ce potentiel est classique (voir par exemple la thése de
Faroux, chapitre III, formules I11-22, II1-23 et III-26).APour un niveau S
on a (nous utilisons les unités atomiques : unité d'@nergie ez/ao, unité
de longueur ao) : i

2 2
oe <r >nS

Ve (R) =- — % | (VI-33)

o désigne la polarisabilité du gaz rare (l'unité est ao3); <r2>ns la valeur
moyenne de r2 dans 1'état nS du sodium. Nous avons rappelé dans 1'appendice D

les approximations nécessalres pour obtenir cette expression.

A plus courte distance, le potentiel devient répulsif lorsque le

gaz rare vient "toucher'" la fonction d'onde de 1'alcalin. Ceci se produit 3
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des distances de l'ordre du rayon de l'alcalin, soit nzao. A plus courte
distance encore, le comportement du potentiel est beaucoup plus difficile &
déterminer. Nous retiendronsbdonc simplement que le potentiel est d'abord
attractif, puils devient répulsif au voisinage de nza (figure Vi-2-a). Par
ailleurs nous voyons -que le potentiel V__ relatif au nlveau fondamental est

35

beaucoup plus faible que le potentiel V._ correspondant i 1'&tat 5S, car

58 .
our l'état 3S, <r2> est beaucoup plus petit que pour 1'état 5S. Nous allons
p

donc le négliger dans ce qui suit,

Nous décrivons maintenant les diverses &tapes du.calcul. Nous
considérons d'abord une trajectoire de paramétre d'impact b. Le potentiel
V(t) vu par l'atome en fonction du temps est représent€ sur la figure VI-2-b.
Cette figure correspond au paramétre d'impact b qui est 1nd1que sur la flgure
(VI-2-a) : entre les instants t = - « et t = 0, le potentiel v(t) vu par
1'atome décroit d'abord jusqu'au potentiel minimum Vo puis croit du potentiel
minimum V au potentiel de plus courte approche VA' Det =03dat=+wle
potentiel V(t) vu par l'atome a le comportement inverse. Nous devons alors
calculer le déphasage 6(nS) pour cette trajectoire c est a—dlre 1'intégrale
de V(t). Qualltatlvement, la variation de ce déphasage G(nS) est analogue & -

celle du potentiel V En effet, pour les grands parametres d'impact, le

potentiel au point deSplus courte approche est négatif et 1" intégrale de V(t)
est aussi négative. Par contre, pour des parametres d’ 1mpact plus petit, le
potentiel au point de plus courte approche devient p031t1f‘(cas de la figure
VI~2-b). Dans cé cas, si la variation de la partie répulsive du potentiel est
sufflsamment raplde, la partle positive du potentiel V(t) (marquée + sur la
flgure Vi-2- b) peut devenir prépondérante et le déphasage §(nS) peut &tre
positif. On peut donc dire que la variation du déphasage §(nS) en fonction
du paramétre d'impact est grqssié;ement la méme que celle dﬁ potentiel VnS(R),
si ce' n'est qu'elle doit &tre légérement décale vers les petits paramétres
d'impact (figuré VI-2-c). Finalement lés coefficiénts d'élaigissement et de
déplacement se calculéront 3 partir des quantités E et D définies en (VI?32).

Ces quantités ont &té représentées sur les figures (VI-2-d et e).
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Nous voyons que E et D varient lentement pour les grands paramétres
d'impact, puis oscillent rapidement (autour de 1 et O respectivement) lorsque
le paramétre d'impact diminue. La limite entre ces deux zones de comportement
correspond au paramétre d'impact bo pour lequel la valeur absolue du déphasage

est de 7. On peut en déduire plusieurs conséquences :

- Les coefficients d'€largissement et de déplacement seront tré&s peu sensibles
au potentiel 3 courte portée (R < bo)’ puisque dans cette zone E et D se
moyennent a |1 et O. En particulier de déplacement dépend essentiellement du
potentiel a lopgue'portéé (R > bo). Il faut cependant noter que, si par
exemple le potentiel V(R) redevient attractif & courte distance, le dépha-
.sage § peut €tre stationnaire pour certaines valeurs du baramétre d'impact. ’
Cés valeurs de phase stationnaire peuvent alors donner uﬁe contribution
importante au déplacement et 3 1'élargissement. Cependanf cet effet est
moins important qu'il ne semble dans la mesure ol 1'on oﬁtient les sections

efficaces aprés avoir multiplié E et D par le paramétre d'impact b

(équation VI-28 et VI-31), ce qui favorise les grands paramétres d'impact.
q

- Le signe du déplacement dépend du signe du déphasage § pour la valeur
critique bo' Si le potentiel attractif est assez important, le déphasagé
atteint d'abord la valeur critique de - 7. (C'est le cas’'qui est repré&senté

.sur la figure VI-2-c). La contribution de D est alors eséentiellement
négative. Par contre, si le potentiel répulsif est plus important, le mini-
mum Gm dg déphasage pourra étre supérieur a ~ . Dans ce cas E et D
n'oscilleront que lorsque le déphasage aura atteint la valeur de + w. La

contribution de D est alors positive.

En conclusion nous pouvons dire qu'un potentiel purement attractif
provoque un déplacement négatif, un potentiel purement répglsif 1'inverse.
Ceci permet de compréndre pourquoi les gaz rares lourds (Af, Kr, Xe) provo-
quent un déplacement négatif, alors que le déplacement induit par 1'hélium
est positif, le néon dtant généralement un cas interm@diaire. En effet la
polarisabilité @ des gaz rares croit de 1'hé&lium au xénon. Le potentiel attrac-
tif (équation VI-33) est donc plus important pour les gaz fares lourds que

pour 1'h&lium.
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Précisons enfin que les raisonnements que nous venons de faire-
deviennent sans doute faux lorsque l'atome est trop gros,;c'est—é—dire
lorsque l'électron est trés loin du coeur. Dans ce cas la réduction du poten-—
tiel attractif au terme en l/R6 n'est plus valable (il faut tenir compte des
termes d'ordre supérieur) et d'autre part, la zone & mbyeﬂne portée du poten-—
tiel (R < nzao) doit avoir & nouveau de 1l'influence. En effet, la partie
répulsive du potentiel (due & la traversée par le perturbgteur de la couche
formée par 1'électron externe de 1l'alcalin) doit décroitre lorsque 1'atome ‘
devient trop gros, la fonction d'onde électronique devenant trop &tendue.

Les résultats qualitatifs que ﬁous avons donnés doivent donc &tre inéxacts
pour des &tats trés excités. Nous présentons maintenant lés résultats quanti-
tatifs obtenus avec un pétentiel de Van der Waals et avecfles potentiels

(1)

calculés par Pascale et Vandeplanque

3°/ Calcul de 1'élargissement et du déplacement avec un potentiel de

Van der Waals

. n ~ < .
Dans le cas d'un potentiel en I/R" le calcul peudt €tre mené jusqu'au

(N

bout. Ce calcul est tout & fait classique . Nous n'en donnerons donc que

les grandes lignes. Nous supposons que le potentiel d'interaction s'écrit

vV = L - -Oﬁz[<r2> -<r2> ]
R6 R6 58 38

(VI-36)

Nous paramdtrisons la trajectoire 3 l'aide de 1'angle 6 (figure VI-1) ; on
obtient

b . b dé ,
R = - dt = - ——— (VI-37)
sin 6 . 2
V sin ©

On obtient alors pour le déphasage :

40
§(558) - §(38). = hl | v a (VI-38)

O
]

D'ol :

v
§ = —C sin%e 48 = S x —S (VI-39)
5, = 3 5

h v h Vb
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Nous faisons alors la moyenne sur le paramétre d'impact (&quations VI-28 et
Vi-31) :

e

+0o L L
s(V) = 2nj

&En° m,v) bdb » (VI-40)
o L L :
e'g

Les parties réelle et imaginaire de g(V) sont les sections efficaces d'élar-

. ~ . - . *
.gissement ob(V) et de déplacement qi(V) relatives a la vitesse V
o(V) = o, (V) +1i g, (V) » (VI-41)

Nous exprimons 1'intégrale VI-40 :

o(V) = 2n j [(t-e vyp’|bab ! (VI-42)
o
En poéant : x=b ( g#l% )l/5 on obtient :
oy R I G VN R
o(V) = 2m ( LV ) j (1 - e ) x dx . ; (VI-43)
’ (o] ; .

. . < . . 7 .
L'int8grale en x peut s'exprimer & partir de fonction T (%). On obtient

finalement :

2/5

_ C e € \2/5 )
o, (V) = 4,08 (&% 0q(V) = = 2,96 ()77 - (VI-44)

I1 ne reste plus qu'a intégrer sur les vitesses {(équation.VI-28)
p q g q

L L oo S
€8 = N [ o(V) V (V) av | (VI-45)
L L o .

g

3/5

I1 faut donc en fait calculer la moyenne de V . On peut montrer que,'dans

une trés bonne approximation on a :

3/5

j V3/5 FV) av = (V) (VI—46)
o ,

ol V représente la vitesse relative moyenne :

v - /8T (VI=47)
TH ;

e s . .
L'indice b de UB(V) n'a aucun rapport avec le paramdtre d'impact b.
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On a donc approximativement : A
- «?s ' ‘
3s] 2/5 ( BKT 13/10

h ) T

L'2>
o< 58

o = 4,08 ( (VI-47bis)

Pour un potentiel en I/R6 les sections efficaces d’élargisﬁement et de
3/10

=

déplacement varient en fonction de la température en T

Le probléme est donc complétement résolu. Le résultat le plus

remarquable est qﬁe le rapport S/W du déplacement S sur 1'élargissement W

est indépendant de la force du potentiel. On a en effet s

e e e I

S _ d - -
W 20, 0,36 A . o C)
' LL

(Le facteur 2 vient du fait que LeLg o © représente la deﬁi largeur de la
eg

ST ———
lorentzienne. Cf. chapitre IV - &quations IV-18 et IV-19). Pour calculer

numériquement les sections efficaces 9 et 04, il faut connaitre la valeur
2 R - .

moyenne de r  dans 1'état 3S et dans 1l'Btat 5S. Celle-ci peut se calculer

en fonction des forces d'oscillateurs (Faroux, thése, p. 69) en utilisant

les unités atomiques :

a?s = 2 3 'aa’ (VI-48)
a 2 . E, - E
a a a
. 12 2 2
On obtient pour 1'&tat 3S : <r >BS = 16 a,

Par contre on ne peut pas appliquer cette formule pour l'égat 55 car on ne

connait pas les forces d'oscillateurs. On peut alors utiliser 1l'expression
valable pour les atomes hydrogénoides (5). '

2

2 n
> = ——
<r n, 4 5 [ 5n

2

+ 1 - 3208 + I)]ao2 (VI-49)

En utilisant le nombre quantique effectif n* = 3,65 (8), on obtient pour

le niveau 58 :

2 2
< > =
r>eg 450 a

I1 faut noter que cette valeur est approximative dans la mesure ol la valeur
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. Lo X . _ s sl

du nombre quantique effectif n” est ajustée sur 1l'énergie| c'est-id-dire
. 2 - . e
sur la valeur moyenne de 1/r et non sur celle de r". Pour.la polarisabilité

o du gaz rare, nous avons utilisé les valeurs de DALGARNO ‘et KINGSTON (9).

Les résultats numériques (&quation VI~-47bis) ont &té rassemblés

dans le tableau suivant

He Ne Ar Kr Xe

a (303)' 1,384 - 2,663 11,080 16,734 27,292
o, (a 2) ' \ ' ‘
b % 900 1460 2745 3390 4160
calculée :

% 2590 1770 4240 4240 4930
expérimentale : . .

/W +0,23 + 0,24 - 0,32 - 0,25 - 0,27
expérience '

Dans le cas de 1'hé&lium et du néon, ces calculs n'ont pratiquement aucun
‘sens, car le potentiel répulsif est prépondé&rant (le déplaéement est positif).
Par contre les résultats obtenus pour les gaz rares lourds:(Ar, Kr, Xe) sont
relativement satisfaisants, la valeur exp&rimentale du rapﬁort déplacement v

sur élargissement S$/W &tant proche de 1a‘va1eur_théorique ﬁe - 0,36. Les

b
de 15 Z a 35 7 aux valeurs expérimentales. Ceci est peut-8tre di 2 une mau-

sections efficaces 0, calculé@es pour.les gaz. rares lourds sont inférieures

. r'/‘: 2
valse estimation de <r >,

4°/ Utilisation des potentiels de Pascale et Vandeplanque

(1)

Dans le cas des couples alcalin-gaz rare, Pascale et Vandeplanque
ont calculé les courbes de potentiel en utilisant une méthéde semi-empirique

(10) '

proposée par Baylis . Nous avons reporté sur la figure VI-3 les courbes
de potentiel correspondant au niveau 5S. Nous voyons que le comportement des

différents gaz rares varie beaucoup lorsqu'on passe de 1'hélium au x&non.
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Potentiel sodi.um(SS)e gaz raré

- Calcul de Pascalef‘et Vand-epla{nque

000c¢ m"“g]

e

alm

4 10 20"

Figure V1.3
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Pour tester ces courbes de potentiels nous avons fait le églcul numériqde
des sections efficaces de déplacement et d'élargissement.fbe calcul a été
effectué sur ordinateur Univac 1108. Les intégrales numériﬂues (intégrales
sur-1'angle 6 et le paramétre d'impact b) ont été faites ﬁar la méthode de
Simpson. Par contre nous n'avons pas intégré sur les viteéses et le calcul a
été fait pour la vitesse relative moyenne V (Equation VI-47). Le témps de

calcul est de 1'ordre de deux minutes environ.

Nous avons reporté sur les figures VI-4 et VI-5 les variations des
quantités E et D (définies en VI-32) en fonction du paramétre d'impact b
telles qu'elles résultent du calcul sur ordinateur. '

Ces courbes appellent plusieurs commentaires-:

- Comportement & longue distance

A longue distance (b > 30 a environ) le qomportemenc,dés gaz rares lourds
(Ar, Kr, Xe) se différencie nettement de celul de 1'hé1iﬁm et du néon. Pour
les gaz rares lourds, D est négatif aux alentours de_40.a0, ce qui«ést dd
au potentiel attractif. Le creux de potentiel corresponéant donné par le
potentiel de Pascale et Vandeplanque est de 0,8 cm—] en?iron pour:l'argon,
le krypton et le xénon. Par contre ce creux n'est que de 0,03 cm-1 pour

le néon et 1'hélium. Pour ces deux gaz rares, la partie répulsive du poten-
tiel est donc prépondérante 3 longue distance. Dans cetfe zone de paramétre
d'impact, le calcul fait avec les potentiels de Pascale ‘et Vandeplanque

confirme donc les raisonnements qualitatifs faits au paragraphe 2°/.

- Comportement &.courte distance

-

A courte distance E et D présentent généralement des oséillations rapides.
Cependant le cas de 1'hélium fait exception. Dans ce cas on a un point de
phase stationnaire entre 7 a, et 20 a environ. On peut%donc en déduire
que, excepté& pour 1'hélium, les sections efficaces que Qous calculons sont.

peu sensibles aux valeurs du potentiel @ courte distance.

Pour déduire les sections efficaces des courbes .ci-dessus il suffit

de faire 1'intégrale sur les paramétres d'impact. Nous avons calculé cette
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[

intégrale numériquement -entre une limite inférieure b, et une limite supé-

1
rieure &gale 3 65 a_. I1 faut rajouter a la valeur obtenue,Hbl2 pour les
sections efficaces d'élargissement et z&ro pour les sections efficaces de
déplacement. L'erreur due 3 cette approximation peut étreiestimée 3 une
fraction de Hblz, c'est-3~dire au plus a 100 ao2 environ. Ceci correspond 3
une erreur de 3 Z 3 5 % sur O - Les valeurs numériques ont été rassemblées

dans le tableau suivant. Nous y avons indiqué bl’ la vitesse moyenne V, et

les valeurs expérimentales de oy, et S/W.
He Ne Ar Kr Xe
/,/~ b] (ao) 6 8 : 8 8 8
vV (m/s) 1830 1065 900 810 780
(a2 ! 554 2643 % 6
o, (a ") C«»Q?/ 2905 } 3 3090 3767
e ' . :
P 0 2 ‘
_,¥<‘Ob (expérience) ' 2590 ’ 177 ‘ 4240 4?40 é2§9,
At \
Mﬁq’, S/W (calcul) 0,025 + 0,09 - 0,22 - 0,18 - 0,20
' ~ . . ; :
e » . .! .
Al 30(‘S/W (expérience) 0,23 0,24 - 0,32 - 0,25 - 0,27
7)7 ’ Qualitativement, 1'accord avec les résultats expérimentaux’estﬂgsliEiXEEEEE—
¢ —

bon dans la mesufe ol le comportement obtenu pour les gaz rares lourds est
bien différent de celui obtenu pour les gaz rares 1égers.'En particulier on
trouve un -rapport S/W négatif pour 1'argon, le krypton et le x&non alors qu'on -
le trouve positif pour 1'hélium et le néon. Cependant 1'accord est moins bon
'(? 27’} dans le détail. Pour les trois gaz rares lourds les sectiqhs efficaces calcu-
lées sont légdrement trop petites et le rapport S/W est tﬁbp petit (en valeur
absolue). gé i semble indiquer que le potentiel attractif?é longue portée
est trop faible. Pour le néon, c'est la section efficace d:élargissement qui

\r_v\ est trop grande d'un facteur deux, alors que la section efficace de déplace-
C>f ment est en bon accord avec 1l'expérience. Dans ce cas il semble que'le poten-

’

\APNA\PM ‘\ :iél répulsif ait une portée trop grande. Enfin, dans le cas de 1'hélium,
\ :

'/ 1la valeur obtenue pour le déplacement est beaucoup trop faible. Comme nous

/



237

1'avons déja dit, ceci est dii i un point de phase stationnaire entre 7~ao
~et 20 a, dont la contribution vient compenser'l'influencé du potentiel répul-
sif 3 longue portée. Cela tient ‘au fait que le potentiel ‘Na-He est trés

"plat" jusqu'au voisinage de 10 a (figure VI-3).

