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RESUME

Nous avons étudié I'effet Stark linéaire des états de Rydberg de
faible | mg | et observé une quasi-dégénéréscence des séries I mg i = 0, 1
et 2 du “ sodium et [mg| = 0, 1 du lithium. Nous avons expliqué
thécriquement ce comportement non-hydrogénoide assez inattendu.

A partir d’atomes de lithium dans un état de Rydberg de faible
I mg |, nous avons préparé des atomes circulaires (| mg { = € = n-1) et nous
avons observé pour la premieére fois une transition induite par une -onde
submillimétrique entre deux états de Rydberg circulaires. Cette expérience
est un premier pas vers la mesure de la constante de Rydberg en unité de
fréquence.

Nous avons mis en évidence un comportement dynamique spéci-
flgue des atomes circulaires dans un champ élecrique faible (~iV/cm) de

direction variable.

MOTS-CLES :

Effet Stark

Etat de Rydberg
Atome circulaire
Hydrogeéne
Alcalin

Spectroscopie de haute résolution
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NOTATIONS ET CONSTANTES

Grandeurs de la mécanique classique

? rayon vecteur
- - .
p impulsion
L=7x B moment cinétique
1 qa T
— — -3
=1L + - -
- X p e T vecteur de Runge-lenz
()
= =2 .
F, E champ électrostatique
=2 .
B champ magnétique
- Grandeurs correspondantes de la mécanique quantique
-
R rayon vecteur r
B impulsion B
-" .
L moment cinétique £
Ly composante z du moment cinétique m (ou myp)
A vecteur de Runge-lLenz
H Hamiltonien E
Ty transformation d‘inversion T o -r

Nous rappelons ci-dessous les valeurs de queiques constantes

fondamentales en unités du systéme international:

n, constante de Planck réduite : h = 1,05459 x 1073¢ J.s
c, vitesse de la lumidre : ¢ = 2,99792456 x 10° m/s
= -1,60219 x 107*® C

q, charge de !'électron q
m, masse de l‘électron : m = 9,10956 x 1073 kg



On pose

2 q -20
e = = 2,30713 x 10 J.m
4me
o
ez 1
x = = L
ne 137,0360 constante de structure fine
2
h -10
a = -——— =0,5291771 10  m rayon de Bohr
me

Nous utilisons le systéme d’unités atomiques de fagon a alléger les
notations. Dans le systdme d‘unités atomiques, les unités de masse, de

longueur et de temps sont respectivement:

[(M] = m, masse de l'électron

L) = ao, rayon de Bohr

o ~17
(T1 = = 2.41887 x 10 s

On en déduit immédiatement ‘ensemble des autres grandeurs. Le passage
aux unités atomiques peut s’‘effectuer en faisant m=1, n=1, e?=1, q=-1,
dans les formules (avec 4wen=1: uo/4n=<xz). On en déduit, ci-dessous,

les valeurs de I‘unité atomique de quantités particuliérement importantes:

4

- . —18
- Unité d‘*énergie : E = m': = 2.Rydberg = 4,35988.10 J
h = 27,212 eV
= 1 Hartree

~ Unité de champ électrique atomique Fc

mZ S 2
e 1L
F = =_F — = 5,142253 x 10"~ V/m

tqin®
q latal

(Champ créé par le proton sur la premiére orbite de Bohr).



- Unité de champ magnétique BC

2 4 s
m e
B ——-——-—-———3————2,35.10 T

iqih

2 —-28
— Vecteur de Ilenz : A = e = 2,30713.10 J.m

Outre celles introduites ci-dessus, nous utiliserons aussi les

notations suivantes
— Pulsation de Larmor : o = -(qB/2m)

- Pulsation Stark linéaire : .‘*’S = 3/2(4ney i/ m i gt ) n.F



INTRODUGTION

La production, it y a 3 ans, d'atomes de Rydberg circulaires, en
uytilisant la technique d‘excitation laser—microonde en champ ¢lectrostatique
211, a permis l'ouverture d’un nouveau domaine en physique des états
atomiques trés excités.

Un atome de Rydberg circulaire (appelé ultérieurement atome
circulaire) est un état trés excité en énergie, de moment angulaire {
maximum et de moment magnétique myg maximum (i.e. £= mf{i=n-1, n:
nombre quantique principal avec n » 1) correspondant aux orbites “circu-
laires” de la théorie de Bohr-Sommerfeld. Depuis une dizaine d’'années, de
nombreux physiciens cherchent des méthodas expérimentales pour produire
des atomas circulaireas. FREEMAN et KLEPPNER (71 (1976) ont d’abord
proposd une méthode, appelée "Stark switching”, pour transférer des
atomes vers des états de ( éleve. KOCH (221 a utilisé t'excitation par laser
des atomes de Rydberg dans une coliision rapide pour peupler séiectivemant
das états de fRydberg de grand { Caes méthodes né sont cependant pas
capables de produire des atomes dans |‘é6tat de mf maximum (im =n—-1).
L'équipe de KLEPPNER & M.I.T. a développé une méthode pour transférer
ta population des atomes d'un 6état de Rydberg de faible mg vers un état
circulaire avec une efficacité de 100%. Les atomes sont transférés par une
s@rie de passages adiabatiques rapides (231 induits par un champ
microonde €t un champ O6lectrostatique qui varie linGaireament dans le
temps. Jusqu‘ad maintenant, seule la méthode de KLEPPNER est capable de
préparaer propremant des atomes circulaires. La possibilité d’'étudier expéri-
mentalement un grand nombra d'effets sur des atomes circulaires est ainsi

apparua.

Les atomes circulaires (hydrogene ou alcalin) sont des systémes
atomiques quasi-classiques dont les propriétés sont trés différentes des
états de Rydberg ordinaires de { bas.

i} Lz foncticn d'onde d'un état circulaire a la forme d'un tore de
rayon nzao, centré sur le coeur atomique et dont ("axe de symétrie sera
pris comme axe de quantification. Dans le cas des alcalins, comme
I"électron de Rydberg ne pénétre pratiquement pas dans le coeur atomique,

les états circulaires des divers éléments ont presque tous ia méme fonction



2
d‘onde. Leurs énergies de liaisons ne différent de celles de 1'hydro-
géne En=(—e2/2ao)(1/n2), que d'une t(rés petite quantité lice & tia
polarisabilité du coeur atomique (1,71,

ii} Comme l'électron de valence se déplace sur une orbite quasi-
bidimensionnelle, les atomes n‘ont aucun dipdle le long de I'axe de
quantification et sont relativement insensibles aux champs éilectriques dirigés
perpendiculairement au plan de |‘orbite. L’effet Stark des atomes circulaires
est quadratique dans cette direction.

iii) A cause des régles de sélection dibolaire électrique, les états
circulaires ne s’‘amortissent radiativement que vers d‘autres états circulaires:
I"état circulaire | n, mg=t(n-1) > vers l'état circulaire |n'=n—1,m{7=t(n—2) >
via la transition de radiofréguence. Ils ont donc une trés longue durée de
vie d‘émission spontanée T,, qui varie comme n® (vh = 2ms, pour n=30)
{241

iv) Un état circulaire dont les 3 nombres quantiques sont grands a
la fois est un systéme trés proche d’un systéme classique en vertu du
-principe de correspondance. Nous verrons en particulier que la dynamique
d’un atome initialement circulaire dans un champ électrique et/ou magné-
tique peut étre décrite par la théorie classique.

V) Le dipble magnétique est maximum dans un état circulaire.

vi) La fonction d’onde trés anisotrope d’'un ¢tat circutaire rend la

collision ou la photoionisation des atomes circulaire trés anisotrope.

Pour avoir une idée plus concréte, on donne dans le tableau ci-
contre (tableau 1) la liste de différentes propriétés physiques des atomes
avec leurs valeurs typiques dans les atomes peu excités, dans les atomes

de Rydberg de { bas et dans les atomes circulaires de n=30.

ta méthode de l'équipe de KLEPPNER (M.I. T.) pour la préparation
des états circulaires utilise un champ électrostatique pour lever la
dégénérescence des niveaux d'énergie de lithium & n fixé. La connaissance
des propriétés des atomes de Rydberg alcalins en présence d'un champ
¢lectrostatique (effet Stark) est importante pour comprendre la dynamique

de la préparation des états circulaires.



Etat peu excité

Ctat de Rydberg

Etat de Rydberg

de ¢ bas 2 1 circulaire |[m| =2 = n -1
Ordre de Ordre de
n 1 Variation Variation
grandeur grandeur
R 1 avec n a ~ 30 avec n n ~ 30
S 10 ev S 10 mev
Energie de liaison 10° cm™! ﬁ% z 100 cm™ !} 5% idem
1000 A 100 um
Rayon de l'orbite 1A n? 1000 A n? 1000 A
Structure fine 10 GHz E% S MHz f& 7 KHz
Excentricité de
l'orbite £ 0 0
Dipdle &lectrique .
entre niveaux .
|n> et |nz 1> 1 A xgqg n? 10’ A x g n? 10 A x g
. entre niveaux- {n> 1 _
et niveau peu.excité 1 A xgq = 10 “A xgq 0
Dipdle magné;iqhé‘u Vg n® n! (n - 1) ug
(9.27 x 1072 g1 1) (2.78 x 107 %% g7 ')
1 1
Durée de vie 1 ns el 30 us ] 2 ms
Champ électrostatique 1 4 1
ionisant 10¢ v/cm o 100 v/cm 3o 133 v/cm

Tableau I :

les atomes circulaires de n ~ 30

Les propriétés physiques des atomes avec leurs valeurs typiques dans
les atomes peu excités, dans les atomes de Rydberg de £ bas et dans




Si le champ ¢lectrostatique £ est suffisamment pctit, le déplacement
Stark des niveaux de Rydberg de £ bas de I'atome alcalin est quadratique en
F. Si F augmente, l'interaction Stark devient comparable & i'interaction avec
le coeur atomique, représentée par le défaut quantique, et le déplacement
Stark devient linéaire, avec des niveaux équidistants, comme dans |'hydro-
geéne. L'effet Stark linéaire des atomes de Rydberg alcalins est trés
légerement différent de V'effet Stark de |'atome d'hydrogéne. Certains
niveaux Stark de | m i différents (e.g. I1m| = 0, 1, 2 dans le sodium)
apparaissent comme quasi—dégénérés dans le régime linéaire. Ce phéno-
meéne, que nous avons observé dans le sodium, est commun aux différents
alcalins et peut étre expliqué par un modeéle simple. Cette caractéristique
"universelle” est importante pour distinguer et identifier des sous-—niveaux
dans un spectre Stark.

Les diverses propriétés des états de Rydberg circulaires permettent
d’envisager de nombreux types d’expériences. Premiérement, ce systéme
peut &tre utilisé pour déterminer (a constante de Rydberg en unité de
fréquence (21,2s]1 par spectroscopie microonde de haute résolution. On
peut esperer observer des résonances trés fines avec des raies spectrales
seansibles seulement quadratiquement aux champs électriques parasites et
dont iles fréquences dépendent peu des propriétés du coeur atomique. On
relie alors facilement les fréquences mesurées aux fréquences de ("hydro-
geéne via la détermination de trés petites corrections dues aux défauts
quantiques. D‘autres types d’‘effets sont intéressants a étudier, comme
I"évolution d’un atome initialement circulaire dans un champ électrostatique
dont t"amplitude et la direction varient dans le temps. Si un atome circulaire
est insensible aux champs ¢électriques appliqués parallélement & |‘axe de
quantification, il est au contraire trés sensible aux champs perpendicutaires
a cet axe. Comme un état circulaire est trés dégénéré avec les autres états
de grand { comparé aux &tats alcalins de { bas (non dégénérés a cause
de leurs défauts quantiques), un tout petit champ orthogonal peut faire
passer les atomes d'un étal circulaire vers un état correspondant & une

. o
orkite .trécs ellintique.