Dans lé‘cas de 1'hélium nous avons chéréhé 5.:ééarder quelle’
pouvait &étre 1l'influence de la vitessé. En effet le potentiel d'interdction
hélium - sodium est inférieur ou de i'ordre dé 1'inverse du temps de colli-
sion l/T dans une vaste zone de distance 1nteratom1que (7 a < R). C'est
donc dans ce cas que l'effet des vitesses est le plus 1mportant Les résultats

- obtenus ont &té rassembles dans le tableau suivant :

Vo (w/s) 915 1370 1830 2740 3660
(a.®) ‘ < |
% % 3180 2005 2905 3050 2280
o, (a2 | ‘
a % 1170 310 120 1290 1780 7

\

Colliéions Sodium ~ HElium

Nous voyons que 1l'effet des vitesses est tré&s important en ce qui concerne

le déplacement. En particulier la section efficace de déﬁ}acement O. passe

A , d ,
par un minimum pour la vitesse relative moyenne (V = 1830 m/s). En pondérant -

les valeurs obtenues dans le tableau ci-dessus par la distribution de vitesse

f(V), on obtient des valeurs approchées de O, et 0,4 ¢
oy , O,d_ - S/wW
2 ' 2
Calcul 2800 a : 670 a 0,12
| ©2 °2
Expérience 2590 a_ 1190 a, 0,24

Ces résultats sont beaucoup plus proches des valeurs expérimentales que ceux

obtenus pour une seule vitesse V.

Dans les autres cas (Ne, Ar, Kr, Xe) l'effet des vitesses doit &tre

plus faible. Nous avons cherché 3 le vérifier dans le cas de 1'argon. Les
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n

résultats obtenus sont rassemblés dans le tableau ci-dessus :

V (m/s) 800 850 900 950 1100
o (aoz) 2800 2770 2640 2770 3150
o4 (aoz) ~ 990 - 1060 - 1190 - 1220 -~ = 750

Collisions Sodium - Argon

Les variations que l'on observe peuvent atteindre 20 7 3 30 %. Cela montre
qu'il faudrait en toute rigueur faire 1l'int&grale sur les vitesses pour obte-
nir un résultat précis. Les ré&sultats numériques que nous évons obtenus en
faisant le calcul pour une seule vitesse ne sont donc qu'une estimation vala-

ble a 20 7 prés.

Par ailleurs nous avons cherché a tes;er'l'approximation des
trajectoires rectilignes. Pour cela nous calculons la trajéctoire suivie’
classiquement par 1'atome. Le calcul a &té fait dans le cas du xénon qui
présente les plus fortes variations de potentiel. Conceptuéllément, ce type
de calcul n'a pas grand sens, l'atome dans 1'état fondamental ne suivant pas
la méme trajectoire que l'atome dans 1'état excité. Il faudrait en fait faire
un calcul entidrement quantique. Cependant ce calcul permet de voir 1'ordre
de grandeur des erreurs que l'on commet en prenant des trajectoires recti-

i
lignes. Les résultats sont les suivants : '

Xé Trajectoire : Trajéctoire
énon g -
rectiligne courbe
o  3767a° 3685 a
b o . ©
S/W - 0,20 ‘ - 0,22

Les deux calculs donnent sensiblement des résultats analogues. Nous voyons
que l'erreur commise en utilisant des trajectoires rectilignes peut &tre

estimée 32 5 7 3 10 Z.
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ITI - RELAXATION DU NIVEAU 4D

En ce qui cbncerne le niveau 4D, nous avons mesuré en tout six
sections efficaces : sections efficaces d'&largissement et de déplacement de
la transition 3S - 4D, sections.efficaces‘de relaxation de la population,
de l'orientation, de 1'alignement et du multipole d'ordre trois. Ce sont ces
sections efficaces que nous allons maintenant calculer. Comme nous 1'avons
déjé dit ci-dessus (I - 4°/), nous supposons qu'il n'y a pas de quenching,
.c'est-a-dire que nous ne tenons compte que des transferts entres les sous
niveaux Zeeman du niveau 4D. Dans ces conditions, il n'y a pas de relaxation
de la population et le probl&me se raméne donc i 1'étude de la reiaxatioh
d'un moment cinétique L = 2. Ce probléme étant tout 3 fait classique, nous
le traiterons rapidement. Dans un premier paragraphe nous allons présenter
les calculs détaillés des sections efficaces. Nous examinerons ensuite quel-
ques approximations classiques puis nous donnerons les résultats des calculs
numériques effectuds soit avec un potentiel & longue portée, soit avec les

potentiels de Pascale et Vandeplanque.

1°/ Calcul des sections efficaces

a) Expression_en fonction de la matrice de collision

Dans le cas de la transition 3 deux photons 3S - 4D, l'opérateur

transition & deux photons est un opérateur purement quadrupolaire. On en
B S

déduit que les seéections efficaces'd'élargissement'ob et de déplacement 04

L L
sont données par.le coefficient de relaxation du quadripole optique LeLg o] 2.
: . e
Par ailleurs les sections efficaces o) de relaxation du multipole d'ordre k
sont données par les coefficients Gk :
L L
Gk - o k
L L
En utilisant les expressions (VI-5) et (VI-8) on obtient :
© L L 2
o + i0, = < J ©&8qn S 2mb db/>) (VI-50)
o LUL o

€ g
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o L 1L K .
= < j I 27b db>v - (VI-51)
[o] . ’

g
k LL

Les crochets représentent la moyenne sur les vitesses. Les coefficients [
s'expriment en fonction de la matrice de collisions ; en utilisant le fait

que le niveau 3S a un moment cinétique nul (Lg = 0), on obtient :

LO . L L

. 00
n? = - S g py ° % 8 (35) * (VI-52)
LO Y2L+1 :
LL L L L L~ 2
k k+ X _ : VIi-53
i = 1 - 5 (-1 X | S é 4Dy | ( )
LL | Xo LLk
L O 2 L L
Nous voyons que les coefficients L o il et . o I ~ s'expriment simplement
en fonction des mémes coefficients L L S X de la matrice de collision. Il

0]
est donc légitime de se demander s'il n'existerait pas une relation simple

et g, .

entre les diverses sections efficaces Oy b

Le potentiel relatif au niveau 3S ayant la symétrie sphérique, le
coefficient S'g (3S) est un simple facteur de phase lorsqu'il n'y a pas de

quenching. On a donc dans ces conditions :

|s2 @8 | = - (VI-54)
‘ LL

Nous considérons alors la quantité : I (2k+1) ‘m . On a :

: k LL

L L LL LLX

T (2k+1) nk = Z(2k+1) - % (—1)X| S X|2 z (—l)k(2k+l) {

k LL K XG 9k LLEK

(VI-55)

En utilisant les régles de somme des 6-j (Messiah - Appendice C -35b),

on obtient :

L L
g 2kt Tk = - o (VI-56)

k (2L+1)2 LL ‘ 2L+1
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Compte—tenu de VI-52 et VI-54, on en déduit

L L L0
2 2 -
5 2k+1 5 i k = 1 _ l I -1 ' (VI'57)
kK (QL+1)° L L ‘ L 0.
Soit :
LL - Lo T L0 B Lo
T —3511~§ 1% = 2 Réel m2- 12| 2% <2 Reel 2
k (QL+1)° L L | Lo LO ; Lo
(VI-58)

En prenant la moyenne sur les paramétres d'impact et les vitesses, on

obtient finalement :

6;: = hX _.%.1.?.1.1_-2' Gk < 2 Ob % _____2_1_{_+_]_§ = :Il (VI—Sg)
Ck o (2L+) 4 ko QL)

Nous obtenons une relation d'inégalité entre la section efficace moyenne 0

b

et la section efficace d'élargissement 0. . Nous voyons en' particulier que
. 0, peut étre supérieur 3 0 -

Dans le cas de collisions fortes (sphéres dures) on a :

L O

C'est dans le cas de collisions faibles ( | Lo

it 2| 4;1)?que 1'on tend vers
la limite : ' :
Ok = 2 Ob

Dans notre cas, nous ne pouvons pas vérifier expérimentalement ces inégalités

puisque nous n'avons pas mesuré O,

Ce calcul se fait en résolvant 1'équation VI-IZ. On obtient un
systéme d'équations couplées. Nous décomposons le vecteur, d'état |P> sur la

base des &tats |LM> :

[y> = Cy > (VI-60)

z
M
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On a alors :

. d de
f--——- = 3 f_.... .
1hE G *ifgm Gt V6
iflil.c = iilgg. (-C +/[§ cC) + V.C
dt 1 dt 2 2 o 171
| .. db /§ |
nd - pdd /3 _
S T ez G e« V6 (Vi-61)
ind g - g (-/Ec +C.) + V. C
dct “-1 ac 2 % v i 1 “-1
. d .. db -
hd - ndd
ihag Cp= ihgp GCp + V,C,

On obtient un syst@me de cing équations couplées qui peut’' se décomposer en

deux systémes indépendants. On pose pour cela :

X = C,+ C Y = C,~-C

2 2 -2 2 2 7 b2
| (VI-62)
X, = C, -C_ Y, = C +C_, |
On obtient alors : ‘
1h‘é% Y, = iﬁ.g%. Y, o+ Y, Y,
ik é% Y, o= - ih-%% Y, + VY, (VI-63)
Et ;
ihgr X, oAng X vV, X ,
1h3df s ihg_g ¢ /6 ¢, = %) . Vi X (VI-64)
ih.é% CO T ih‘%% '% Xl * Vo Co

Le fait que le systéme VI-6! se décompose en deux sous systémes de deux et
trois équations est 1ié a l'invariance du hamiltonien dans une réflexion par

rapport 3 un plan contenant 1'axe internucl@aire. Cette décomposition est



immédiate lorsqu'on choisi 1'axe Oz perpendiculaire au pfan de la
trajectoire. :
|
Pour obtenir la matricé de collision il suffit ‘de résoudre ce’
‘systéme d'équations pour diversés conditions initiales. éeci n'est possible
exactement que par un calcul numériqué Cependant il estfpossible de traiter
1e probleme dans le cas de 1' approx1mat10n adiabatique et celui d une inter-

(2)

actlon relaxante faible . Nous allons d'abord examiner ces deux approxi-

mations classiques.’

2°/ Approximations - !

a) Approximation adiabatique

L'approximation adiabatique est valable lorsque le potentiel

d'interaction est fort. Dans ce cas, les potentiels moleculalres V s Vl et

V (relatifs aux états g, 7 et 6) sont bien séparés et 1! atome suit adlaba—

——
thuement chaque niveau. La condition de validitd de cette approx1mat10n
est que les Ecarts entre ces potentiels soient grands devant I/T > ou T,
est la duree de la collision. Cette approximation n'est donc valable qu'a

courte distance et lorsque les potentiels varient rapidement.

La résolution du probléme est immédiate en se placant dans le
référentiel tournant. Aprés la collision, 1'état ILM> est retourné de ¢ &

. - - 1¥ :
cause de la rotation autour de Oy et déphasé de e* . On a donc :

sjL2> = elY[L—2> S|L-2> = eiY|L2>
sjLi> = ePli-1s sjt-1> = ePLs , (VI-65)
s(Lo> = e**jLo>

On décompose alors la matrice S sur les opérateurs tensotiels irréductibles :

S = Tr TS = % (—1)L+M <LLMM| Xo><L-M|§ |LM> (VI-66)

)
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La somme se raméne 3 un seul terme, g et X devant &tre pairs : en effet

le coefficient de Clebsch Gordan <LLMM|X0> est proportionnel au coefficient
35 &L X

MM ~-g .
et g sont impairs. Compte tenu des relations (VI-65), oh en déduit :

). Ce coefficient ayant deux colonmes identiques est nul si X

L L X : .
LL . X 2 _ : 2 . _
Z | S o l - (ZX + ]) Z ( 0_/2 0_/2 -g ) (VI 67)
o o ' S
On obtient alors en reportant en VI-53 : :
L L : L L ¥ L L X]
k _ iy kHX ; 2 3 _
_ I =1 L (=1 (2x+1)  ( 0/2 ¢/2 -o ) -{L L k} (VI-68)
L L Xo

Les coefficients 3j et 6j se resomment (Messiah - Appendice C - formule 34)

et on a finalement :

LL k
R (VI-69)
L L -
On a donc :
LL L L L L LL
n° = o n'=§ n2=§ n3=%
L L L L L L L L
LLH4=§
L1 9 (VI-70)
LL ‘
Le coefficient L L I © est nul parcequ'il n'y a pas de quenching. L'ordre

des coefficients de relaxation des différents multipoles est bien déterminé. -
En se limitant 3 ceux que l'on a mesuré ( k = 1, 2, 3), 1!approximation

adiabatique donne donc pour les sections efficaces :

< <
9y <93 <0

Nous examinons maintenant le cas d'une interaction relakante faible.
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b) Approximation asymptotique

Cette approximation est valable dans le cas ot le hamiltonien
d'interactionest assez petit pour que 1'on puisse faire uncalcul de perturbation.
Dans ce cas il est classique de décomposer le hamiltonien:d'interaction
LL TLK

sur la base des opérateurs tensoriels irréductibles . On écrit :

, . .
BHR) = I V(R LLTO (VI-T71)

K
La somme ne fait intervenir que des grandeurs longitudinales (q = 0) &
cause de 1l'invariance par rotation autour de 1'axe internucléaire et des
ordres pairs (K pair) 3 cause de 1'invariance dans une réflexion par rapport
. - . R . o
un plan contenant 1'axe internucléaire. On a donc trois potentiels V , .

2 4 . . . s . - .
et V' qui sont simplement reliés aux potentiels moléculaires Vo’ Vl et

a
v
V2. On utilise pour cela le développement suivant :

Z : K .
i>am| = 5 DEM amMikos T . (VI-72)
[8]
K

On obtient alors :

®=0 v = L (V_ + 2V, +2V,)
V5

(K=2 v: = (-2V_ - 2V, + 4V,) o (VI-73)
aTA

(K = 4) v o= (6v_ ~ 8V, + 2V,)
/—7—()- (o] 2

Nous allons examiner le cas oi la partie anisotrope du hamiltonien d'inter-
"action est d'un ordre tensoriel bien déterminé (déns notre cas deux ou
quatre).
LL
L.L
de la matrice de collision. Nous tenons compte de 1l'unitarité de la matrice S :

Nous reprenons l'expression des coefficients I © en fonction

’

L L .
2l s P - e j (VI-74)
Xo
On obtient alors i partir de 1l'équation VI-53 :
2L

™

LL , LLX LL :

K

T =z (- (_1)“*’({ ) (% | s§.|2) (VI-75)
LL X =1 LLk

Q
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Considérons le cas d'une interaction relaxante d'ordre tensoriel K. Le
calcul de perturbation au premier ordre montre alors que la matrice de
collision est égale 3 la matrice unité (ordre zéro) corrigé d'un terme

correctif d'ordre tensoriel K. Dans ce cas la somme de l'expression VI-75

. LL
se réduit 3 un seul terme X = K. Les divers coefficients. L L I k sont alors
proportionnels aux coefficients g kLK : :
L. L K )
L ] k
g = = = (=1) (VI-76)
k K 2L+1 L L k

Les valeurs numériques de ces coefficients dans le cas‘du niveau 4D (L = 2)

ont été rassemblées dans le tableau suilvant

Potentiel en Ti Potentiel en Tz.

(K = 2) (K= &)
2 ;

8,k 7/70 14742
2 p

& 9Kk 17/70 9/42
2 : ' :

g 3k 22/70 9/42

g 2 12/70 ' 25/126
4 K - :

Les deux types de potentiels domnent un ordre différent pour les sections

efficaces O - Dans le cas d'un potentiel d'ordre tensoriel 2, on a (en se

limitant aux sections efficaces que l'on a mesurées) :

< <
0]. 02 03

Par contre, dans le cas d'un potentiel d'ordre tensoriel ' 4, on a :

< <
O, <03 <6

i

La "hiérarchie" des g, que 1'on obtient dans ce dernier cas est tout 3 fait

analogue au résultat de 1'approximation adiabatique. Par contre un potentiel

2 . . . e e . o g .
en TO donne une hiérarchie différente ; 02 a une valeur intermédiaire entre

0] et 03 et o] est inférieur 3 03.
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¢) Discussion qualitative des résultats expérimentaux

Qualitativement 1'effet des cingq gaz rares est mettement diffé-
rent pour les gaz rares lourds (Ar, Kr, Xe) et pour les gaz rares légers

"(He, Ne)

— Pour les gaz rares lourds, le rapport de déplacement sur élargisseﬁent
S/W est de l'ordre de - 0,30. Ceci montre que c'est laﬁpartie attractive
du potentiel 3 longue distance qui a une influence prépondérante sur
1'élargissement et le déplacement de la transition A deux photons. Par
‘ailleurs, pour ces trois gaz 1'ordre des sections o) meésurées expéfimen—

talement est le suivant :

0]<0'2<03

Comme nous l'avons déja signalé, cet ordre correspond expérimentalement
au fait que nous n'observons pas de transfert d'alignement pour ces trois

gaz. Cette hiérarchie des g, semble indiquer que la relaxation ést. plutdt

k
due 3 un potentiel faible en T 5.'