Ce travail rassembie diverses ¢études spectiroscopiques sur les
atomes de Rydberg, dont la motivation principale est ia compréhension
détaillée des processus qui interviennent dans la préparation et I'évolution
des atomes de Rydberg circutaires. Il constitue ainsi une étape préliminaire
a une mesure de la constante de Rydberg en unités de fréquence.

Au chapitre I de ce mémoire, nous présentons une revue des
propriétés d'un atome circulaire (hydrogéne ou alcalin) et passons en revue
les propriétés principales de (‘atome isolé, puis celles de |‘atome en
interaction avec le milieu extérieur: rayonnement, champ ¢électrique ou
magnétique statique, autres atomes dans des processus de collision, etc..
L'intérét de |'étude de ces atomes circulaires étant ainsi justifié, nous
présentons ensuite notre contribution a I'étude de ces états.

La méthode de préparation des atomes circulaires met en jeu les
propriétés des atomes de Rydberg dans un champ électrique. Il est
nécessaire de savoir préparer initialement |'atome dans un sous—niveau
Stark bien défini, de faible moment magnétique. Cette préparation est a
priori plus sélective avec une excitation laser continue de faible largeur
spectrale (lasers a diode). Elle est cependant plus efficace avec une
excitation laser en imputsion intense. Nous avons donc exploré ces deux
voies de préparation et étudié aussi bien [‘excitation continue que |’excitation
impulisionnelle. A cette occasion, nous avons é&té amenés a étudier
différents aspects de I'effet Stark des atomes alcalins qui les distingue de
celui de i'hydrogéne et dont la compréhension est importante pour |"analyse
du processus de préparation des atomes circulaires. Cette partie du travail
est présentée aux chapitres II, III et IV de ce mémoire: le chapitre II
analyse ('effet Stark des atomes de Rydberg alcalins de faible moment
magnétique.

Le chapitre III décrit la préparation continue ou impulsionnetlle des
atomes alcalins (sodium ou lithium) dans des états de Rydberg de faible
moment magnétique et le chapitre IV présente |‘ensemble des études
expérimentales d’effet Stark que nous avons réalisées, tant sur le Na que

sur e i.



Nous abordons ensuite les expériences proprement dites effectuées
sur les états circulaires préparés par la méthode de HULET et KLEPPNER
(2+]. Le chapitre V présente une expérience de spectroscopie d'un atome
circulaire de lithium (transition n=25 - n=24) qui constitue un premier pas
vers une mesure de Rydberg.

Cette expérience nous a révélé l'importance des effets dynamiques
produits sur un atome circulaire par un champ électrique de direction
variable dans le temps. Ces effets, dont ta compréhension est également
trés importante pour la physique des atomes circulaires, sont décrits au
chapitre VI.

Nous décrivons enfin, en Appendice, deux expériences que nous
avons réalisées et qui ne sont pas directement reliées aux études
précédemment décrites: la spectroscopie des états de Rydberg du lithium
en |‘absence de champ électrique (Appendice III) et une expérience de
modification des vitesses des atomes d‘un jet atomique soumis a un laser -

multimode & modes rapprochés (Appendices IV et V).



PARTIE THEORIQUE



CHAPITRE I

PROPRIETES GENERALES D'UN ATOME DE RYDBERG CIRCULAIRE
(HYDROGENE OU ALCALIN)

I.1. ATOME {SOLE

Nous allons nous intéresser, au début de cette partie théorique, aux

états de Rydberg circulaires, en les décrivant a la fois quantiquement et
classiquement. Le systeme 6tudié dans I. 1 sera toujours constitué d'un seul
atome, soit hydrogénoide, soit alcalin. La présentation se fera en
commengant par {‘atome d'hydrogéne, pour extrapoler ensuite aux alcalins
en introduisant ies effets liés au coeur. U’interaction avec l'extérieur (champ
électrique, magnétique, rayonnement) sera étudiée par la suite. '

Nous commencerons par le modeéle classique, {'électron se dépla-
gant suivant une trajectoire bien définie. Ensuite, dans le cadre de la
mécanique quantique, nous décrirons le spectre et la fonction d'onde d’un
atome d’'hydrogéne isolé. Dans le cas d’atomes atcalins,:,il"‘existe pour |'état
circulaire un défaut quantique résiduel que nous évaluerons.

Dans cette partie, nous nous réfererons souvent aux travaux de

thése de FABRE (1], PENENT (2] et CHARDONNET (31.

I1.1.1. Atome d’hydrogéne isolé (modeéle classique)

Rappelons quelques résultats physiques simples pour un atome a un
électron dans un espace 4 trois dimensions en mécanique classique.

Nous ferons les hypothdses simplificatrices

- le noyau est ponctuel:

- sa masse est infinie:

= on néglige tout effet relativiste.

Nous utiliserons dans ce paragraphe fe systdme SI.

Nous noterons T et B iles vecteurs position et quantité de
mouvement de l|'électron, l'origine 6tant choisie au noyau.