- Pour 1'hélium et le néon, le rapport déplacement sur €largissement S/W
est respectivement de + 0,11 et = 0,10. La partie répulsive du potentiel
a donc alors une influence prépondérante. De plus 1'ordre expérimental

des sections efficaces est le suivant :

Dans la mesure ou 0] et 03

plut8t au cas de 1'approximation adiabatique. Ceci montre que la relaxa-

sont trés voisins, cet ordre correspondrait

tion n'est pas due au potentiel 3 longue portée (potentiel faible) mais
au potentiel fort & courte et moyenne portée.

Nous allons maintenant présenter les résultats quantitatifs obtenus

par le calcul numérique. Pour ces calculs nous avons utilisé soit les poten-

tiels 3 longue portée, soit les potentiels de Pascale et. Vandeplanqué. Nous

précisons d'abord la forme du potentiel & longue portée pour le niveau 4D.
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3°/ Potentiel 3 longue portée

Dans un premier temps nous avons fait les calculs de sections
efficaces en utilisant un simple potentiel de Van der'Waais en l/R6 di au
terme dipole - dlpole de 1l'interaction &lectrostatique au second ordre.
Comme nous 1e verrons ci-dessous (§ 4- a) il nous est apparu que la partie
anisotrope de ce potentiel est trop falble. C'est pourquoi nous avons &té
-amené 3 prendre en compte le terme suivant du développement du potentiel
en puissance de 1/R. Ce terme varie en l/R8 et nous préciéons dans ce
paragraphe son origine. Les calculs détailléds de ce terme’ ont €té& reportés

[

dans 1'appendice D.

Nous utilisons le développement du hamiltonien d'interaction -en
moments multipolaires. En notant | le sodium et 2 le gaz rare, on peut

écrire symboliquement
| ] ' o
H(R) = —5 D, D, + ;Z (Dle + Ql ) + —g (D 0, + Q Q2 +0,D ) + ...
.(VI—77)

"D, Q et O représentant le dipole, le quadrupole et l'octupole. Dans notre
cas on peut négliger les termes de ce développement qui font intervenir le
quadrupole et 1l'octupole du gaz rare, car ils sont petits;par rapport &
ceux ol intervient le dipole du gaz rare. Le moment d'ordre k de 1l'atome i
étant en gros proportionnel & la puissance k du “rayon" f; de 1l'atome i,

on a par exemple :

P19 5T 0%
Q, D, 2 r
1 72 r, r, 1

Le rayon du gaz rare dans 1'état fondamental r, &tant beaucoup plus petit

2

que celul r, de l'alcalin dans 1'état excité 4D, on a bien :

D, Q, << D, Q

Le raisonnement est analogue pour les termes dipole - quadrupole et
quadrupole - quadrupole. En se 11m1tant aux termes oill seul le dipole du

11
gaz rare apparalt, on a an (1'axe 0z &tant 1l'axe 1nternuc1ea1re) :
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fl

H(R) 55 Gx, vy, - 222

3e2 2 : L

+ ;;Z-Lrl z, + (2x,x, + 2y,y, = 32,2,) z,]
e’ 2 . o 2 y
+ ;;3-[3rl (Az]z2 - XX, - ylyz) + 5zl (3x1x2 +:3y]y2 - 4z]zz)]
-(VI-78)

L'énergie d'interaction s'obtieﬁt par un calcul de perturbation au second
ordre. Dans ce calcul, il est légitime de remplacer le dénominateur d'énergie
AE par sa valeur moyenne AE, 1'énergie du premier &tat e#cité du gaz rare
étant grande par rapport 3 1'énergie d'ionisation du sodium. Ce calcul ‘
étant &lémentaire nous donnons directement le rE€sultat. L'énergie perturbée

V s'écrit : . \

2 2 2 4
o € <r, > o e <r, > g
V(R) = - R ( R écosze) SR ( - 3. —z—lcosze + -]-Z—é-cosae)
R6 : 2 2 R8 8 4 8
(Vi-79)

o représente la polarisabilité du gaz rare, r, la distance de 1'électron

1

du sodium au noyau, 6 l'angle entre 1l'axe internucléaire Oz et r - Le

premier terme de (VI-79) représente le potentiel de Van der Waals habituel
6 . . s . '
en 1/R°, le second terme est la premidre correction & ce' potentiel. Il est

obtenu dans le calcul de perturbation i3 partir du terme en I/R4 de V au

3

second ordre et de 1'interférence des termes en 1/R et,i/Rs. Pour obtenir

les potentiels relatifs aux &tats g, m et & il suffit alors de calculer

(o]

la valeur moyenﬁe de c0526 et c0346 pour les harmoniquegisphéfiques Y,,

Y; et Y;. Celles-ci s'Bcrivent :

<Y, | cos’e Roc % <Yg|cos4e|Y‘2’> = 5;—
<Y;|coé26|Y;> = %ﬁ <Y;|cos46lY;> '= é%
<Y§]coszelY§> = %- <Y§|c0346|Y§> 5%

On en déduit les potentiels Vo’ Vl et V2 :
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N
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L

Nous avons posé dans ces relations (en utilisant les unit&s atomiques) :

06 = oe <r > c., = o e <r, > (VI-81)

C'est cette expression des potentiels & longue portée que nous avons utilisde

.dans le calcul numérique. Dans le cas du niveau 4D, il n'y a pas de probléme
. . n P s . ~

pour déterminer r , le nombre quantique effectif &tant trés sensiblement

€gal 3 4. On utilise alors les expressions valables pour in atome hydro-

génoide (Messiah (5), appendice B - I - 3°/) :
2 n? L2 2
<r®> = = [50" + 1 - 32(g+1)] a
2 o
4 4
<r > =

%? [63n4 - 35n2(222 + 2% = 3) + 54(g+1) (322-+ 38 - 10) + 12] a0
' ' (VI-82)

Pour conclure, il est intéressant de regarder les propriétés de symétrie

de ce potentiel. On utilise pour cela la décomposition sur les opérateurs
K ’ Y

To (équations VI-71 et VI-73)
‘ c c
®K=0 V. = ~ /5 -—% - %-/3’ —%
, C c
k=2 v = -2 2, 2 8
/14 R W1& R
4 - 29 /10 g
(K=4) V' = - 357 /5 3§ (VI-83)
71 7 g8

Le potentiel en_l/R6 se décompose uniquement sur Tg et Tzh Par contre le
potentiel en l/R8 contient un terme en Ti. Cependant 1es'§oefficients numé-
riques favorisent d'un facteur deux & trois le terme en TZ. Dans ces condi-
tions la partie anisotrope du potentiel & longue portée est plutdt d'ordre

tensoriel deux.
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I1 est par ailleurs 1nteressant de comparer les ‘ordres de gran-

deurs des termes en I/R6 et l/R Si r  est le rayon de 1l'atome
/2 ' r4>1/4), la zone de potentiel qui va nous intéresser est

' typlquement comprise entre r et 2ro. Dans cette zone on a4 en moyenne :

(r n <r >

C6 -C

En ce qui concerne la partie isotrope du potentiel, les termes en l/R6 et
I/R8 sont sensiblement du méme ordre de grandeur. Par confre, pour la partie
anisotrope du potentiel, la contribution du terme en l/RSfest environ trois
‘fois supérieure d celle du terme en I/R6. Ceci nous montre qu'on ne peut

pas négliger le terme en I/R8.111 est fort probable qu'iléen est de méme
pour les termes suivant du développement (I/Rlo, etc ...); ce qui montre
qu'il faut en fait utiliser des potentiels calculés ab—initio. Dans ces
conditions les calculs que nous présentons maintenant a partlr de ce poten-

tiel 3 longue portée n oanu une valeur indicative.

4°/ Calcul numérique des sections efficaces

La résolution numérique des systémes d'équation? différentielles
VI-63 et VI-64 a été faite par la méthode de Runge—Kutta.:Pour diminuer le’
temps de calcul, nous -avons fait cette intégration sur uné demi-trajectoire
et nous utilisons la relation VI-25 pour obtenir la matrice de collision.
Nous avons vérifié dans un cas particulier que le réSulta% ainsi obtenu
8tait identique & celui obtenu en intégrant sur toute la trajectoire.:Nous
vérifions par ailleurs que la matrice de collision est unitaire. Connaissant

pour chaque paramétre d'impact la matrice de collision, nous en d&duisons

les coefficients i i I k et i 8'H 2 (8quation VI-52 et VI~53). Nous

faisons alors 1'intégrale sur les paramétres d'impact entre une limite

inférieure b] et 65a . La limite inférieure b, est choisie de maniére telle

o ]
que les coefficients i i il k et t 8 Il 2 oscillent rapidement aux voisi-

nage de bl' Pour les paramétres d'impact plus petits que b on remplace
alors les coefficients i t Il k et t g Il 2 par leur valeur moyenne. Dans

la plupart des cas, cette valeur moyenne est‘sensiblementﬁégale al, ce qui
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correspond a des collisions fortes qui détruisent totalement le multipole

d'ordre k et déphase complétement le quadrupole optique. Nous n'avons pas inté-

gré sur lesvitesses et les.calculs ont été faits pour la vitesse moyenne V .
Nous avons utilisé trois types de potentiels différents : le

potentiel de Van der Waals en C6/R6, le potentiel 3 longue portée en

C6/R6 + C8/R8 et enfin le potentiel galculé par_Pasgale et Vandeplanque.

Les résultats obtenus ont &té rassemblés dans le tableau suivant. Pour

chaque gaz rare nous avons indiqué le paramétre d'impact minimum b] (en ao),

les sections efficaces o, et oy (en 102 aoz) et le rapport S/W du déplace-

k
ment sur l'élargissement. Par ailleurs nous avons reporté a titre d'exemple

sur les figures VI-6, VI-7 et VI-8 les variations en fonétion du paramétre
LL
LL
relatifs 3 1'élargissement et au déplacement :

d'impdct d'un coefficient Il k (pour k = 2) et des céefficients E ét D

Ces courbes sont celles obtenues pour 1'argon. L'ensemble de ces résultats

appellent plusieurs commentaires.

a) Potentiel de Van der Waals en 96185

i

Dans le cas du potentiel de Van der Waals, nous n'avons fait
qu'un seul calcul pour les cinq gaz rares. Nous utilisons pour cela la

. - . 1
variable réduite q :

2 2 :
<y~ >
q = —————-——————cx r g (VI_SZ})

h v
ce qui permet de résoudre le systéme d'équations différentielles indépen-
damment du gaz rare. Dans ces conditions les rapports entre les diverses
sections efficaces Ok et Ob sont indépendants du gaz rare.
Dans le cas de 1'hélium et du néon nous avons déji vu que la
partie répulsive du potentiel avait une influence prépondérante. Les résul-
tats obtenus pour ces deux gaz rares avec le potentiel de Van der Waals

n'ont donc aucune signification. Pour les gaz rares lourds la situation
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b1 Ol 02 03 04 Gb __S_
(a )| 100 2?1100 a %) 100 a3 |100 a %y (100 a %) Y
[0} [o] (o] -0 [o] (o)
HELIUM
Expérience 17,642,511 13,610,9 | 17,8+3,3 14,6+1,7 0,11
C6/R6 6,25 3 5 5 4 9 0,34
C6/R6 + C8/R8 15 11 13 14 12 f 13 0,27
P. et V. 7 20 17 23 18 16 0,28
NEON
Expérience 16,426 | 13,0t1,9 | 16,0%2,2 14,341,2 0,14
C6/R6 8 6 8 9 7 12 0,34
C6/R6 + 08/R8 15 15 19 20 17 19 0,29
P. et V. 12 34 32 41 35 24 0,12
ARGON
Expérience 20,8+2,6 ) 24,7%£3,9| 26,9448 37,5+3,8 0,31
_C6/R6 11 11 16 16 13 29 0,34
C6/R6 + 08/R8 20 25 31 32 28 34 0,29
P. et V. 12 31 30 30 31 30 0,27
KRYPTON
Expérience 31,4%2,4 | 35,2%5,3 ] 39,6%6,8 41,924 4 0,27
C6/R6 12 13 19 20 16 35 0,34
c6/R6 + C8/R8 20 28 36 38 32 41 0,29
P. et V. 15 36 36 38 35 37 0,26
XENON
Expérience 48,6x8,5 | 49,3+5,0] 51,8+6,5 43,8+4,0 0,31
C6/R6 13,5 16 24 25 20 43 0,34
C6/R6 + C8/R8 21 33 42 45 38 50 0,27
P. et V. 18 42 43 43 42 46 0,26
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est différente. En ce qui concerne l'élargissément et le déplacement de la
transition, 1l'accord avec 1'expérience est relativement bdp 3 les désaccords
étant au plus de 25 7. Par contre les sections efficaces 6% calculées sont
trop- petltes d'un facteur deux environ. Ceci nous indique que le potent1e1
de Van der Waals en C /R6 est trop peu anisotrope. Par contre la partle
isotrope de ce potent1e1 a un ordre de grandeur correct. C'est bien ce que

nous avons prévu en comparant les potentiels en C /R6 et C /R

b) Potentiel en Cé/R6'+ C8/R8

Seul ' le cas des gaz rares lourds presente de 1' 1nteret. Nous
obtenons des ordres de grandeur correct d la fbts pour - les sections efflcaces

o ce qui prouve que la partie

K et la sectlon efficace d' élargissement Oy s

anisotrope du potentlel est mieux représentée que par le potentlel de Van der
Waals. Par ailleurs le rapport déplacement sur elarglssement S/W calculé est
“en bon accord avec les valeurs expérimentales. De plus les variations rela-

tives des sections efficaces Oy sont bien celles donn€es par l'expérience :

g, < 0, < 0,- Les résultats des calculs reproduisent donc '‘correctement 1'en-

12 3
semble des résultats expérimentaux.

c) Potentiel de Pascale et Vandeplanque

Pour les gaz rares 1ourds, les ordres de grandeurs obtenus sont en .
bon accord avec l'expérience. Cependant ces potentlels dopnent sen31b1ement
la méme valeur pour les sections efficaces Ok’ alors que les valeurs experl-

mentales sont quand méme 1egerement différentes.

Dans le cas de 1'hélium, les résultats sont aus§i satisfaisants.
4 .
D'une part nous obtenons un rapport S/W positif et par ailleurs l'ordre rela-

tifs des sections Gk est le bon :

Oy <0 <95

Cependant les valeurs obtenues sont légérement trop grandes et le déplacement

est deux fois trop important.
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1
Pour le néon, la situation est différente, les sections efficaces
calculées étant plus de deux fois trop grandes. Il semble que, pour le néon,

le potentiel de Pascale et Vandeplanque soit trop répulsif.
La conclusion de ces différents calculs sera la suivante

- Pour les gaz rares lourds, le potentiel d longue portée en 06/R6 + 08/38
suffit a expliquer la relaxation des multipoles d'ordre K, l'élargissement

et le déplacement de la raties d'absorption a deux photons.

- Les potentiels calculés par Pascale et Vandeplanque dorment des ordres de
grandeur satisfaisants, excepté pour le néon. Dans ce denpiér cas le poten-

tiel répulsif semble étre trop important.

Pour terminer ce chapitre, nous allons maintenant comparer nos

- . . 12
résultats expérimentaux avec d'une part les mesures de J.F. Kielkopf et al( )
sur 1'élargissement et le déplacement de la transition 3P - 4D et avec d'autre

part des calculs théoriques du transfert 4D - 4F.

"

5°/ Comparaison avec les mesures du déplacement et de 1'@largissement de

Y

la transition 3P - 4D

Dans la mesure ol le rayon de l'état 4D est beaucbup plus grand
que celui des é&tats 3P et 3S, les coefficients d'élargisseﬁent et de déplace¥
ment de la transition & deux photons 35S - 4D et de la transition & un photon
3P - 4D doivent &tre &gaux en premidre approximation. Kielkopf et Knollenberg
_ont mesuré l'élargissement et le déplacement de la raie 3P - 4D en analysant
le profil d'émission d'une lampe 3 sodium contenant du gaz ‘rare. Ils obtien-
nent 1'élargissement en d&convolant le profil de Voigt dd é 1'effet Doppler
"et 3 l'élargissement par collision. Ils opé&rent avec des pressions de gaz
rare comprise entre 5 torr et 150 torr & une températeur_dé 500°K. Le tableau
suivant compare leurs résultats aux nGtres (Ces auteurs n'ont pas mesuré

1'élargissement de la raie 3P - 4D)

3/2
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Elarglsse@e?t He Ne Ar Kr _ Xe

des transitions

3B o > 4D 21,6 1,2 11;4%1,2 25,8+1,8 27,6+3,0 36,643,6

38 + 4D 24,6%*2,9 13,6%1,1 30,5%3,3 31,0%4,3. 31,0%2,5
(L'unité est IO—16 MHz x cm3)

Déplacement . _ : .

des transitions He Ne ' Ar Kr : Xe

391/2 + 4D 1,2 +0,9 =-5,4 0,6 -7,8+0,9 -9 1,2 -11,4+0,9

3P3/2—>4D 1,8 x0,9 -6,0 0,6 -9,0+0,9 -11,4%1,2 -11’7i0"9v

38 = 4D 2,65+0,37 -1,94+0,34 -9,4+1,2 - 7,4+0,5 - 9,6+0,5

.- ~-16 3
(L'unité est 10 MHz x cm™)
En ce qui concerne les largeurs, les deux mesures donnent des résultats

comparables 3 mieux que 20 %. Pour les déplacements, l'accord est moins bon,

ce qui prouve que le niveau 3P doit alors jouer un rdle plus important.

6°/ Calcul de la section efficace de transfert 4D ~ 4F

(13) (14)

Récemment J.I. Gersten. et R.E. Olson ont calculé 1la

section efficace de transfert 4D » 4F. Nous donnons leurs résultats dans le

tableau suivant : '

HeA : Ne " Ar
Notre expérience 470 * 130 220 + 50 130 * 40
J.I. GERSTEN ' 540 630
R.E. OLSON 140 250 470

(L'unité est aoz)_
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i
Les deux calculs donnent des résultats trés différents, en particulier
pour 1'hélium. Olson trouve des sections efficaces qui augmentent lorsqu'on
passe de 1'hélium 3 1l'argon, alors qu'expérimentalement_oﬁ trouve 1l'inverse.
" Ce résultat expérimental se comprend bien lorsqu'on compate l'inverse de la
durée de la collision l/rc 3 1'écart d'énergie Mw entre lés niveaux 4D et 4F.

Pour un paramétre d'impact b, la durée de la collision est environ 7. = b/v.
' ' AS x b

_ , v

est de l'ordre de 7. La section efficace est donc d'autant plus grande que

La probabilité de transition devient importante lorsque dw x T =

la vitesse est grande, ce qui explique qu'on trouve expérimentalement un

résultat nettement plus grand pour 1'hélium.

Le calcul de Gersten donne pour 1'hélium et l'afgon des résultats
sensiblement identique§ Ceci n'est pas &tonnant car il semble qu'il néglige
dans son ‘calcul la différence d'énergie entre 1'état 4D et 1'état 4F. Finale-

ment nous voyons que ces deux calculs ne sont pas vérifiés par 1l'expérience.

Pour conclure ce chapitre nous dirons simplement que nous noué
sommes surtout int&ress&/a 1'aspect qualitatif de la question. Il reste
encore de nombreux problémes théoridues pour interpréter éuanti;ativement
nos résultats, Les approximation$ que nous avons faites sont assez grossiéres
et on pourrait améliorer la précision des calculs en moyennant sur les '
vitesses ou bien en traitant quantiquement le mouvement des atomes. Cependant
le principai probléme reste la connaissance des potentiels interatomiques.
Les potentiels calculé&s par Pascale et Vandeplanque sont déja une bonne
approximation et nous avons vu, qu'excepté pour le néon, ils donnaient des
ordres de grandeurs corrects. Cependant nos expériences téstent surtout
le comportement & longue distance des potentiels. C'est pourquoi il serait
trés intéressant de calculer la section efficace de transfert entre les

niveaux 4D et 4F qui dépend essentiellement du potentiel i courte portée.
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CONCLUSTION

Notre travail présente un double éspect. D'une part nous avons
développé les méthodes de spectroscopie multiphotoﬁique sans élargissement
Doppler et d'autre part nous avons appiiqué ces techniques & 1'étude des
collisions sodium - gaz rares. Nous résumons ci-dessoué les résultats obtenus

dans ces deux domaines.

. % Spectroscopie multiphotonique

- Mise en évidence de la suppression de 1'élargissement Doppler dans les
transitions d'absorption & deux photons dans une onde stationnaire. Ces
expériences, faites sur 1l'atome de sodium, ont permis de mesurer la

structure fine du niveau 4D et la structure hyperfine du niveau 581/2.

~ Application de cette technique 3 la mesure de structures fines, de struc-
tures hyperfines et de déplacements isotopiques dans 1'atome de néon. Ces
expériences, qui ne sont pas décrites en détail dans ce mémoire, ont fait

(H

1'objet de plusieurs publications auxquelles nous renvoyons le lecteur .

- Mise en évidence de la suppression de l'E@largissement Doppler au cours
de la transition & trois photons entre les &tats 381/2 et 3P|/2 de 1'atome

de sodium.
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- Mesure de la structure hyperfine de 1'é&tat 4D3/2 du sodium. Dans cette -
expérience la mesure du taux de polarisation de la lumiére de fluorescence
aprés excitation 3 deux photons permet de d&duire une valeur de la struc-
ture hyperfine bien que celle-ci soit inférieure d la largeur naturelle.
Ceci noué montre tout 1'int&rdt qu'il peut y avoir 3 combiner l'excitation

d deux photons avec des méthodes de spectroscopie plus classiques.

% Etude des collisions sodium - gaz rares

- Mesure de 1'élargissement et du déplacement des transitions & deux photons

3S - 55 et 35 - 4D dans 1l'atome de sodium.

- Etude de la relaxation 3 l'intérieur du niveau 4D. Le résultat le plus
original de cette &tude concerne la mesure du transfert d'alignement entre
et 4D

les niveaux de structure fine 4D ; les gaz rares légers (He,

3/2 5/2
Ne) provoquent un transfert d'alignement alors que nous n'avons rien obser-

vé pour les gaz rares lourds (Ar, Kr, Xe).

- Interprétation théorique et calcul des sections efficaces. Les principales

. approximations sont les suivantes : trajectoires rectilignes, structures
fines et hyperfines tr@s petites devant 1'inverse du temps de collision,
réduction de la base utilis&e aux seuls états atomiques |4D,LM>. L'intérét
de ces calculs a été principalement de tester les potentiels calculé&s par

Pascale et Vandeplanque.

Ces quelques résultats illustrent clairement les multiples facettes
de l'excitation & deux photons sans &largissement Doppler. Les possibilités
de cette méthode sont trés vastes. Du point de vue de la spectroscopie, il
existe un grand nombre de transitions a deux photons qu'il est possible d'ob-
server en utilisant le matériel dont on dispose actuellement. Par exemple,
1'étude des états excités de 1'hydrogéne et de 1'hélium 3 partir de leurs
états métastables est un sujet plein de promesses. Du point de vue des colli-
sions la mé&thode que nous utilisons est trés puissante car nous avons pu
mesurer un grand nombre de sections efficaces dans un laps de temps relative-

ment court. Une extension &vidente de ces expériences est 1'é@tude des
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propriétés collisionnelles des niveaux de Rydberg.

I1 est clair que la spectroscopie d'absorption multiphotonique
sans élargissement Doppler va entrer maintenant dans une nouvelle phase.
Aprés la période euphorique des premiéres années ol les expériences de démons-
tration prenaient le pas sur 1'intér@t spectroscopique, nous devons songer
maintenant 3 nos expériences en fonction de leur possibilité spectroscopique.
Cette seconde phase est peut-&tre moins enthousiasmante, il n'est pas sir

qu'elle soit moins fructueuse...
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APPENDICE A

PROBABILITE D'ABSORPTION A DLUX PHOTONS

DANS LE CAS D'UNE ONDE NON MONOCHROMATIGUE

Nous calculons dans cet appéndice la probabilité d'absorption &
deux photons lorsque 1'atome est soumis 3 une onde non monochromatique. Les
hypothéses générales du calcul ont &té exposées au chapitre I (II - § 1°).

Nous les rappelons briévement.

Description du champ électromagnétique

Nous considérons un atome interagissant avec une onde électro-

. . - g - - . -
magnétique de polarisation €. Dans son référentiel propre, l'atome voit le

5
champ électrique E(t). En utilisant les conventions habituelles‘(l), nous
faisons apparaltre la distribution spectrale E(w) :
> > [ +iwt 5 [ 77 % ~-iwt A-1
E(t) = € J dw E(w) e * + € J dw E"(w) e
o o
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_). ' .
Nous faisons sur le champ &lectrique E(t) les hypothéses suivantes :

L ) -
~ Le champ &lectrique E(t) est nul sauf pendant un intervalle de temps

fini AT compris entre les instants T} et T,.
- La fonction E(w) est une fonction centrée en w; de largeur AwL. Nous

supposons que la largeur AwL est telle que les transitions & un photon

sont interdites, c'est-d-dire que l'on doit avoir :

’AwL << Jow_| - A2

ol Awr est le défaut d'énergie défini au chapitre I (équation I-7).

Représentation d'interaction

En absence de champ électromagnétique, l'atome est soumis au

hamiltonien Hl :
H o= w -il | A-3
. 7

Ho est le hamiltonien de 1'atome en absence d'émission spontanée, et 1'opé-
rateur T permet de tenir cdmpte de 1'émission spontanée. Nous supposons
qu'initialément l'atome est dans 1'état fondamental |g>. Nous choisissons
1'énergie de cet &tat comme zéro d'énergie. Dans ces conditions l;énergie
d'un état excité |e> s'écrit ﬁ(we - —ES).

Pour faire le calcul nous allons nous placer en représentation
d'interaction, c'est—3-dire qu'un état|w>_et un opérateur X sont remplacés
par les opérateurs |$> et % :

i H t/h

A¥> lo(e)>

l
[0

R +
i HI t/h -1 H] t/h A-4

A
X(t) e X e

Ces définitions ont &té choisies de maniére telle qu'en absence de champ
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v . PR ~
électromagnétique 1l'état |Y(t)> ou la matrice densité p(t) n'évolue pas.

En présence de champ &lectromagnétique, le hamiltonien atomique
s'écrit 3 1'approximation dipolaire &lectrique : '
> > .
H = Hl - D . E(t) A-5

2 _ ' . PR - . ~ . W
D étant  1'opérateur dipolaire &lectrique. L'équation d'évolution de {{(t)>

s'écrit alors :

. i H, t/h ' -i H t/h
3(-1; l$(t,)> = % e ! _ D . E(t) e ' |ﬁj(t)> A~6

Le hamiltonien H] étant non hermétique, 1'opérateuqbapparaissant dans cette

. > >
équation d'évolution est différent de 1'opérateur D.E(t).

Calcul de 1'état {y(t)> du systéme

Nous faisons un calcul de perturbation au second ordre. Dans ce
calcul 1la population de 1'état fondamental reste &gale d | et les états
excités se vident avec une probabilité I'. Ce type de calcul permet d'obtenir
facilement les probabilit&s d'absorption & 1'ordre le plus bas. Explicitons

'

la perturbation & laquelle est soumis l'atome :

+00 . oo .
> = + -
D.E() = D [ E(w) ™" dw + D [ EXw) ¢ % dw  a-7
0 o
ol nous avons posé :
. > -
D = D. ¢ A-8

Dans le calcul de perturbation nous faisons l'approximation de 1'onde tour-
nante. Nous ne conservons dans l'expression A-6 que les termes de fréquences
négatives, c'est-d-dire ceux qui correspondent d 1'absorption d'un photon.

. . ~1 f
On obtient alors, compte tenu que e L Hpe/h lg> = "Jg> =
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. t +00 . .
e)> = |e> +%( dt, I do, E¥w) e T1f1 e Hy 60 p% g
: )Tl )
t t +x . .
- dt 2 4t  dw, dw, EX(w) EX(u,) e TMWaty o Tiugty
7 2 3 2 403 2 3
h T T o
1 1
. l‘ —. - : ‘o o
iH, t2/1 pt e 1 H, t2/h o & H, t3/h D+ > A=

X e

Nous faisons maintenant apparaitre l'opérateur transition & deux photonmns.

Nous explicitons pour cela l'intégrale sur ty en posant : u = t, =ty On a :

t . . . :
- i - - i}
J 2 dt3 e 1003!:3 e 1 H] t2/l D+ e 1 H] (tz t3)/1 D+ |g> -
T
I
fT] —iw.t i H, t,/h + i(w-—El)u +
J du e 372 e 1 "2 D e -~ h D |g> A-10
(o]

L'existence d'un terme de relaxation dans H1 nous permet d'étendre 1'inté-

-~

gration de TI d + ©®, On obtient alors :

J 2 dt3 o Tlwgty i H, to/h ot e -1 H|(tp~t3)/h ot o> =
T, .

"‘lw3t2 e i Hl tz/h D+ _ 1 D+- |g> A-11

—ihe HI-hu)

Vu les hypothéses faites sur le champ &lectrique (condition A-2) nous pouvons

faire apparaitre l'opérateur transition a deux photons

+
1 pt . ot 1 pt o g8 A-12
H - fw N H_-fw = Q

D €€
1 L

. - = . ~ Y
Nous obtenons finalement 1'&tat |y(t)> & partir de 1'état ly(e)>

Iw(t)> = e 1H, e/h |$(t)> . A—l}
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Soit :

o - - iwt, - i H (et )/,

' t
Ple)> = |g> + dt dw, E¥(w) e e D' |g>
1 ! I
. o] : .

t : b . .
- - - f
‘ J dat, JJO duy duy EX(w,) EX(y) o (Wpuy)ty oTiH, (EmE) /0

=

x Q |g> A-14

€e

Calcul de la valeur moyenne du dipole électrique

-Pour obtenir 1'énergie absorbée par l'atome nous calculons le
travail du champ électrique sur le dipole induit. Compte tenu des notations

complexes que nous utilisons, ce travail W s'écrit :

9 fTZ 2 d _ .2 ‘
W= dt  E(t) . — <p(t) |D|v(t)> . A-15
. "T dt
1
Soit en tenant compte de 1l'expression de E(t) (A-1)

+iw, t -iw,t

e [ 2ae [ [E(w,) Y4y pluce)> + EXw,) Y4 ey DT u(e)>]
e [ LEL) e e L w,) e T v
: A-16
ou .
T2 00 +iw4t d ‘
W = 2 Réel f dt J dw, E(w,) e I <P(e) |p|y(e)> A-17
T o . t . '

1

11 nous faut donc calculer maintenant l'expression de <y(t)|D|y(t)>. Celle-ci

.s'obtient facilement & partir de 1'expression de |y(t)> (A-14). On a :

t ’ 0
1
< > = —
Y(e) |D|v(e) . JI dr, de, IIJ dw, dw, duw, x
. Tl . o
+
: +i(w, t ~w,t,~w,t,) +1H, (e-t ) /h -iH, (t-t, ) /h
% %
(B, B2, E (w)) e 127273 | e ! P e ) o 2
| Q8>
. . +
. “i(w t —w,t,~w,t,) +iH (t-t,)/h  -iH (t-t )/h
. E*(w]) B(w)) Ewy) e 11272703 2<g|Q§€ o 1 2700 T F el

A-18
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Comme précédemment nous pouvons faire apparaltre 1'opérateur transition a

deux photons. Il faut pour cela expliciter l'intégrale sur t . On a par

1

exemple pour le premier terme de l'expression A-18, en posant v = t - €, ¢

<+

t +iw|t| +iHl(t—tl)/h -iH](t-tz)/h s*
J S de, e o <g|D e De Q. _|lg> =
€€
T] :
T, iw € i(H‘;/h—wl)v -l (t-t,) /h o+
J dv e <g|D e De Qe lg> A-19

(o}

Compte tenu de la relaxation nous pouvons étendre l'intégration de T| i+ o,

On a alors :

rt o, €, +iHT(t—tl)/h —iH (t-t,)/h o+
' J dt, e <g|D e De Qe &> =
T .
+ ihe <g|D ———— D e Q. |lg> A-20
. + - £e .
H, - hw

| 1

L'opérateur transition a deux photons apparait a nouveau :

1 1
D —:——————-D = p ————0D = QS A-21
— - h
Hl 1w] | Ho wL

Le calcul du deuxiéme terme de 1'expression A-18 est analogue, si ce n'est

que c'est l'opérateur Qegx qui apparait

Q * = D ——t——p" 4 A-22

- F
HO le

Finalement on obtient pour la valeur moyenne du dipole &lectrique :

h T o}

. ¢t o
<P(e) |Iply(e)> = + = j de, j[j do, dw, dwy x
. |

1(w]tl-w2t27w322) S A—1Hl(t—t2)/h S+
<glQ.. e Qe

[E(w)) E*(wz) Ex(w3) e |g>

g +iHT(t-t2)/h'
gla__ e Q%] &>]

€€

—i(w) ) mwyty gty ) )

- E*(w]) E(wz) E(w3) e

A-23
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La dépendance temporelle de <w(t)|D|w(t)> apparalt simplement lorsqu'on

fait le changement de variable : T = t - t_ . On obtient (nous utilisons une

9
fois encore 1l'existence de la relaxation pour étendre 1'inté&gration de Tl

3 + o)

() [plpce)> = + = f' at JJJ. do, do, du, x
oo ,

(o}

1(w]-w2—w3)t +1(m2+w3)T

[E@) E*(w,) E*(w,) e T <glag, e Q

: +
1w mwymw )t =i (wytwa)T +iH, t/h
S Bl By e 2 e P e} e T o sl

A-24

Nous avons supposé initialement que la distribution E(w) &tait centrée en
wy avec une largeur AwL assez petite (condition A-2). Dans ces conditions

on a

Nous voyons donc que <w(t)]D]w(t)> est la somme de deux termes, 1'un évoluant
avec une fréquence négative, 1'autre &voluant avec une fréquence positive.
Nous sommes maintenant en mesure de calculer 1'énergie totale absorbée par

1'atome entre les instants Tl et TZ'

Calcul de 1'énergie absorbée par l'atome

Nous partons pour cela de l'expression A-17. Nous voyons d'abord
que la composante de <¢(t)|D|¢(t)> évoluant 3 une fréquence positive donne
une contribution se moyennant a8 z&ro lorsqu'on intégre sur le temps. En se
limitant donc a la composante &voluant 3 une fréquence négative, 1'expression

de 1'énergie absorbée W s'écrit

T + o ’ (W + -0 ~w Yt

W= E-Réel J 2 dt_IJJJ dw, dw, dw, dw, (W +wW_-W ) e b4z 3
h T o 1 2 73 4 2 3 17

l

1(m2+m3)T S

. P ) -+ /h
E(w]) Ex(wz) Ex(w ) E(Ww,) J dT e <g|Q e 1le/l Q *
3 4 o ' ' ee

S

>
ce |8

A-25
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Compte tenu des hypothéses faites sur la distribution E(w), nous avons :

D'autre part, comme nous avons supposé que le champ électromagnétique est

nul avant 1l'instant T1 et aprés l'instant T,, nous pouvons étendre 1l'inté-

2’
gration sur le temps de - ©® a + ®, On a alors

dt = 2w 6(w1+w47w —w3) A-26

J+w 1(w1+w4-w2—w3)t
¢ 2

—00

Nous introduisons alors les variables § et ' et la quantité B({) :

Q = w, + w,

[ = Wy *+ Wy | A-27
e

B(R) = [ dw E(w) E(2-w) A-28
o .