En l'absence de champ extérieur, l'dlectron est soumis a la seule

force de Coulomb

F =- 3 (I.1)
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Le mouvement s’effectuant dans un champ central, le moment

cinétique est conservé

—_—= (Txp)y=20 (1.2)

il existe une autre constante du mouvement, spécifique du champ

coulombien

-
- 1 = - q r
A= —01L + —

m X P 4rreo r

=0 (1.3)

A est appelé vecteur de Runge-Lenz. T et R vérifient

- =
L.A =0 (I.4)

e d - .
Ces deux constantes vectorielles, L et A, suffisent & rendre
compte parfaitement de la trajectoire de l'électron.
Notamment, un calcul élémentaire permet de montrer que |'énergie

totale € = p?/2m - (q%/4ney) (1/r) véritie la relation

4 AZ
me
E=- T [, _ J (1.5)
P4 4
2L e
2 2
ol e =.__q__‘
e
(o]

Trajectoire
-3 -
- Elle est trés simplement reliée a L et A.

— Elle est dans un plan orthogonal a L.

. ’ . -3 —
— Dans ce plan, son équation s’obtient en formant A.r:

2
- - 2 L
A.r =e r -
m

—
Introduisons alors 6, l{‘angle entre A et ?, {"équation de la

trajectoire s’écrit immédiatement

cos 6 (I.6)



.LQ—*

Fig.I-la La trajectoire elliptique de l'electron

Fig.I1-1lb La trajectoire circulaire de 1l'electron



A posseéde une interprétation simple . son module est (au facteur
e” preés) I‘excentricité de la trajectoire. On retrouve les trajectoires
elliptiques (A/e? < 1 et E < 0), paraboliques (A/e? = 1 et E =
0), hyperboliques (A/e® > 1 et E > 0). Un des foyers des
trajectoires est le noyau.

- Enfin, dans le cas d’'une trajectoire elliptique, si a est le demi-

grand axe de !'ellipse, on retrouve que

(1.7)

— La figure I-1.a représente une trajectoire elliptique avec ces

différentes caractéristiques.

Dans le cas d’'une trajectoire circulaire (fig. I-1.b), A est nul et la

trajectoire a pour équation

2
L

2
me
ol L*/me? est le rayon de l‘orbite circulaire. Le module de I‘impulsion de

I"électron placé sur une orbite circulaire est constant et vaut

T i
pand me
P = P = =

l ! r L

Notons, dans le cas d’'une trajectoire elliptique, une propriété qui
nous sera utile par la suite : (‘atome posséde un dipble électrique

permanent moyen:

T
d=a<?>=a—2 [ Z()ae
‘o
1/2
. m 3/2
ou T est la période du mouvement T = 2w [ > ‘ a .
o R
On montre aisément que
3
d=—= - 3 (1.8)
2 e

-
d est proportionnel a |'excentricité et s‘annule évidemment pour |'orbite

circulaire.



10

L'atome possede ¢également un dipble magnétique permanent M

résultant de la rotation de l"électron autour du noyau

M= _lat (1.9)
2m

Calculons maintenant la durée de vie (ciassique) de {'électron sur
une orbite circulaire. Du fait de son accétiération 3, {“électron rayonne.
On admettra que la puissance rayonnée est P(1) = (e?)/(4meyC?) 1212
(47] et que |"énergie E ne change d'une fagon appréciable qu’au bout d'un
temps long devant la période T. La variation & long terme de E peut donc
étre évaluée en calculant la valeur moyenne temporelle notée < E > sur
I'orbite non perturbée (moyenne séculaire).

D’aprés t'équation (I. 1), l'accélération de i'électron vaut:

=2 2 -
F e r
ind a
a = — = - —_—
3
m m r

La variation de |'énergie E moyenne < E > obéit donc A la relation:

d <E> _
—ac - <CP(t) >
2
To o 1 qg
= - e < > avec T =
fe) 3
m X 6me mC
o
Pour une orbite circulaire, 1'énergie vaut € = -(1/2)(e?/r) (voir

I'équation (I.7)). En revenant & lI'équation précédente, on montre que

I"6quation d'évolution de r(t) est:

t

t
(o]

ro(t) = r; -9 (C'ro)3 (I.10)

ou rg est la valeur initiale de r & l'instant t=0. D’aprés le modéle de Bohr

(s8], le moment cinétique vaut nh et on a donc:



IR

(r et v sont le rayon et la vitesse de lI'¢lectron, ag le rayon de Bohr: o la
constante de structure fine: C la vitesse de la fumiére).

La probabitité de transition par unit¢é de temps du niveau n au
niveau n-1 vy, ,n-1 Se calcule facilement a partir de l'équation d’évoiution

de r(t) (équ. I1.10):

3 (Ct )
o -5
= n
Yn—-on—l 3
2 T a
o o

La duré de vie du niveau n vaut numériquament:

T —* 9,33 10 " n° (s) (I.11)
= = ¢ n .
n yn—on—l

Elle varie avec n comme n>.

I.1.2. Atome d’hydrogéne isolé (modéle quantique)

Dans cae paragraphe, nous rappelons les résultats essentiels qui
nous serviront dans les chapitres ultérieurs et nous introduisons les
notations que nous utilisarons. Nous emploierons les unités atomiques.

L'hamiltonien du systéme s’'écrit

2
H =._£_B —.L
[o) 2 R

Nous négligeons ici les spins de |‘électron et du noyau ainsi que
les effets relativistes.