L'expression de la puissance absorbée s'écrit alors :

m
4 wL

Réel jf aq a9’ B¥@Q") B() 8(9-9') «x

h )

g ‘ A-29

00 ‘ +iQQ'T . =iH T/h +
at e o<gld® e ' Qd |
o ce €ee

Soit finalement,; en inté&grant sur ' et en utilisant la définition A-4 de

"
1'opérateur X(t)

4T w 00 00 it N4
Y
W o= L Rree1 J aqQ ]B(Q)l2 J dt e <g'Q§€(o) Qia(-T)|g>

h (o} o

A-30

L'énergie absorbée dépend en ce qui concerne 1l'atome de la fonction de
corrélation de 1l'opérateur transition 8 deux photons et en ce qui concerne
le champ électromagnétique de la fonction B(f2). Dans le cas d'une onde

monochromatique de fréquence w , cette fonction B()) est centrée en ZwL.

L'énergie absorbée est alors proportionnelle & :
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° ZiwLT S gt :
W v Réel J d1 e <g|Q_, (o) QEE(-T)|g> A-31
‘ o

Cette fonction de corrélation se calcule facilement :

s gt o - im t/h ¥
Réel | dt e - <gl0g, e Q. le> =
(o]
oo iQT 5 -iH t/h gt
Réel X J dt e <ng€€ e |e><e|Q€€|g>

e "0

. ‘ T,
L'état |e? étant vecteur propre de Hl avec la valeur propre h(we— i ir),

cette expression s'8crit :

T
. e
T[l(Q—we) - =1

) Q0

< 2 S 2
Réel I J dt e [<glQ..|e>]

e ‘o
On obtient finalement :
4T w © r : :
wo- —L [ w p@® 1 ey I<gld® |e>)? A-32
h o 2 Te €e
Q=w )" + —— :
e 4

Pour une transition vers un niveau excité e la forme de raie est lorentzienne.

Cas d'une polarisation réelle

Dans le cas d'une polarisation 8 reelle, l'expression de 1'énergie
absorbee par l'atome peut s'exprimer plus directement en fonctlon du champ
electrlque E(t) Pour cela nous posons

N N N + o +iwt _
E(t) = E(t) ¢ = g . J &(w) e dw A-33

&(w) est la transformée de Fourier de la fonction E(t). Elle s'exprime
directement en fonction de la distribution E(w) introduite au début de cette

annexe (A-1)

& (w)

E (w) si : w > o

&(w)

Ex(-w) si w<o A-34
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E(w)
B(Q) 1
) 20, 0
(W) |

-2w 20, )
L
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Nous avons déja supposé que E(w) &tait une fonction centrée en W de largeur
AwL ; &(w) comporte donc deux pics centrés en - woet + . Nous introduisons’
maintenant la fonction A(R2) définie par :

+ o

; .
A(R) = J &(w) &(~w) dw A-35

Nous allons comparer cette fonction A() a la fonction B(Q) définie précédem-
ment. La distribution E(w) &tant centrée en wy s la fonction B(Q)) est centrée
en ZQL. Par contre, la distribution &(w) comportant deux pics centrés en

+ w la fonction A(f)) en comporte trois centrés en - ZwL,

tenu des &galités A-34, nous avons au voisinage de § = 2wL :

O et + ZwL. Compte

ARy = B()

Par ailleurs nous venons de voir que l'intégrale de la fonction de corréla-
tion
oo - 10T '\;S ’\JS+
< -7 | e>

f dt e glad (o) @ .(-D) g
0 .
était une fonction centrée autour de la fréquence atomique»we. Nous faisomns
donc une erreur négligeable en remplagant dans 1l'expression de W (A-30) 1a
fonction B(R) par la fonction A(Q). En effet ces deux fonctions ne différent
sur l'intervalle [0, +»] qu'au voisinage de z&ro, c'est-d-dire pour des va-
leurs de Q pour lesquelles 1'intégrale de la fonction de corrélation est
fortement antirésonnante. On peut donc finalement écrire :

iQT_ oS &s+

i@t
dt < - > -
e <gla (o) Qi (-Dlg>  A-36

[o0}

4w

> 2
W o= Réel J dQ |A(R) ] J
: [¢]

h o

L'intérét de cette expression est que A(R) s'exprime simplement & partir du

champ électrique E(t) ; on obtient & partir de A-33 et A-35

o = e 2 -iQt '
AR)) = o E(t) e dt A-37

-

Nous voyons que A(Q) est la transformée de Fourier du carré du champ élec-
. 2 . : ey . .
trique E(t) . C'est sous cette forme simple que nous utilisons ces résultats

au premier chapitre.
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APPENDICE B

COMPLEMENTS. SUR LE CALCUL DE LA FORME DE RAIE

Daus'cet appendice nous présentons d'abord deux .compléments sur le
.calcul de 1'élargissement dU au temps de traversée du faisceau que nous avons
fait au premier chapitre (§ IIT) : nous calculons d'abord 1'intégrale sur les
vitesses, puls nous examinons 1'influence des atomes de faible vitesse. Dans
la deuxiéme partie de cet appendice nous examinons ensuite l'effet de la lar-

geur du mode du laser sur la forme de raie.

I - ELARGISSEMENT DU AU TEMPS DE TRAVERSEE DU FAISCEAU

1°/ Calcul de 1'intégrale sur les vitesses

Au premier chapitre nous avons calculé la puissance P absorbée par
la vapeur atomique. Avant 1'intégration sur les vitesses, 1'expression de P

est donnée par 1l'expression (I~39)
5

MVr . © )2
00 = ———— +co . - 2w
P = q J e 2kT dVr f dQ e2 ] 5 exp - —~—§~——117? (B-1)
o ~o QR-w ) +-T 4v / W
eg 4 e r o

Pour faire la somme sur les vitesses nous voyons que nous avons 3

évaluer 1'intégrale I

N
N

[o's) -
I = f e 8% o X 4x (B-2)
(0]
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~
-]
]
N
>
=
~
<

2kT
1/2 y=———=  x= (B-3)

T3 3 e o =_l.._ P— —--——E-
Oi nous avons posé : § wo ( o ) > W

Nous développons en série de Fourier la deuxiéme exponentielle :

2 . w2 XZ
- 1—2- +00 X I - 1u)y
e X = J —_— e . e dw (B-4)
-2/ ‘
L'intégrale sur la variable x se fait alors facilement
x2 _ w2 x2 _
© - +o - - iwy
I = J e 6% ax J X b e dw | (B~5)
o -0 2/1
+o0 1 e—iwy
2 4 :
— ‘/T? w + —2"
§

Nous n'avons plus qu'ad calculer la transformée de Fourier d'une lorentzienne :

= -21¥
8/ e 8 (B-7)

2

is =

La puissance absolue s'écrit 3 partir de la formule (B-1)
' IQ - ZwL[

e 8

e 2m
2mit : . T s
@ o

P = —(
2 M

1/2

) J } oodQ

-
m

Le profil d'absorption est donc le produit de convolution d'une

b

Z|A<

lorentzienne de largeur Fe par une double exponentielle de largeur § =

5 - . . . o
Vr étant la vitesse quadratique moyenne radiale.

2°/ Influence des atomes de faible vitesse radiale

Comme nous l'avons déja signalé, le calcul que ﬁous avons fait au
premier chapitre de la puissance absorb&e par la vapeur atomique est inexact.
Nous avons en effet surestimé 1'énergie absorbée par les atomes qui restent
longtemps dans le faisceau. Nous allons évaluer dans ce paragraphe 1'importance

de cette erreur.

Pour calculer la puissance P absorbée par la vapeur nous faisons
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la somme de 1'énergie W(Vr,p) absorbée par tous les atomes qui traversent
pendant le temps AT le faisceau laser. Or 1'énergie W(Vr,p) est 1'énergie
absorbée entre t = - ® et t = + o, Notre calcul n'est exact que pour les atbmes~
assez rapides pour avoir le temps de traverser complétement le faisceau pen-
dant 1'intervalle de temps AT que nous considérons. Pour les atomes plus lents
1'énergie W(Vr,p) est supérieure 3 1l'énergie réellement absorbée pendant le

temps- AT.

Nous pouvons estimer 1'erreur que nous commettons. Pour qu'un
atome puisse traverser le faisceau pendant le temps AT, il faut que sa vitesse
soit supérieure a v%—. Nous pouvons calculer 1'énergie AW absorbée par tous
les atomes qui ont une vitesse inférieure 2a Z%—, ce qui va nous domner l'ordre

de grandeur de l'erreur que nous commettons.

Si Pe est la puissance absorbée exacte et PC celle que nous avons

calculée précédemment, nous avons :

PC x AT = AW < Pe x AT < Pc x AT | (B-9)
Pour calculer AW il suffit de limiter 1'intégrale sur les vitesses

. o} . . s e
de Vr =0 aV_ =— . S1 AT est assez grand, nous aurons a intégrer sur des

r AT
vitesses trés petites. A la limite V. égal a zéro, nous avons :

1
W(Vr,p) N v;-

Nous pouvoné calculer W en limitant 1'intégrale (B-~1) & V_i= — .

A des facteurs de proportionnalité prés, nous avons :

wO
AT
M [0 V_x AT E(V) W(V_,0) av
Soit :
W, 9
s ] wo
AW’\IIATATXV v o= 5 2 (B-10)
o r T 2 AT

Si nous faisons tendre AT vers l1'infini, AW tend vers zéro. Les iné-

galités (B-9) montrent bien alors que l'erreur que nous faisons est négligeable.
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I1 - INFLUENCE DE LA LARGEUR DE MODE DU LASER

Dans nos expériences les formes de raie que nous avons calculée au
chapitre I sont en fait brouillée par la largeur du mode du laser. En effet
les lasers que nous utilisons ne sont pas parfaiteﬁent monochromatiques, et
la fréquence de la lumiére émise fluctue autour d'une valeur moyenne. Ces
fluctuations sont relativement lentescar elles sont principalement dues aux
vibrations et aux instabilités mécaniques de la cavité laser. Dans ces condi-
tions on peut considérer que le mode du laser, de fréquence e etAd'intensité
E02 constante, est trés fin pendant une durée de vie atomique (quelques kHz),

mais que la fréquence w, fluctue lentement (par rapport a une durée de vie

. L
atomique) autour d'une valeur moyenne w, . Le calcul que nous avons fait reste

L
valable et il suffit de moyenner le résultat obtenu par la distribution de
probabilitécgbﬁuL) qui caractérise les fluctuations de wy - Pour pouvoir conti-
ner le calcul nous devons nous donner 3 priori la fonctiona§2mL). Nous allons
choisir une distribution gaussienne. En effet 1'amplitude des fluctuations de

wy; reste toujours limitée et cecl est relativement bien représenté par une

gaussienne. Nous avons donc : - 9
_ (wL - wL)
( :) - 1 2
S (w) = —= e A (B-11)
' Y%

La largeur du mode du laser est donc caractérisée par le paramétre A.

En reprenant la formule (B-1) la puissance absorbée s'écrit :

-2
, |w-2wL| (oo =0 )
o 2T 172 (%7 Fe N e Sy
o @-u ) T, —o -
(B-12)

A priori le calcul de 1l'intégrale sur w. n'est pas simple. Comme

L
nous l'avons vu au deuxiéme chapitre (§ II,4) nous travaillons le plus souvent
dans des conditions expérimentales telles que l'élafgissement di au temps de
traversée du faisceau § est assez petit devant la largeur du mode du laser
("jitter") A . Dans ce cas on peut supposer que le produit de convolution
déforme peu la gaussienne de largeur A et que l'on obtieﬁt finalement une
gaussienne de largeur (A2 + 62)]/2. Ceci peut se justifier par un développe-

ment limité en fonction de-% .
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Pour simplifier les notations, nous posons

Q - Q
X = wL -5 X, = W= (B~13)
Nous devons alors &valuer 1’intégrale B(xo)
- 2
4o _z_l_z;_l. __(_X_X_g.)__
B(xo) = J e e A dx (B-14)
—c0

Dans la mesure ou § est petit devant A, nous pouvons faire un déve-

loppement limité de la gaussienne

2 2
(X—Xo) % . 2
T T2 Y. 2x, % 26,y 2
e A = e [ 1+ 5+ ( " 3 ) X+ ... (B-15)
A A A
L'intégration est alors immgdiate :
- — 2x 2
N A2 \ o §
B(x) = &8 e [ 1+ ( - 1) —=+ ... ] - (B-16) -
o] _ A2 2A2

Nous pouvons ressommer ce développement sous forme d'exponentielle :

X 2
It &
B(x) = Se B¢ x(1-2_)e¢ A (B~17)
[o) 2 .
20
Soit finalement : 9
X
2 -
Bx) = 8§ (1~ & 0?4682 ' (B-18)
° 2% : - :

L'intégrale sur w_ est donc bien approximativement une gaussienne de

L
largeur (A2 + 62)]/2. Finalement le profil d'absorption est donné par la for=-
mule approchée suivante Q@ - ZwL)Z
+ @ r T2 2.
P = B = e HATFED 4o : (B-19)
ce@-w )21 ‘
u)eg 4 e

La courbe d'absorption est alors un profil de Voigt. Cependant ce

résultat est le fruit d'approximations trés grossid@res. Nous avons supposé en
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. . . s . . - .
effet que le mode du laser avait un profil gaussien et que + e&tait trés petit

devant |. Le principal avantage est de nous ramener 3 un profil bien connu.

"L'expression du coefficient f est la suivante

ha P :
L o 2 2 .8 2 | _
bt sl (520

N3y

. - . 2 .
Nous avons fait apparaitre la section § = nwo du faisceau et

la puissance P du laser

o (8] [¢] o’

Il est alors intéressant de calculer exactement la valeur maximum
PM de la puissance absorbée. Si nous supposons que la largeur naturelle Fe
est petite devant le "jitter" A du laser, 1'intégrale (B-19) est immédiate :

PM = ZWB'

Nous pouvons exprimer PM en fonction de la probabilité de transition
Fg(o) qui a été définie au premier chapitre (I-4). Nous avons

. _'/1? B r, ‘
Py = 5 how NLS(Z—A-) Fg(o) (B-21)

‘ S 2 4
< e> = B-22
|<gla_ le>|” T (B-22)

0 e -

Nous voyons que la puissance absorbée est proportionnelle au carré
de la puissance incidente, inversement proportionnelle 3 la section du fais-

ceau et a la largeur A du mode du laser.
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APPENDTICE C

CALCUL DE L"INTENSITE ET DE LA POLARISATION

DES RAIES DE FLUORELESCENCE LORS DE L'EXCITATION A DEUX PHOTONS

ENTRE LES NIVEAUX 3S ET 4D DE L'ATOME DE SODIUM

Nous présentons dans cet appendice le calcul de l'intensité des
raies de fluorescence en appliquant le formalisme des opérateurs d'excitation
et des opérateurs de détection L1 . Comme nous avons vu que la structure hyper-
fine &tait petite dans 1'@tat excité par rapport & la largeur naturelle (cf.
chapitre II) nous allons faire un premier calcul en négligeant le spin nuclé-
aire. Ce calcul est valable dans notre cas bien que nous distinguions a l'exci-
tation les deux niveaux de structure huperfine de 1'@tat fondamental 381/2.
En effet la trace partielle par rapport aux variables nucléaires du projecteur

a% ng mg><F mgl sur 1l'état hyperfiﬁ F_, reste isotrope. Dans ces conditions,

g

lorsque la structure hyperfine dans Z’éiat excité est strictement nulle, on
peut faire le calcul des intensités et des taux de polarisation de la lumiére
de fluorescence en négligeant totalement le spin nucléaire. C'est ce que nous
faisons dans la premiére partie de cet appendice. Nous reprendrons ensuite le

probléme en tenant compte de la structure hyperfine de 1'&tat excité dans une

deuxiéme partie.
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I - CALCUL DE L'INTENSITE DES RAIES DE FLUORESCENCE EN ABSENCE DE SPIN NUCLEAIRE

Nous allons utiliser pour faire ce calcul le formalisme de la

matrice densité. Ce calcul se décompose en trois étapes :

- Nous calculons d'abord la matrice de pompage déduite de 1l'équation (I-4) .

a4 résonance (8w = 0)

dp 4 n, n, w2
|
(__e) = ____2_..2__” E (C-])
de P £ r
o} e
*
oa
eg eg S+
E = Q Y Q (c-2)
€18, 8 €182

. ~ . . - eg S
Nous appelerons par la suite E l'opérateur d'excitation. L'opérateur ng e
: .. < ' . - ; 2
est la restriction de 1'op&rateur transition & deux photons telle qu’elle

a &8té définie au premier chapitre (formule I-11).