Le spectre des énergies négatives du systéme s‘écrit

1
En—— 3 (I.12)
2n

Le spectre des énergies positives est continu.
La fonction d'onde de ({'électron peut se mettre sous différentes

formes.
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- Fonction donde en coordonnées sphériques

La fonction d'onde da I'élaectron s'dcrit 41

m
Wn,e,m=Rn€(r) Y{) (0, )

— 2 l (n+{ )1 (2r){
n o (28+41)1 N (n-d-1)1

F(—n+£+1, 2{+2, %5 J Y? (6,%) (1.13)

-x/n
e

ot F est la fonction hypergéométrique confluente. L{+1) et m sont
respectivement les valeurs propres de L? et L, (Vaxe de quantification étant
32). )| et m sont des entiers satisfaisant & la condition:
o <4 < n-1
L <msd
La fonction d’onde est particuliérement simple et intéressante pour
un état circulaire. Un tel état correspond classiquement & une orbite
circulaire (voir fig.I.1.b) quantiqguement a I’état de { = Im | maximum égatl
a4 (n-1). La fonction d'onde de l'état circulaire |n, ~€=n—1, m=n-1 > se met

sous la forme.:

-r/n  n-—

1 -1 i(n-1)¥
Y(r.e.v) = An e r (sine)n e (n-1)

(I.14)

n-1 1 N| (2n-2)1

n
2n n nt

En fixant n=25, nous avons dessiné sur la figure 1.2.a une vue en
perspective de la fonction d’'onde de |'état circulaire dans le demi-espace
supérieur qui a une forme torique (A la surface du tore, la probabilité de
présence de Iélectron (¢ ¥ est égale a la moitié de [Wmax 7). Nous
avons tracé sur les figures I.2.b et I.2.c {a dépendance radiale (en
fonction de r) et angulaire (en fonction de 8) de la probabilité de présence

de l"électron.
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n=25

m=24
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Fig.1-2b La fonction d'onde radiale d'un état circulaire In=25,m=24>
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o

Fig. 1-2c La fonction d'onde angulaire d'un
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On constate sur ces courbes que 1'on a affaire a des états qui
tendent trés vite a4 étre extrémement localisés dans le plan XOY, autour du
cercie de rayon n(n+1), mais entiérement délocalisés sur ce cercle. On

peut montrer que lorsque n croit, ar = 2n \{ n-1, et que I'on a donc:

Ar = 2 (I.15-a)
) of N
et
a0 = —2 (I.15-b)
NE

Lorsque n —» o, la fonction d'onde est de plus en plus localisée le
long de la trajectoire classique. C’est la une illustration du principe de
correspondance de Bohr. Remarquons la grande anisotropie de la fonction
d‘onde qut est de dimension 2nzao dans le plan perpendiculaire a é’z et

2n\ n-1 ag dans la direction 32.

—Fonction donde en coordonnées paraboliques
Les coordonnées cylindrique et sphérique sont notées habituel-

lement (p,z,¥?) et (r,8,¥). Les coordonnées paraboliques s’en déduisent

par:
=r 4+ z
n=r-2z (I.16)
Y = —_—
tg %
La fonction d’onde pour les états liés d’énergie négative est [31
> ¢ n eimv
v N2 {_] £ [ ] (1.17)
nl,nz,m nz n_ ,m n nz,m n \l_Z:
ou
- 1 (ptim1) 1 _ -p/2 imi /2
fp'm(p) T J 51 F(-p, Im1+ 1,p) e P
avec n=n 4+n_+ lml+ 1.
’ 1 2

Un état circulaire correspond a n, = 0 et Im | = n-1.
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- Fonction donde en représeantation ;5 (p.o.¥) (1]

Elte peut étre utile dans certaines applications. Posons

po
= —_ I.18
a = 2RArctg D ( )
ou py est l'unité atomique d'impulsion @ p, = me?/h = amc. La fonction

d’'onde en représentation p s’'écrit alors

1/2
o 2 (n-4-1) 1 2 _2(4+1)

Fnt(p)—‘_;z[;-—(mr)—!—] n 2 —el@r‘{(p)

&)

o
(I.19)

avec
{ o«  f+a o _{£+1

On(P) T C0s msin 5 G (908 ) (1.20)

Crrr,‘(x) étant un polyndbme de GEGENBAUER. Cette expression se simplifie
pour les valeurs extrémes du moment cinétique. On a alors, en vertu des

relations de la référence (sl (page 776), pour un état circulaire:

1 8 — 4
F (p) = J n 2“ n 1! sinn 1 @« Sin =
n,n-1 3/2 2
m(2n-1) !
[e]
(I.21)

Cette fonction d‘onde est représentée sur la figure 1.3 pour les
valeurs n=9 et n=25. Eille n'a qu'un maximum centré sur p voisin de pg/n
(Pmax = Po/n (1 - 4/n+3)). La largeur de la courbe est de |'ordre de
po/nz. Pour les faibles valeurs de p, la fonction d'onde tend vers 0 comme
pN*3, pour p - +w, elle est proportionnelle & (1/p)"*3. Elle tend donc
vers 0O tres rapidement. On remarquera que la largeur relative AP/Ppax de
la distribution de p, diminue lorsque n augmente. Lorsque n est grand,
Fn,n_-,:(p) tend vers une fonction Alp-pg/n): [“électron sur une orbite

circulaire est de plus en plus monocinétique.
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1.1.3. FEcart _a la loi_1/n%® : Polarisation, pénélration et etfet

relativiste
On peut exprimer {‘énergie des atomes alcalins & l'aide du défaut

quantique &¢ (s] suivant(la formule en unités atomiques):

x~:=——%—[ n - 6y ] (1.22)

8¢ varie trés lentement en fonction de n. Pour des états de Rydberg (n » 1)
de grand moment angulaire d » 1), 8§ est trés petit (8¢ € 1), on peut

écrire:

E = -

caly (5{/n3) Ci1+0 (Sg/n):] (1.23)
n

L’état circulaire d’un alcalin est "état le plus hydrogénoide parce

que de tous les états de méme n, c’est |"état qui a le défaut quantique &g

le plus petit (8¢ diminue avec £ et € = n-1 est maximum). Nous allons
calculer dans ce paragraphe le défaut quantique résiduel d'un état circulaire
alcalin.

Si I'on met {"énergie d’un atome de Rydberg sous la forme € = -
1/2n% - A/n® o0 A varie trés lentement en fonction de n, on peut identifier
A avec ie défaut quantique.