- Nous &tudions ensuite 1'é@volution de la matrice densité dans 1'état excité
de maniére & déterminer la matrice densité stationnaire pe. Dans le cas
simple oli l'on n'excite qu'un seul &tat (absence de structure hyperfine)
et ot il n'y a pas de collisions nous avons

dp dp

—£ = (=£y - T o c-3
dt dt P e e ( )

A 1'état stationnaire la matrice densité s'écrit donc

2
. ) 0 ( dpe ) 4 n,on, w
e Fe dtp 82]12
o e

E (C-4)

Nous étudions dans la deuxiéme partie de cette appendice le cas od 1l'on
excite plusieurs niveaux et dans le chapite V celui ol l'on tient compte

des collisions.

- La matrice densité dans 1'état excité &tant maintenant connue, l'intensité I

des raies de fluorescence s'obtient immédiatement :

I v Trop D (c-5)

*
L'opérateur E est noté o, par Grynberg (2)
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€Z>est 1'opérateur de détection. Nous en redonnerons la définition dans la

deuxiéme partie de ce paragraphe (§ 1 - 2°).

1°/ Calcul de 1'opérateur d'excitation E

L'opérateur d'excitation E agit 3 1l'intérieur du sous espace de

l'espace de Liouville correspondant & 1'&tat excité J . Il se décompose donc

. e
sur les'opérateurs tensoriels irréductibles JeJe T g :
J J J J :
K K
E = 5. ¢ %e R\ : (C-6)
K, Q Q Q .
Je Je K | Je K
Les coefficients e Q sont directement liés aux coefficients P Q ’
définis au chapitre V :
J 4 n n wz J J
e K 1 72 e e K
P 9 = e q c-7)
€ r
o e
: Je Je K
Le but de ce paragraphe est de calculer les coefficients 3 e Q' Ils
. ‘ J
s'obtiennent en projetant 1l'opérateur E sur 1l'opérateur ¢ g ; on a
K Kl+ .
= 6§ S . . -
Tr T Q T Q' KK Q' , (C-8)
D'ou
J J J J +
e e K e e K
e = Tr E T Cc-9
Q T (€9
Nous allons supposer que le niveau fondamental est non polarisé :
1
p = ———— I (C"IO)

& 2 + 1
g

Pour calculer l'opérateur d'excitation nous devons utiliser le développement
(I-13) de l'opérateur ‘transition 3 deux photons sur les opérateurs tensoriels
irréductibles
<e 3|1 lg I > 3,3
e g k

egQSE = I 5 a g p K (c-11)
152 k=0, 2 V2k+1 .q 9 4
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En appliquant la relation C-9, on obtient alors 3 partir de C-2, C-10 et C-11 :
k k! % ‘
< ><

Tede x _ 1 AR eJ QeI ><ed I1Q” [lgd > )

- — ] ' .

Q 25 +1 HKIoa a YZk+1 /2K +1
g 9,9 .
J J J J . J J .
- +
TS BT (C BrinT(f T (c-12)

La trace des opérateurs tensoriels irréductibles s'obtient 3 partir de leur
définition (I-12) en utilisant une des relations de dé&finition des coefficients

6-j en fonction des coefficients de Clebsh—Gordan. On a dans le cas général =

J J J J J J
a "B ..k Yy B k' + o Ty ., K+
Tr T T T ) =
( QO (¢ a0 q
JB—Ju+2J +K+q' A k k' K
(-1) ¥ VKA (Zk+1)  <kk' q-q'[KG> (C-13)
: ) J J J
‘ Yy “a 7B
L'expression des coefficients d’excitation est alors immédiate. La somme sur
. )
les indices q et q' permet de faire apparaltre les coefficients kk ¥ g
définis par :
kk' K - kK'-q" k k'F ‘ ‘
| 0q = I D a, agr kk' qa'|Ke> (C-14)
1 . N

49,9

Ces coefficients kk

! K : : . . .
w Q ne dépendent que de la polarisation de la lumiére

. . . . . . K .

excitatrice et sont analogues pour l'excitation aux coefficients ¥ Q quil

caractérisent la matrice densité du rayonnement dipolaire &lectrique.

(Faroux (3), thése,'chapitre V). Finalement les coefficients d'excitation
Je Je e K s'écrivent
' J +J +K+k' -
JJ : e g k k' K :
e"e K kk® K -1 . k k' %
g = I, oy £ {J ;g | Il <o et
kk' 25, ] e e g &

(C-15)
Le probléme de 1l'excitation est donc résolu et nous pouvons écrire les coeffi-

cients de la matrice densité

Je pK - 4 n] n2 w Je J‘e K
Q € 2P 2 Q
o e

- (C-16)
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Par la suite nous allons appliquer l'expression C-15 au cas du sodium. Dans
ce cas, nous avons un couplage L, S. L'opérateur transition & deux photons
n'agissant que sur les variables orbitales, nous avons alors
J +J +K+ !
eJe K Kk' K J +J +K+k ‘k k' K Le J, S L, J, S

e
eg = L (2341 e (=) © ¢ ¢

Q Kk Q Jo Jg J Jg g k) (3,1, &'

e g & 78 g

1
X <LeHQk|ng><Le||Qk 1L, (c-17)

C'est cette expression que nous utiliserons ci-dessous pour calculer les

intensités des raies de fluorescence aprés 1l'excitation & deux photons 3S - 4D.

2°/ Calcul de 1'opérateur de détection

Nous supposons que l'état excité Ja fluoresce vers un troisiéme
niveau J.. Dans le cas de la transition 3S - 4D de 1'atome de sodium on détecte
la lumiére émise lors de la retombée vers les niveaux de résonanéél3P1/2 et
3P3/2. Soit P. le projecteur sur le sous-espace correspondant au niveau J. et
>

€ la polarisation de détection. Dans ces conditions l'opérateur de détection

s'écrit (1
> > > >+
D . @ . P_(E .D) (C-18)
Nous développons cet opérateur sur la base des opérateurs tensoriels
irréductibles '
J J , JJ ,
D % €€y g ©€r g (C-19)
30K, Q
JeJe K
Les coefficients d dépendent du niveau de détection r et de la polari-

Q

> . .
sation €. Le calcul de ces coefficients est classique et est en fait analogue
au calcul fait précédemment pour 1'opérateur d'excitation. Il est intéressant

>
de faire apparaltre les composantes standard de la polarisation €.

e .D = 2(-1)'q e p (C-20)
q -q “q S
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J J . :
Le calcul des coefficients °© € d g est analogue a celui des coefficients
JeJe eg. On obtient en transposant 1'équation C-15 :
JJ J+J +K+1 1 1 K} -
e e K K e r - 1 2 \
= - < > -
a¥ = ok n {Je ), Jr} l<a |12 )5 517 re-2n)

.. K o . .- P
Les coefficients ¥ _ caractérisent la matrice densité de rayonnement émis

Q .
(Faroux (3), thése, chapitre V). Leur expression est analogue a celles des
) 1

coefficients

¥ Q définis ci-dessus (équation C-14, il suffit de remplacer
k et k' par | et ak par (--l)q £ )
q q
T O L S B S P EPPL P . (c-22)
Q ' -q q ‘

L'opérateur de détection &tant hermétique, on a la relation :

Kx

= (-Q
¢ -D% v o

(c-23)
Nous avons rassemblés dans le tableau ci-dessous les valeurs des coefficients
K ; . P
¥ Q dans le cas d'une polarisation linéaire d'angle 6 et Y et dans le cas des
. . + - R . s
polarisations 0 et 0 ; les angles O et Y sont définis de maniére telle que

.
le vecteur polarisation € s'écrive

- : . -> . - -
€ = sin y (cos B e + sin 6 ey) + cos Y e - (C-24)
Polarisati g Y =5 ) T =6 )
olarisation € o (e = o (e =
Q. g, Q. gl
o 1 ] 1
12 o i - -
/3 V3 /3
0! 0 .l o
V2 V2
1
4 +1 0 0 0]
¥ g —//g (coszw-—%sinzw) L L
v6 /6
) -
¥ +) * cosy siny e+1e 0 0o
2 | 218
L - 3 sin P et 0 Y

Tableau 1
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Nous voyons qu'une polarisation linéaire ne permet de détecter que la popu-

lation (K = 0) et l'alignement (K = 2).

Dans le cas du sodium 1l est inté@ressant de comparer les intensités
émises vers les deux niveaux de structure fine 3P‘/2 et 3P3/2. Nous exprimons
donc 1'élément de matrice réduit du dipole &lectrique en fonction de J, et J..
Nous sommes dans un cas de couplage L.S et nous avons donc (S = 1/2) :

2
J J J.+J _+K+1 1 1 K L L 1
e"e K € "r K e’r
d Q- (-1) (23,+1) (2T +1) v Q '&qé 3 J;} ngr 5, 102
(1) 2 _
|<L D> 7L~ (c-25)

Nous sommes malntenant en mesure de faire le calcul effectif dans le cas de

la transition 3S - 4D du sodium.

3°/ Calcul des intensités de fluorescence aprés l'excitation 3 deux photons

35S - 4D

Nous faisons ce calcul dans le cas particulier de la géométrie
expérimentale que nous avons utilisé@e (chapitre V - figure V-3) : la lumiére
excitatrice est polarisée en o' a 1'aller et au retour et nous détectons la
fluorescence émise perpendiculairement au faisceau laser. Nous choisissons
1'axe de quantification paralléle a la direction de propagation du faisceau

laser.

Dans ces conditions 1'opérateur transition & deux photons est
. - - . N . Jed 2 .
proportionnel & 1'opérateur tensoriel irréductible "8 7 2 (cf. chapitre I -
Tableau I). L'opérateur d'excitation s'exprime donc uniquement avec les

coefficients (Bquation C-15). En outre ces coefficients 229’K définis

4

.9 : k Q

par 1'expre331on (C-14) ne seront non nuls que si Q = 0 (aq est non nul que
si q = 2). Nous n'excitons donc que des grandeurs longitudinales (Q = 0).
Cette propriété va se retrouver pour la matrice densité de 1'état excité
dans la mesure ol 1'é@volution de celle-ci est isotrope (absence de champ

magnétique).
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D'autre part nous n'avons utilisé que des polarisations de détec-
tion lindaires. Dans ces conditions on ne peut observer que la population

(K = 0) et 1'alignement (K = 2) créé dans 1'état excité.

Dans le cas de 1l'excitation du niveau 4D nous détectons la fluores-
ceﬁcg vers les niveaux 3P3/2 (A = 5688 A) et 3P1/2 (A = 5682 A) (voir chapitre
V, figure ! ). Pour chacune de ces longueurs d'onde nous regardons soit la
polarisation paralléle au faisceau laser I, soit la poiarisation perpendicu-
laire I;. Nous avons donc au total quatre intensités a calculer. Ces intensi-
tés s'expriment d 1'aide de la relation C-5 : '

IvT p D = X o ©®a | (C-26)

b

O W
o Nl

Je-
K=20,

Nous avons rassemblé dans le tableau ci-dessous les valeurs des coefficients

JeJe‘d g que nous utilisons.

J, = 3/2 J =5/2
Longueur d'onde | Polarisation : B
de détection de détection K=0 K=2 K=0 K =2
' | : o 1 = 0
A = 5682 A - 5 8 °
Jp = 1/2 - 1 -1 o} 0
‘ 9 9 , . ,
5 2l _.2 L2 LT
A = 5688 A 45 225 5773 25V 3
e 32 ; G, L LEoN 2
45 225 543 25V/73
JJ

e e

Coefficients de détection réduits d K / l<L'l|D[lL >12
o e r
Tableau II

On en déduit immédiatement 1'expression des intensités de fluorescence :

1 3/2 o 1 3/2 2
I0 (5682) ~ ) P, 7 18 Po
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1",>(568»2). N % .3/2pg - % 3/2'pc2)
I (5688) %4_15 3/202 +§_%‘3/2p(2) . _;_/g 5/2pg __2% % 5/205
(c-27)"

Ce sont ces équations que nous avons utilisées au chapitre V pour calculer

les intensités des raies de fluorescence en présence de collisions.

4°/ Intensité des raies de fluorescence en absence de collisions

Comme nous l'avons vu (Equation C-16) la matrice densité& dans

1'&tat excité se calcule facilement 3 partir des coefficients d'excitation
JaJd K . . ' ..

eve ¢ Q" Nous avons rassemblé dans le tableau suivant les coefficients
d'excitation que nous avons utilisés. Ces coefficients sont calculés 3 partir

de 1'expression C-17 dans laquelle nous avons : k = k' = 2. L =2 Lg = 0.

On a alors :

JeJe . K _ 2J, + 1 2247K (_I)Je+Jg+K 2 2 K. |<L ILD||L >|2
Q 10 . Q Je Je Jg e r -
(C-28)

J, = 3/2 J, = 5/2

K=0 K=2 K =0 K =2

22 , K RS 3 1 /5

° V5 7 /5 | 7

JeJe K '
‘o i 1 L2 L
2 2 25 25 25/ 2 25/ 7
<Ll 1Q% L, |

TeJe , K . Je p K
(o] o e (o]

X
2 2 2
|<L Q7] [1,>]

Coefficients d'excitation : 5 7 =
PR Y

Tableau IIL
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L'intensité des raies de fluorescence s'obtient alors directement 3 partir

. . . . . . Je K
des équations C-27, les coefficients de la matrice densité po étant

JJ K ,_ 3
€€ e o (équation C-16). Nous donnons 1l'en-

proportionnels aux coefficients
semble des résultats dans le tableau IV (ces résultats sont donnés i un
coefficient multiplicatif prés). Nous y indiquons de plus le taux de polari-

sation T :

I_ -1 i :
o i
T = ——m - (C~29)
Id + I1T
Longueur d'onde Polarisation Excitation du "Excitation du
de détection de détection niveau 4D, J, =-% niveau 4D, Jo = %
25
° 3 -0
A = 5682 A U 0 0
I = Ip
T = l
I0 + IW
.
(o] '§ 14
A = 5688 A '” | 2 h o2
Iy = I
1 3
T= ) A
IO + ITr .

o . : ' . . +
Intensités des raies de fluorescence lorsque le laser est polarisé en g

et que la détection se fait perpendiculairement au faisceau.

Tableau IV

Nous allons maintenant reprendre ce calcul en tenant compte de la

structure hyperfine de l'état excité et de 1'état fondamental.
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I1 - INFLUENCE DU SPIN NUCLEAIRE SUR LA POLARISATION DES RAIES DE FLUORESCENCE

Les deux niveaux de structure hyperfine Fg = ] et Fg = 2 de 1'état
fondamental &tant distants de 1771 MHz, nous les séparons sans probléme i
l'excitation. Dans ces conditions nous en tenons compte en remplacant dans le

calcul précédent la matrice densité pg Ppar :

1

p(Fg) = L |F, mp><F, mg| (c-30)

(2Jg + 1)(21 + 1)

Nous avons normalisé p(Fg) de maniére que :
= + = 2 = 1
er [p(Fy =1) +p (Fy= 2)]

Dans l1'état excité la structure hyperfine est plus petite que la
largeur naturelle. Nous pouvons donc exciter & la fois les populations et les
cohérences des divers niveaux de structure hyperfine d'un niveau de structure
fine donné. C'est ce qui va compliquer 1égéreﬁent le calcul. Cependant la

marche & suivre est exactement la méme .

1°/ Calcul de l'opérateur d'excitation

Nous développons 1l'opérateur d'excitation sur la base des opérateurs
tensoriels irréductibles. Pour la transition de 1'&tat de structure hyperfine

Fg vers 1'état de structure fine Je nous avons :

FeFé F f' R :
E = z e Q (Je) T Q (Je) : (c-31)

Nous obtenons alors une expression analogue & C-12 pour les coefficients

F_F' K : . . . - .
e’e e Q (Je). Nous introduisons ici les opérateurs tensoriels I T g et FgFg T g
IT. ] FF o 1 .
T = £ |Imp><Im;| et BEBT® = —0 I |Fm ><Fm |
° V2T m o /IE T m, & 8

(C-32)
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Nous obtenons alors :

oy k k!
FoFe k 2F 1 ke w* <elella]led ><er Q7 |ed,>
e~ (3)=—E_ 1 a%af A _ ,
@ 2 e 909 VIkFT VIK'A T
q,9" : :
‘ JJ II FF JJ IT F F'
, eg k o\, £ 8.0 e g k' o+, e e _K +
x.Tr [ ( Tq ® To)( TO(Jg))( Tq' T ) ( | TQ(Je)) ]

. (c-33)
Nous exprimons tous les opérateurs tensoriels dans la base!couplée (J,I)F.
Les formules de changement de base sont les inverses de l'expression (IV-29).

“Du fait que 1'un des coefficients k est nul, nous obtenons une expression

plus simple :

JéJng ® IITO =- ) (—])Fg+Je+I+k’ (ZFeH)(ZFgH).
q o ' o (21+1)
Fo.F,
J J x\ FF .
K
x4 ¢ 8 “Br ) ~(C-34)

F F I 4 &
g e

La trace du produit d'opérateur tensoriel se calcule comme précédemment. On

obtient alors 3 partir de C-33 et C-34 :

! : ' v
FF. ¢ o kk' o Feng+k+K v (2F +1) (2F  +1) (2F +1)
e Q (Je) = I ¥ Q (-0 - ~
Kk (21+1) (23 +1)
J J k) (J_J_ k") (k k'K)Y ' .
el e T } I e e 1%
Py Fo 1) (Fy FLTJ (FLF F ). | (C-35)

Nous devons maintenant &tudier 1'évolution de la matrice densité dans 1'8tat

excité.

2°/ Evolution de la matrice densité dans 1'état excitéd

L'équation d'évolution dans 1'état excité s'écrit :

o _  Pe .