Pour un alcalin dans un état correspondant & une orbite non péné-
trante, c’est-a-dire de 4 > {coeur ou (coeur est le moment angulaire

maximum des électrons du coeur, on peut écrire [7]:

E(n, £y =E + + + )
(n,€) . Epol Epen E o1 (I.24)

Eo est l'énergie hydrogénoide E, = -1/2n%, Epol est I'énergie de
polarisation du coeur par |'électron de valence: Epen est le déplacement
d’énergie d0 a la pénétration de [‘électron externe dans le coeur (effet
c’¢cran), ct E g est la correction relativiste 3 I'énergie coulombienne. Les
trois derniers termes Epol- Epen. Erel dans la formule (1.24) sont
supposés suffisamment petits pour eétre traités par la théorie perturbative.
Dans les états de grand moment angulaire, Epen est trés petit
devant  Epq) et Erq, et sera négligé dans notre calcul. Egg est trés

proche de la valeur hydrogénoide
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(3) 1 -3 2 [ 1 3 ] '
- - .25
Erel 2 n < J o+t 12 4n (1.23)

(a, constante de structure fine,j = £ s 1/2).
il est r@esponsable de la structure fine du niveau.

Epol pout atre Gvalué a partir du potentiol (s}

o= (2] [
po 2 r 2 Q!b r
\“.‘i ;‘\: !‘-\'{‘ (I '26)

i ! \

Ce potentiel est dG au fait que !'éiectro;'\ de Rydberg polarise le
coeur. Ceci entralne l'existence d'un champ muitipolaire d0 au coeur, qui &
son tour interagit avec l'électron de Rydberg. Les deux termes de la formuie
(I.26) sont les deux premiers termes du développement multipolaire.

xq et a@ sont la polarisabilité dipolaire électrique et quadrupolaire
électrique.

Nous approximons Vpol par le terme dipolaire dominant; en utilisant

la valeur hydrogénoide de < r~* >, on a:

By = <M £ IV ooy ! P { > =
2
S &y — i" —{((1+ 1) 5 (1.27)
2 2n (4 - = L4 + -2-)(€+1)(f +2)

Pour n» 1, £ <n, Epot varie en gros comme n~3{~5. En combinant

fes équations (1.25) et (1.27), on obtient la formule de défaut quantique de \ . .-

grand £ ’
6(3) = 8, +:'s'rel(j> - TR L i
_ * \'3~—_ 2(4+1)m” . ‘ + 1 4 \’\ 3 -\\\! |
2 24 - %) L4 + %)(hl)(«( + g) ' 2 ) [j*—%\[_ an ]/
Lo e (1.28)

o ~ & —}/OE,L/ T 5 !
i - — i 4/
b o YR % )
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.

d
de transitions mesurées entre états de Rydberg de £ bas mais supérieur a

2

Nous pouvons déduire ta valeur de a’ en analysant les fréquences

cocur-

Application au lithium

Nous avons ‘fcoeuﬁo dans le lithium. Les défauts quantiques de Li’
sont déduits de la mesure de la fréquence des transitions entre états de
Rydberg. Pour £ < 5, le terme relativiste est négligeable devant Epol~ En
comparant la formule (1.28) avec les défauts quantiques mesurés, on

obtient {e tableau .

¥4 % cxd

L= 0,047157(8) i di
L =2 0,0019383(80) 103:(4) 0,23578 arorl
£ =3 0, 0003044(100) A191() 0,19 ’
{ =4 (8,35 « D072, fg(3) 0,192
Tableau Ii : Défaut quantique de Li’ et les valeurs de cx(".
On en déduit I'expression du défaut quantique des états de grand {
du Li”:
. 0,19(2 3 - {(4+1 z 1 2 1 3
5£(j)= (). 7 n ; l)/(n 7 3+—o: [ I~ ]
2 2(4 - > + Sty + 5y 2 j+3  an
(I.29)

Pour n = 25, £ = 24 (reétat circulaire de n = 25), on a :

s r 26, A 10" ° pour i = 4{ + é L
5p=1,110 + “ AY
—8 . 1 Y
31,1 10 pourj—-—'e——z-
l !
8pol . srel( )
¢ SRS



Gfrel domine pour un état circulaire. On obtient respectivement les
déplacements d'énergie suivants (n-25):

4,6 kHz

Epot
Erel = 131 kHz (1.30)
AErol = Erg(€4172) = Erqi(d-1/2) = 1/2 (o2/4(8+1) = 18,7 kHz
Pour les autres alcalins, la polarisabilité est bien plus grande que
dans lg lithium. Par exempie pour le sodium, on a cl('j = 1,001501%), (xé
= 0,48(15) (7). Lles défauts quantiques du sodium de grand 4 s‘écrivent de

la maniére suivante:

- 44 z 1 1 3
59(3) = 1,0015(15) 3 . ( +1)/: .2 o2 [‘ - ]
2 24 - E)((( + E)(£+1)({ +3 2 i+ 3 4n
(I.31)

Pour l‘état circulaire n = 25, £ = 24, on a respactivemant:

1 -8
5°" = 5,8
Y 5,8 10
-8
sfel = 31,8 10

On a également
Epot = 24,4 kHz (1.32)
qui devient du méme ordre que l'intervalle de structure fine AE 4=18, 7TkHz.

I.2. PROPRIETES RBADIATIVES

Nous avons présenté dans le chapitre précédent les propriétés
générales d’'un atome de Rydberg isolé dans un état circulaire. Nous allons
maintenant décrire différentes propriétés radiatives d’un état circulaire en
considérant qu’il est un systéme hydrogénoide (en négligeant |'effet résiduel
du coeur). Les études sur ces propriétés radiatives sont non seulement
importantes pour les expériences de spectroscopie de trés haute résolution,
mais elles sont aussi intéressantes pour les autres types d’expériences
comime ta photcicnication d'un état circulaire, etc. ..