‘ i
T (3¢ o Iy Pe . H,p]) | (c-36)
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En développant sur une base d'opérateur tensoriel irréductible, on obtient

i 1'état stationnaire :
FeFé K
F F! 4n n,w e (J)
e e 0 g - - l2 2 X Q e . (C-37)
€ r Pe + 1(LuF - wF-')
e e

th étant l1'énergie du niveau de structure hyperfine F,. La signification
phygique de 1'équation C-37 est trés simple. Nous créons & l'excitation des
cohérences entre sous niveaux hyperfins de 1'état excité J, et ces cohérences
8voluent pendant la durée de vie atomique. Il s'agit 13 d'un effet analogue

i 1'effet Hanle, le hamiltonien Zeeman étant simplement remplacé par le

hamiltonien hyperfin.

3°/ Calcul des intensités de fluorescence

Pour obtenir les intensités de fluorescence nous devons exprimer
1'opérateur de détection dans la base couplée (J,I)F. Dans la mesure ol nous
ne sélectionnons pas 3 la détection les divers niveaux de structure hyperfine,

il suffit de faire dans la formule C-19 un simple changement de base. Les

. . _ . FoF& K e .
nouveaux coefficients de détection ~©'€ d N sont définis par :
F F! F F!'
K
D - = eedg eeTQ (C-38)
K Q

On les calcule en fonction des anciens coefficients 3 1'aide de C-34. On
obtient ‘
FeFé K F'+Je+I+K Je Je K JeJé K

dq = -1 ¢ V/(2F +1) (2FL+1) d

Fé F, I '

(C-39)

Fihalement, i partir des équation C-5, C-35, C-37 et C-39 on obtient 1'intensité

I de la fluorescence :

d - (C-40)
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Soit au facteur

1 ! +1) . '
F +Fg+Fe+k+Je+I (2Fe+1)(2Fe+l)(2Fg 1) 1

I L -1) e X X -
] . -
Fe’ Fe _ . (21+1)(2Jg+1) Fe + 1(wFe wF,)
K, Q
k, k'
J J k J J k! k k'K J J K
x.{ e g e g e e
. 1 \j
Fg F, 1 Fg FI I Fl F_ Fg FF I
. e e
kk! J J %
K k k! N 4 e e K
X 1 <J J ><J J > d C-41
Q eIIQIIg e IIg d 0 (c-41)

Dans le cas particulier ol la structure hyperfine de l'état excité est nulle

(4)

(w = 0), les coefficients 6-j se resomment (Messiah ", appendice C -

- W
Fo Fg : .
formule 35c et 35e) et 1l'on a :

2F +1 - JJ JJ
g

I v I €€ e € €34 xT.]—- (C-42)
K,Q  (2I+1) (I +1) Q Q e :

A un facteur de population pré&s nous retrouvons le résultat obtenu lorsqu'il

n'y a pas de spin nucléaire. Le fait que l'onAsélectionne au départ un niveau

de structure hyperfine particulier n'a donc pas d'importance si la structure

hyperfine de 1'état excité est trés petite devant‘Fe. Dans le cas contraire

il n'y a pas de resommation possible 3 cause du facteur d'é@volution

[Pe + i(wF;e - wFé)]—]‘Et 1'on doit calculer chaque terme de 1'équation C-41.
Dans le cas de la transition 35 - 4D, 1'opérateur‘transitibn a

2). On peut alors Gcrire
ede e K
Q

deux photons est un opérateur quadripolaire (k = k'

1'intensité I en faisant apparaltre les coefficients d'excitation
définis en absence de structure hyperfine (équation C-15). On a alors, en
séparant les termes correspondant aux populations des niveaux hyperfins

(Fe = Fé) des termes correspondant aux cohérences (Fe # Fé)
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Va
2F +1 o (Fgtaderd gtk JJ JJ
I v 3 g L B x e"e K e'e K 1
K, 21+l ‘{2 2 K } Q Q" T,
I, I, Ig
‘ 2 : '
) 2 (I I 2 2 2 K 3,3, K
X L (ZFe+1) -1 +
| F F F I F F F F F I
e g e e e g e e
F_+F! 12
2 I (-1) € € (2F +1)(2F'+1) x 5 £ X
F <F' e e T v (w, - w_,)
e e e Fe Fe
g 32 3,3, 2 2 2 K J I, K ‘
. g g (C-43)
F F I F F' I F' F F F'F I .
g e g e e e g e e

Dans notre cas nous avons Q = 0 et la somme sur K se réduit 3 deux termes

-

(K =0 et K= 2). Le terme corfespondant 3 la population (K = 0) se resomme

car l'on a Fe = Fé. L'intensité I .s'écrit donc encore :

2F +1 J J JJ JJ , JJ ,
I ~ g . x-l— ee o ee 40 L, ee ee d-2 x
(21+1) (23 +1) Te ° - © ©

F +2J +J +I ' 2
i\ g8 e g 2F J J_ 2 2 2 2 J J 2
( (-1 (2J,+1) (L (-1 e(2Fe+l)2 i e g ) e e T

2 2 2 } F F F I F. F_F F F I
: e g e e e g e e
J J J : .
e e ¢
F +F' " Fe2
2 £ (-1) ¢ © (QF +1)(2F'+1) —
F <F! € € r 2 + (W, - w )2
e e e F F'
e e
J J 2 J J 2 2 2 2 J J 2 .
e g e g e e (C=44)
F F 1 F F'1 F'F F F' F I .
g e g e e e g e e : :
J.J J.J
Les coefficients € € e K et € d.K sont ceux donnés dans les tableaux

o
III et II. Nous voyons d partir de 1l'équation C-44 que le seul effet de la
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structure hyperfine est de modifier le terme correspondant 3 l'alignement.
Le coefficient rectificatif dépénd du niveau hyperfin a partir duquel on
excite (Fg) et du niveau de structure fine excité (J,). Il est par contre
indépendant de la longueur d'onde et de la polarisation de la lumiére de

fluorescence. La formule ci-dessus est donc relativement simple.

Le probléme de 1'intensité des raies de fluorescence est donc
totalement résolu. Ces intensités dépendent de la constante de structure

hyperfine par 1'intermédiaire des différences d'énergie entre niveaux hyperfins :
Swy, o= B[F(F,+ 1) - FU(F + 1)) (C-45)
e 2 e e e e _ y

Nous avons utilisé 1'expression C-44 pour calculer les taux de polarisation
des raies de fluorescence en fonction de la structure hyperfine. Nous donnons
quelques valeurs numériques dans le tableau suivant. Les courbes correspondantes

sont celles que nous avons utilisées au chapitpé V (figure V-11).

Niveau _‘3 “ >
final 4D Je - —2' . . ;4 4D Je = -i
Lonsueur | 5682 A 5688 A | 5688 A
Niveau ‘ ‘
g = =9 = = = =
;7F\\\3Pitial 38, psF=1| 38, ,,F=2| 35, ), F=I 38| p5F=2| 38, ,,,F=1| 35 ,,F=2
S .
0 1 1 - 0,5. - 0,5 0,75 '0,75
0,05 0,984 0,971 - 0,495 - 0,491 0,739 0,730
0,1 0,941 0,897 - 0,481 - 0,466 0,708 0,680
0,2 0,822 0,710 - 0,440 - 0,398 0,619 0,567
0,5 0,570 0,36 - 0,340 |- 0,235 0,402 0,386
1,0 0,450 0,20 .| - 0,283 - 0,142 0,276 0,319
o 0,390 0,122 - 0,253 - 0,091 0,206 0,289
I, - I . ‘
Taux de polarisation T = T 71 des raies de fluorescence en fonction de la
. g ™ H

constante de structure hyperfine

Tableau V
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APPENDTICE D

DETAILS SUR LES POTENTIELS D'INTERACTION

Nous donnons dans cet appendice quelques précisioﬁs sur les
potentiels interatomiques que nous avons utilis@s au chapitre VI. Nous allons
d'abord &tablir en d&tail 1'expression du potentiel & longue portée. Nous
rappelerons ensuite les valeurs numériques des potentiels de Pascale et '

Vandeplanque.

I - POTENTIEL A LONGUE PORTEE

Nous considérons deux atomes 1 et 2 interagissant entre eux. Dans
notre cas l'atome 1 est par exemple le sodium et 1l'atome 2 le perturbateur
(gaz rare). Il est classique de développer le hamiltonien d'interaction H

en moment multipolaire. On peut écrire symboliquement

I i i
5Dy Dyt (D Q, +Q D2)+§(D1 Oy +QQy + 0y D) + ...

R R
(0-1)

Di’Qi et Oi reﬁrésentant le dipdle, le quadrupole et 1l'octupole de l'atome 1.

o]
1
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Nous allons noter |a> les états de l'atome 1 (sodium) d'énergie E et |b>
les états de l'atome 2 (gaz rare). Nous supposons qu'initiélement‘le systéme
atomique est dans 1'état |a,, b,> = lag> @ |b,> et nous faisons un calcul
de perturbation pour calculer 1'énergie de cet &tat. Dans notre cas |b°> est
1'état fondamental du gaz rare de moment cinétique J = 0. De ce fait tous
les moments multipolaires Dz; Q,, 0,> etc... ont une valeur moyenne nulle

dans 1'état |bo>. On en déduit que 1'énergie de 1'état |a bo> n'est pas

o,
perturbée au premier ordre. Les premiers termes correctifs apparaissent donc

au second ordre. Le terme d'ordre le plus bas varie en Jg . Nous allons

. R
d'abord préciser ce terme.

1°/ Potentiel de Van der Waals en ]/R6

Le calcul du terme en l/R6 est tout a fait classique (l). En se
‘limitant au terme en 1/R3, le hamiltonien d'interaction H s'écrit (2) en.
utilisant les unités atomiques (longueur a,, énergie g— ) .
o
o2
H = -;3 ( XX, + Y99 = 221z2 ) - (p-2)

Dans cette expression (xl, e zl) et (x2, Yoo z2) représe#te les coordonnées

des électrons des atomes | et 2, l'axe z &tant 1'axe internucl@aire. L'énergie

V(R) va s'écrire au second ordre |

V(R) = - e—: 3 agsbyl X x) * ¥y, = 2z)2, |ab><ab| x;x) + y,y, = 2zzy|a b >
' a,b , ' (Ea + Eb) - (an + Ebo)

=

(D-3)
I1 est alors classique de remplacer le dénominateur d'éneréie par sa valeur
moyenne AE :
= AE ' (D~4)

E, +E - (Ea + Eg )

(o] o

b

Ceci se justifie dans la mesure ol

- 1'énergie des &tats excités du gaz rare est grande devant 1'énergie des

niveaux excités du sodium ;
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- la différence entre l'énergie d'ionisation du gaz rare et l'énergie du

premier &tat excité du gaz rare est petite devant cette énergie d'ionisation.

Cette approximation permet de faire apparaltre la relation de fermeture. Il
apparalt alors que, 1'état |b0> étant de moment cin&tique nul, seuls les
termes carrés de l'expression D-3 seront non nuls. On a en effet pour un

terme rectangle

1 1

< >< > = < ><p > =
2 aobol_xlx2 Iab abl Y192 Iaobo z aoI 19 lao <boI 20 Ibo 0
a,b a,b
On a alors, en notant r, et ré les rayons vecteurs des_éleétrons des atomes
l et 2 :
' 2 2 2 1 2y,

= > = < > = — < > -

<b0|X2 Ibo> <b0|y2 'bo boIZZ lbo 3 boer lbo (D 5)
z, = r, cosH : : - (D-6)

En utilisant le fait que les variables orbitales se séparent des variables
radiales on obtient finalement :-
e4 <a0[r12|ao><bo|r22| o . 2.y :
V(R) = =~ — (1 + 3cos™0) (b-7)
: 3R™ AE v '

I1 est alors possible de faire apparaitre la polarisabilité statique o du

s . . . . 3
gaz rare. On a en utilisant les unité&s atomiques (1'unité est a, )

2 2
2 2 ‘<bolr |b>l ) 2
o = e I (D-8)
b b bO

Dans la mesure ol les différences d'énergie Ea - Ea -de 1'atome 1 (sodium)

. A - . o
sont petites par rapport aux différences d'énergie E. - E de 1'atome 2

b b

o
(gaz rare), nous avons :

E, - E ~ E - E + E - E = AE (D-9)

On a alors :

a = % 2 : (D-10)
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e’ O‘<‘5‘o‘r12'ao> 13 2 i '
V(R) = - 3 : ( §-+ 5cos 0) . (D-11)
. ) R '

Le potentiel est alors complétement déterminé par la connaissance de la »
polarisabilité du gaz rare et par la valeur moyenne <a§|r12|ao> pour 1'&tat
[ao> de 1'alcalin. Cette valeur moyenne peut s'exprimer & 1l'aide des forces
d'oscillateurs (Faroux, thése p. 69) ; en utilisant les unités atomiques,

on a :

<a |r]2|a > = % by (D-12)
a

a a '
Dans le cas d'un niveau nS, 1'état de 1'alcalin a la symétrie sphérique et
l'on a :

2 o
<ao|cos 6|ao> = 3

2 2
< >
e o r1 ns 2

“V(R) = =~ — ; <r "> = <nS|r]2|nS>

R . (D-13)
C'est cette expression que nous avons utilisée au chapitre VI. A longue
distance le potentiel est attractif. Il faut noter que ce résultat tient a
la validité de 1'approximation (D-4). Si E, -~ E, estdu méme ordre de gran-
‘deur que Ey - E,; le dénominateur d'énergie E peut devenir négatif et le

o ;

potentiel pourrait &tre répulsif dans certains cas.

Nous allons nous intéresser maintenant au terme suivant du dévelop-

: : . . 1
pement du potentiel en puissance de R

2°/ Potentiel 3 longue portée en l/R8

Nous calculons le terme suivant du développement de l'énergie H(R)
a partir du hamiltonien d'interaction V défini en D-1. Comme poﬁs 1'avons vu,
1'énergie de l'état |ao, b0> n'est pas perturbée au premier ofﬂre, le moment
cinétique de 1'état lbo> étant nul. Au second ordre, le terme suivant du

-~ .

développement est 3 priori le terme en l/R7 :
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] .
—_— < >< > -
R aobo|DlD2lab ab|D]Q2 + Q1D2|aob (D-14)

o

R a,b

I1 est clair que, pour un &tat Iaobo> donné, ce terme est nul pour des rai-
sons de parité. Par contre ce terme a des &léments de matrice non nuls entre

des &tats |a b > et |a'b > si |a > et|a'> sont de parité différente.
oo oo o o

Le terme suivant du développement de 1l'énergie H(R) est donc le
terme en l/R8 qui s'@crit : .

1
— < >< >
5 z aobo|DlQ2 + Q1D2|abAEab|DlQ2 + DZQllaobo

R a,b

1 . |

t—g I [<aobo|D102{ab>§ab]D]o2 +Q,Q, + 0D,[a b >+ c.c.]
R a,b AE :

(D-15)

. . . 4
Le premier terme de cette expression vient du terme en 1/R° de V au second
: . 3 5
ordre et le second terme vient des termes en 1/R™ et 1/R” de V au second

ordre.

En fait, dans notre cas, cette expression se simplifie. dans la
mesure oli 1'atome de gaz rare (atome 2) est beaucoup plus petit que 1'atome
de sodium dans 1'état excité (atome 1). En effet le moment d'ordre k de

. . . _ k oy .
1'atome i est en gros proportiomnnel 3 roo. On en déduit par exemple :

D]QZ:_r.z.«] Q]sziz_«l | 01:2 (2)2
D2 Ql r, Oi D2 rl O] D2 r

Lo~

<<
1

Ceci nous permet de négliger dans 1'expression du hamiltonien V tous les

termes ne faisant pas intervenir D,. En se limitant aux seuls termes ou D

2° 2
intervient, V s'écrit (2)
e2
H = ? (Xlx2 + ¥, Yy 22122)
2
J e 2
+ a—;: [r1 z, + (2x]x2 + 2yly2 32142)21]
2 .
+ le [ 3r 2 (bz z, - x x, - y,y,) + 5z 2 (3x,%x, + 3y,y, - 4z z,)]
2 RS i 172 172 172 ] 172 172 172

(D-16)
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Nous faisons alors un calcul de perturbation au second ordre analogue &
. . . 6 . : .
celui fait ci-dessus pour le terme en 1/R° ; nous en rappelons les deux points

particuliers :

- nous remplacons le démominateur d'énergie E = E + Eb - (E; + Ey ) par
» o o

une valeur moyenne AE ;-

- les termes rectangles du type e donnent une contribution nulle car

1'état ‘b0> est de moment cinétique nul.

Le calcul se fait alors simplement. L'énergie H(R) s'écrit :

V(R) = 8e % [4<x12212><x22> + A<y12212><y22> + <(r12 - 3212)2><222>]
R® BE
et 2 2 22 2 2 2. 2 2 2
+ =5 [(15<z 7% > = 3<¢ "x ">)<x,7> + (15<z Ty ">= 3<r Ty ">)<y ">
R ZE I 1 | | 2 1 1 1 1 _2

4 2 2

+ (40<z %> = 24<r %z 22z %) » (D-17)
Dans cette expression les crochets < > signifie la moyenne sur les états (ao>
et lbo> selon qu'il s'agisse de l'atome 1 ou de l'atome 2. A ce stade on

peut faire apparaitre la polarisabilité statique o du gaz rare et l'angle 6

défini par D-7. On obtient finalement :

o e’ <r12> 13 2 o o’ <f14> 30021 - 2. 145 4o
V(R) = - (% + 5c080) - —p——— (- 5 - —c0s8 0 + ——cos 0)
X 7 * 7¢0¢ i 8~ % | 8

C'est cette expression que nous avons utilisée au chapitre VI (équation VI-78).

ITI - POTENTIELS DE PASCALE ET VANDEPLANQUE

Nous donnons dans les tableaux suivants les valeurs numériques des
potentiels calculés par Pascale et Vandeplanque dont nous avons eu besoin.
Les valeurs correspondant & un méme &tat sont disposées en colonnes. Pour

chaque couple sodium gaz rare nous indiquons successivement la distance inter-
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atomique R (en unité@ atomique) puis les énergiés des &tats (38142) A= %>,
1
_._> = <>
l(ss,,,) A . 1ang 5) A » 14Dy ) A= >, |<4D5,2)1A >,

2
(4D, ,.) A= -% , et |(4D5/2) A =-%> (1'unité est 1000 cm ).

1/2
3/2

Dans le cas du niveau 4D, Pascale et Vandeplanque utilisent 1la
base couplée (L,S)J. Dans nos calculs nous avons négligé la structure fine
et nous nous sommes donc placé dans la base découplée |LM>@® |S mg >. Nous’
devons donc relier les potentiels VM dont nous avons besoin aux potentiels
vV({J,M ) donné par Pascale et Vandeplanque. Pour cela nous allons supposer
que l'interaction de structure fine A. L. 8§ est indépendante de la d1stance
interatomique. Dans ces conditions nous pouvons &crire dans la base découplée
L M> @| SimS> le hamiltonien total. Dans cette base, le hémiltonien n'est

pas diagonal et se décompose en sous-matrices correspondant aux diverses

valeurs de M.. Celles-ci s'écrivent :

J
W o= 3 l22>@ |1/2 1/2>
J 2 , :
|22> @ |1/2 1/2> V, + A
- 3 | 122> @ 1727 1/2> | |21>@ |1/2 1/2>
J 2
' 22> @ |1/2 - 1/2> Vy - A © A
: A
[21> @ |1/2 + 1/2> A Vv 3
' 1 [21> @ |1/2 - 172> | [20>@ 172 1/2>
M, = = ‘
J 2 : —
A 3
21> @ |1/2 - 1/2> v, -3 /5 A
= :
[20>@ |1/2 + 1/2> /5 A v,

Par invariance de la trace dans un changement de base, on déduit immédiatement :

V(5/2, 3/2) + V (3/2,3/2) = V +V, -5
v (5/2, 1/2) + VvV (3/2, 1/2) = v1 A —%
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On en déduit immédiatement les potentiels Vo’ V| et V2 :

vV (5/2, 5/2) - A

v, = -

v, =V (5/2, 3/2) +V (3/2, 3/2) - v, + 4
_ - A

Vo=V (5/2, 1/2) +V (3/2, 1/2) - v, + 4

Ce sont ces relations que nous avons utilisées pour déterminer les potentiels

i

Vo’ Vl'et V2 indépendants de la structure fine.



Vit 2l
21.64383
13.4%0896
8.54305
$5.63683
3.85693
2.70532
1.98300
1.47523
1.13001
0.87533
0.67606
0.52780
0.4(835
0.31699
0.24491
O.18684
0.14242
0.10759
0.08011°
0.05936
0.04316
0.03104
0.02189
0.01492
0.,00985
0,00606
0,00336
0.00143
0,00006
-0.00085
-0.00144
=-0.00182
-0.00201
-0.00209
-0.00209
~0.,00203
-0.00194
-0.00183
-0.00170

' -0.00157

-0,00145
~0.,00132
-0.,00121
-0.00110
-0.,00100
«0.00090
-9,00082
«0.00074
=-0,0C0467
=0,00061
~0.00855
-0.00059
“0.00045
«0,00041
-0.00037
~0.,00034
=0,00031
=0,00028
«0,00025
»0.00023
»0.,00021
«0.00MA
=0,0001%
=0,00013
=0,00011
=0,00009
«0.00008
«0.00007
=Q,00006
=-0.00005
~0.00004
~0.00004
~0.00003
-0.00003
-0.00003
«-0.00002
=0.00002
«0,00001
«0.00001
~0.,00001
~0.00001
=-0.00001
=-0.00000
«0.00000
~0.00000
=0,00000
=0.€0000
«Q.,00000
=0,00000
-0.,00000
=0,00000
=-0.00000
-0.00000

«0,00000°

~0.00000
~0,00000
~0.00000
=
L]
0.0
3s1/2

votll/2)
50.81858
43.26222
38.89127
36,38761
34.90344
34.16097
33.71587
33.47361
33,34732
33,.28518
33.25676
33.24814
33.24T 44
33,25215
33,25805
33.26255
33.26705
33,26998
33.21059
33.27042
33.26822
33,26533
33.26130
33.25627
33.25094
33,24506
33.23924
33.23350
33.22793
33,22283
33,21821
33.21415
33.21015
33.20797
33,20584
33.20431
33.20335
33.20291
33.20291
33.20333
33.20408
33.20506
23,20628
33.20762
33,20909
33,21064
33.21214
33.21369
33,21519
33.21657
33.21793
33, 21912
33,22027
33.22131
33,22215
33,22295
33,22355
33,22409
33,22452
33.22417
33.22497
33,22500
33,22469
33,22414
33,22322
33,2221
33,2209}
33.21901
33.21023
33,21661
33.21539
33,21402
33.21270
33,21144
33.21024
33,20812
33.20034
33,20490
33.2037117
33.20250
33.20225
33,20176
33.20141
33, 20117
33.20099
33.20088
33,200175
33.20006%
33,20068
33.20067
33.20008
33.20008
33.20068
33.20009
33.20009
33.20069
33.20009

.

°
33.20070
as1/72

Na -He

Y10{1/2)
31.,88614
44,.35218
60.G2916
37, . .4}
6.4 209
35.45%251
35.03181
34,81113
34, 030065
34.626%9
34.59111
34,97337
34,506265
34.55764
34.55477
34.55216
34,55104
34.55019
34.54902
34.54853
34,54 781
34.54154
34.54732
34.54703
34,54694
34054087
34,548692
34.54700
34,54708
34.54721
34.54736
34,54751
34,5476
34,54781
34.54796
34.54809
34,54821
34.54832
34,54841
34,54 649
34,54855
34.54858
34.548062
34.54862
34,54 863
34,54B63
34.54858
34.54856
34.54854
34,.54847
34,54843
34454836
34,%54831
34.54827
34.54819
34.84¢814
34.94807
3454803
34,9479
34.54793
34,547108
34,84 179
34494772
34094 159
34.50766
36.94763
34,5470
34.54765
34,54 766
34,54 7488
34.54772
J6.5%4775
34,.5478%
34.54785
34.54790
34.54800
34.54810
34,54819
3a.54027
34.54839
34,94841
A4.%6847
3400852
34,%485¢4
346.540860
34,%4862
34.549867
3a,%4870
34.540872
34,%4073
34,.5%3874
34,54876
34,54874
34,96874
34,94875
34,.34875
34.3407%
9
-]
34.346179%
40572

yiqt/2?
51,98793
44,35360
40,03052
37.568512
36.21823
35.46243
35.05042
34.82770
34.70989
34.56484]
Je.061028
34.%0063
34.5923)
34.56886
34,.53679
34.58%02
33.503403
34,53293
34,58113
34.57962
34,57746
34.57552
34,57382
34,57092
34.50860
34.5€620
24,5647
34.58183
34.5557T)
34,5579
34.55627
34,5542
34,5%5384
34,55206
34.,55193
34.55141
34,55106
314,55091
34,5508¢9
34.,95102
34,5812°
34.55159
34.55202
34,5524
34.55300
34.55357
34.55412
34.5%547)
34,55539
34,55592
344550654
34455710
34,5%7170
34.5%829
34.55881
34,5%5937
34.55965
34.560107
34.500498
3445061318
34,9817
34,56200
24,563 3%
34456907
3o, 58000
34,56522
34.56570
34.56616
34,56650
34.56678
34.506702
34.587157
34.56727
34.506728
34.508722
34,56683
35.5660%
34,564584
34,56321
34.5612%
34,.54%914
34, 55T
34.55%92¢
3a,59307
34.%5241
34,95t42
34,.5%010
34.549)9
34.54904
34,549887
30.598T9
34.54877
34,54877
34.%9878
34.%9870
3a.540879
34054819
[:]
°
34.54879
40372

v8¢372)-

81, 85497
44.31026
38,97634
37,%52923
36016203
35.40317
34,.99272
34.76918
34.85359
34,%9430
34.56294
34,54966
34.54288
34,54167
34.54222
34.54259
34.54413
34,54558
34,54617
34.84752
34, 54760
34.54752
34,5473
34,94701
34.54099
34,54606
34,%545691
34,544699
34,54707
34,9720
34,5473¢
34.56749
34.54 765
34,54780
34.54794
34, %56800
Ja. 4820
34,840838
3a, 94039
I4,540847
FH. 546854
34,54857
34.54860
34.54860
I4,548061
34,54861
34,548%7
34,54855
34.54852
34.54848
34.54842
34,940834
34,54830
34,54826
34,54818
34,54813
34.54980%5
34,54801
34.54797
34.54790
34.54787
34.54778
34,5677
34,54768
34.,54764
34.54702
34.54761
34.54763
34,54 765
34,.54767
34.54770
34.54774
34,54779
34.54784
34,.54788
34.54759
34.54808

34.54017-

14,54826
34.5483)
14,54840
34.54046
34,54851

36.54855

34.545858
34.54861
34.54086%
34.548068
34.54670
34,54872
34,54873
34,54873
34,54876
34.56873
34,5487%
34.54815
34,54873

-4

&
34,5487%

4p5/2

v6(3/2)
51.887%53
44,35360
60.02910
3T.5814%
36.21205
33.452%1
35.014720
J4,81313
J4.85068
34.6265%8
34.59110
34.57336
34.56204
34.55783
34.55476
34.58219
d4,55102
34,55018
34,54991

34.54852

454848
34,%4901
34,54940
34,5%008
34455054
34,53083
34.%5113
36,5413
Is,55152
34,5%168
34,5517%
34,55180
34,5583
34.55184
34,39102
0. 55119
M, 55198
36,5081 68

34,5%104
34,55054
34.55081

34,55072

34,55063
34.55C50
34.,55042
34.5%029
34.55021
24,55013
34.55001
34,5499
34.54983
34,54877
34,.54971
34,54961
34.54958
34.546942
34,54630
34.54922
34,54913

- 346,54905

34,54098
34,54894
34.54889
36.5488%
34,54881
34.54878
34,54877
14.54875
34,54874
35.54072
34,5437
34.54871L
34.54871
34.,54871
34.%4872
34,.54873
34.54873
34.54874
34.54874
34.54875
34.54876
34.54876
34.54877
34,54877
J4.540878
34.54878
34.54878
34,54878
34.54879
34.54879

34.54879 -

.
¢
34.54879
40372

v2i5/21
51.85494
44,31023
39.97631
37.52921
36.16205
35440314
34.99270

34.78915
34.65358"

34.59427
34.50291
34.549063
34.54284
34.541064
34.54219
34.54257
34.54410
34.54555
34.540634
34.54749
34.54815
34.54898
34.,54965
34.55005,
34.55C51
34.55080
34.55110
34.55133
34.55149
34.55162
34.551711
34.551717
34.55180
34.5518}%
34.55180
34.551177
34.55171
34.55166
34.55158
34.55150
34.55142
34455131
34.55122
34455110
34.55101
34.55092
34.55079
344550069
34,55060
34.55047
34.55039
34.55020
34.55018
34.55010
34,5998
34.54991
34.54980
34,5497%
34454908
34454958
34454953
34454939
34.54927
34.54920
34,54910
34.54902
34.54895
34.54891
34.54886
34.548B82
34,54878
34.54876
34,54874
34.54872
34.54871
34,54870
34.548068
34.50848
34.546808
14.54849
34.548069
34.54070
34,54870
34.54871
34.54671
34,54872
35.54873
34.54873
34.54874
34.54874
34.54874
34.54875
34.5487%
34.54875
34.54875
34.54875
34.54875
.

L]
34.54875
“05/72
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REAUL
3.00
3.29%
3.50
3.75
4,00
4.25

4,50

4,75
95,00
5.2%
550
.75
6,00
4,05
e
6,75
7.00
7.25
Te50
T.75

8,00

8.29%
8,50
8,75
9.00
9.25
9.50
9.75
10.00

10,2%

10.50
10.75
11.¢0
11,25
11,50
14,75
12,00
12423
12,480
12,75
13,00
v o
13.50
13.75
- 14,00
14.25

14.50

14475
15,00
15.25
15,50
15,75
16.00
16,25
16.50
16,75
17,00
17,25
17.50
17.15
18,00
18,50
19,00
19,50
20,61

20,5y

21,00
21,50
22.00
22.%0
23,00
23.%0
24.00
© 24,50
2%.00
26,00
27.00
28.00
29.00

30,00 °

31.00
32.00
33.00
LRdPs (X
35.00
36,00
38.00
40,00
42.00
44,00
46.00
48,00
50.00
55.00
60.00
65,00
70,00
.

.
LI

vitizs21
81.97209
49,40260
3014398
18.66834
$1.9%272
7,93853
$.%3830
4,04162
3.05514
2.38624
1.865C7T
1.82561
1423338
0,993547
s 00254
0,494
-0.51351
0.40740
0432067
0.25150
014577
0.,14130

Gsil618 -

0.CABRO
0,06640
0.05009
0.037C8
0.02708
L 0,01943
0.01364
0.08927
0.C06C0
N.00359
0400102
0200065
=010034
«f: 00098
=001 36
=f:Able}
-N,00174

- =0Q,00179

-0,00}79
~0.00174
«N, 00167
-0,00158
«0,00149
-0,00139
-0.00129
-0.00119
-0, 00109
-0.00100
~0.00092
-0.00084
=0.00077
-0,00070
~0,00064
-0.00059
-0.00054
«0.00049
=0,00045
~0,00041
-0.00035
-0,n0029
-0,0002%
=-0,000C1
-0.700148
-0,00015
~0,00013

.«0,00011

=0,00010

. =0,00009

~0.,00007
-0.00007
~0.00006
=0.00005
~0.90004
~0.,90003
~0.30003
-0,00002
=-0.00002
-0,00001
-9,00001

- T

.+ 3.00001

-0.00001
-0,00001
-0.00000
~0.00000
~0.00000
~0,.00000
-0,00000
-0.00000
=0,00000
-0.00000
~0,00000
~0.00000
~0.00000
.

.
0.0
35172

Vo121
1008.28672
16.89261
58,10637
47433249
41015653
3T.6022
35.63290
34,48619
33,849%49
33,53180
33,3925%5
33.33812
33,32388
33,32739
33,33925
33,35213

33.36457-

33,37440
33.38057

33,3638¢4

33,30368
33.3799¢8
33.37349
33.36403
33,3523
33.33865
33.32332
33.,20713
33.29053
33.,27431
33,25897
33.24509
33,23310
33.22326
33,215869
33.21035
33.20707
33,2050
33,20578
33,20718
33.20961
33.212717
33.21649

33.22056 .

33.22479
33,2293
33,23343
33,23757
33.24159
33,24533
33.24888
33,25215
33,25509
33,25779
33,26014
33.26225
33,26408
33.26558
33,26686
33,26785
33,26€63
33.26946
33,26951
33.26081
33.26741
33,26561
33,26330
13,26066
33,2577t
33,25454
33.25121
33.24761
33,24436
33.,24092
33.23753
33,23106
33.22517
33,22000
33,21560
33.21199
33,20909
33,2068
33.205i0
33.20351
33.20288
33,20217
33.20135
33.20096
33.20078
33.,20071
33.20068
33.20067
33,20068
33,20068
33.20069
33.20089
33.20069

[ ]

® .
33.20070

55172

Na-Ne

vio¢1/2)
106.R81792
TT.24297
$8.70758
48.00573
41.92011
38.50815
36062223
35,59507
35.04411
34.75611
34,6087«
34,53787
34050630
34,4937
34.,49179
3449319
34.48740
314,50176
34450540
34,50918
34,51250
34.51512
34,51772
34.51685
34.52156
34.52389
34.52%60
34,52728
34.52882
34,53032

34.53174

34,53308
34,53436
4453558
$6,53672
B4, 93T
A4, 63003
34.92970
34,54068
34.584151
34.54228
34,54299
34,54365
34.56426
34,5449
34,54%529
3450570
34564615
B4.54652
34,5468)
34,54710
34454735
34.54753
34,546771
34,54783
34,54T96
34,.564806
34,.54810
34.54816
34,54817
34.54819
34,54817
34,54814
34,54806
34,54797
34.54788
34.54780
34,54 774
34,54768
34.54764
34.54761
34,54760
34,54760
34,54761
34.54763
34.54770
34.354778
34.54788
34.54798
34,56808
34,54817
34,54925
34.54833
34,.54840
34.54845
34,54850
34.54858
34,.5486)
34,54867
34,54870
34.54872
34,54873
34.54874
34,54874
34.54874%
34,54875
ao;5~a7s

L
34,54879
A4p5/2

viiti/2d
108,7193)
TT.78862
58.70705
48,00757
41.929%31
38.,51602
36.673360
35,61023
35.08362
34,7799
34,63749
34,5T7143
34.94646%
34,53763
34,5407%
J4. 54753
34.55833
T4 34456542
34,57333
34.50100
34.%0759
34.,%9276
34,%9719
34.60020
34,60243
34,60393
34.60341
34,00256
34.60075
34,598 44
34.59562
34,59243
I4.H5R91S
3458982
4,5n287
36,4795Q
ELYSYETT)
34.67401
34,5168
34,9H959
34.50780
34,506422
34,56494
14,.56388
J4.502%5
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