Nous commencerons dans I.2.1 par déterminer les éiéments de
matrice du dipdle électriques, ¢&lément principal du calcul pour les

propriétés radiatives. Dans I.2.2, nous expliquerons pourquoi la durée de
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vie d’un état circulaire est spécialement lonque. Nous ¢tudierons ensuite,
dans I.2.3 et 1.2.4 la transition dipolaire a 1 photon et a 2 photons et
dans I.2.5, le transfert thermique qui coupie le niveau circulaire aux autres
états de Rydberg. Nous calculerons dans I.2.6 la probabilité de photo-
loniser un état circulaire. A la fin (1.2.7), nous calculerons le dépla-
cement radiatif des niveaux circulaires.

1.2.1. Eléments de matrice du dipoie électrique

Toute |"'étude ultérieure est conditionnée par la connaissance des
éléments de matrice < n £ m | ﬁ| n £ m >, c'est-a-dire, puisque la
dépendance en fonction de m, m’ et de la direction de A aest entiérement
déterminée par des considérations géométriques d’‘algébre angulaire, en fin

de compte par ia quantité

<n fmn H ﬁ in’ ( m’ > = R:{{ x coefficients de Clebsch-Gordan

avec ol Im r’dr R_,(r)r R_,p.(x)
nf{ T RpglE)E R tr
o
Rnf est la fonction d’onde radiale définie dans la formule (1.13).
Nous rappelons que nous avons un systéme hydrogénoide. Le défaut
quantique résiduel dans un état circulaire joue un role négligeable. Nous
avons alors:

. . o0
£ - I > g(Coulomb) R(Coulomb)(r) dr

n
Rt nd (x). n'd"

n

L'élément de matrice du dipdle est, dans ce cas, entiérement
calculable a l'aide de fonctions spéciaies [9]. Il est donné par |‘expression

suivante (formule de Gordon):

- pour n # n’

n+n'—28-2

(an,)€+1 (n-n")

(n—8-1y 1 (n'={) 1 (nns )™

Rn'f—l - (-1 % J (n+fy 1 (n'+{-1) 1
a(24-1y 1

n+n'

2
x[: P(-n+l+1,-n'+{,20;2) - [n—n J F(—n+{—1,—n'+€,2€;2)]

(1.33)



23

avec Z = -4nn’/(n-n’)?%: la fonction hypergéométriqua
s (), (B zt aB z a(at1)B(BHL) 2~
: = —— e —_——- —_ ¢ P
F(o,B.yi2) = £ €28 O Y Y(y+1) 21
i=0
(I.34)

83t un polyndmae puisque o et B8 sont daes entiers nggatifs et que (-n);

s‘annule pour toutes les valeurs de i supérieures ou égales a n.

- pour n = n’, l'expression est tréds simple

= — n nz—{za (1‘35)

£ 3 2
€4-1 2 )

rR™
n

’

Supposons qu‘un des deux états ((nf > par exemple) est un état

circulaire et calculons tous les couplages possibles. I faut distinguer 2
domaines:
(D n’ < n, les états couplés. a l|'état circulaire dont les énergies sont

inférieures & 'énergie du circulaire (“transitions descendantes”)
2) n’ > n, les état couplés & I'état circulaire dont les énergies sont

supeérieures a {'énergie du circulaire (“transitions montantes”) .

(1) n" <n
Si t'état 1 n £ m > est un état circutaire (i.e. { =Imi=|n-1), il ny
a qu’un seul état lié qui estt n—-1, n-2 > grace & la régle de sélection af =

£1. On a donc £’ = €-1 = n-2 (al=-1). L'élément de matrice s’écrit

n-1 n—-2 1 2in 1
Rn el = n(n—l)a0 X [1— ( ) J [l - | (I.36)

Pour les états de Rydberg, n » 1,

n—-1 n-2 2
134 = n Aa I.37
n n—-1 n o ( )



Cette valeur est exactement le rayon d'une orbite circulaire. Ceci
n‘est pas ¢étonnant parce que les fonctions d‘onde des états I n, n-1 > et
1 n=-1, n-2 > sont trés concentrées sur des cercles (cf. fig.1-2) dont les
rayons sont respectivements n(n-1a,, (n-D(n-2)a,. Comme ce sont

aussi des états de Rydberg (n » 1), ces deux rayons sont presque égaux.

(2) n* > n
Dans ce cas, les états couplés au circulaire sont nombreux. Nous

pourrons les séparer en deux parties af = -1, al = +1.

Avec af = -1, £ = n-1, n’" > n, & partir de la formule (i.33),

t‘élément de matrice se met sous la forme

. __ + * —
. (—1)n n la (2n-1) t (n'+n-2) 1 (n—n')rl n-1
n' n-2 n+l
R nal = (4nn*) n'+n+l
4(2n-3) 1 (n'—n+l) 1 (n+n')
n'
. .38
[ (n-1) (Zn—l)] (r )
Dans ce cas-la, il y a couplage entre un état circulaire et un état non

circulaire mais de grand €. Nous allons calculer les expressions exactes

pour n'=n+1, n'=n+2, puis une expression approchée pour n’»n.

n+l,n-2 n
Rn n_1=—————ao (I.39)
2 \‘ 2
n+2,n-2 \]
R = 0 a (I.40)
n ,N—1 [e]
\l 12

Plus n’ est grand, plus le couplage est faible. Dans la limite n’»n, on a:

-2 n
R =~ 4,08, 2 . .
-1 n n a (I.41)
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al = 1
Pour n'=n+1, {"état couplé a t'état| nf > est encore un état circulaire
| n+1,2=n >. H ne I'est plus lorsque n’ > n+l1. La formuie (i.33) devient trés

simple, de {a forme:

. . e n-n'-2
I (n+n*) 1! (4nn')n +2 (n—-n‘)

d (n—n'-1) | (2n*-1) 1 (n+n*)

n*,n’'-1 ao
R ,

n,n’ n+n‘'+2

(I.42)

Donnons—-en l'expression explicite pour n’=n+l, n’'=n+2, puis une

expression approchée pour n » n’.
Si n=n"+1

n' n'-1 2

n'+l n° = n' ao (a la limite n » 1) (I.43)
On retrouve le méme résultat que R:‘l ::i .
Sin=n"+2 :

n' n'—1 _ __l__ n'3/2 a (I.4)

Sin>»n' :

n' n'-1 n' 9/4 —3/2
R . >~ 1,106.2 n / n / a (I.45)
n n o

La dépendance en nombre quantique principal le plus grand de n et n’ est

ia méme que af = -1.

Conclusion

Un gtat circulaire | n > se couple principalement avec ses deux états
circulaires voisins |n £ 1 > Les autres couplages sont relativement
beaucoup plus faibles (d’un facteur 1/N n). Ultérieurement, nous ne
tiendrons donc compte en général que du couplage entre 2 états circulaires

consécutifs.
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1.2.2. Durée dg vie

Considérons maintenant ['interaction avec les modes vides du
champ, c’‘est-a-dire |‘émission spontanée des états circulaires. Appelons
Ynion'{- la probabilité de desexcitation spontanée de I|"6tat | d > vers I'état

In’f' >: @lle s’‘écerit (1ol comme:

a4 ¢ Enf - n'i' 3 R:ée' 2 2n-2
Yol o ndr T 12 a_ [ Ry J [ a_ J 2n-1 (I.46)
soit
TP VR
"n{ - n'f' = 1,34 x 10 . ’- Ry J [ a J (s ) (I.47)

La durée de vie totale T,{ d’un niveau donné s’obtient & partir de la
somme des ynfon'f- Sur tous fes niveaux n'd’ couplés & nd et d’énergie
inférieure & celui—ci. Pour |'état circulaire, i n'y a qu'un seul candidat qui
est | n—-1,n-2 > (décrit dans le paragraphe précédent). Lorsque n est
grand, {"élément de matrice correspondant est égal a n"'ao et {’écart
énergétique est 2Ry/n>. D’aprés un calcul trés simple, on a:

Tn,n-1 = 9,33 1071 ns (s) (1. 48)

H S
Th,n-1 varie comme n>. |l

en résulte que des atomes de Rydberg
circulaires de grand n ont une durée de vie trds longue (par exemple
0,3ms pour n=20, 2,3ms pour n=30, 9,6ms pour n=40) plus grande par un
facteur n?® que les atomes de Rydberg de faible moment cinétique (par
exemple |'état n=20, {=0 du sodium a une durée de vie de Tlus (D).
Remarquons que T, -7 donné par (I.48) coincide exactement avec la
valeur classiqua (voir équ. (I.11)), ce qui signifie qu'un atome de

Rydberg circutaire est trés proche d'un systédme classique.

I.2.3. Transitions dipolaires & un_ photon

Nous calculons, dans ce paragraphe, la probabilité de transition
dipolaire 4 un photon partant d’un état circulaire | n,n-1,n-1 > vers un autre
état circuiaire ou non circutaire, induit par une onde électromagnétique
extérieure dont les fréquences de transition sont, dans le domaine

microonde (447 GHz pour la transition | 25,24 > - | 24,23 ») .



A cause de {'anisotropie de la fonction d'onde des états circulaires
(décrit dans 1.1), la polarisation des photons microonde joue un rOle trés
important. Nous calcuions les probabilités de transition pour différentes
polarisations w, o%, o¢.

Considérons une microonde dont la fréquence est résonnante avec
la transition considérée. Les durées de vie des états circulaires, calculdes
dans le paragraphe précédent, sont trés longues, de |I‘ordre de 1
milliseconde, correspondant a une largeur homogéne de {‘ordre du kHz.
Supposons que la source microonde a une largeur inférieure, ou du méme
ordre de grandeur. La variation de la population des niveaux est régie par
la formule de Rabi [4]. Le temps d‘observation est défini, dans ce cas-la,
par le temps d’interaction atome-microonde, de (‘ordre de ta microseconde
pendant laquelle I'émission spontanée des atomes circulaires est négli-
geable.

Rappelons la formule de Rabi

IVlfl 2 mlt
P_(t) = sin
£ 2 2
n w 2
L
P_ + = 1
£ Pi
v 2
2 2 ' if|
avec w = (wW—w_.) +
1 fi hz

ou P; et P¢ sont les populations respectives du nvieau initial et final.
Lorsque la fréquence de l{a microonde est résonnante w=wj, la

population du niveau f s’écrit simplement:

Pf(t)=sin2 (I.49)

(1) Cas de la polarisation circuiaire gaucie g~ (am=-1)
Avec cette polarisation, la microonde peut induire ila transition de
tn,n=-1,n-1> 4} n-1,n-2,n-2 >, c'est-a-dire une transition entre deux états

circulaires consécutifs. On obtient pour le niveau n=n-1:
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2 ,n-1,n-1{x~-j -1,n-2,n-2 t
Pn_l(t) = sin l: QEJ <n,n n ;: iyl n n n > } (1.50)

ou <n,n-1,n-11| x-iy { n-1,n-2,n-2 >
2n—-2 Rn—l n—-2
2n-1 n n—-1
2
~n a
[e}

ol E est {"amplitude du champ électrique microonde.

Nous avons finalement

2
. qfn at
P (t) = sin

n-1 2h

2 2P 2
P t) = sin — . n a ¢t I.51
n_l( ) R l Y ° ( )

Elle correspond a une oscillation périodique entre 0 et 1 dont la
périodicité dépend de n et de ¢ le flux énergétique incident. Nous donnons

I'ordre de grandeur de ¢ pour que P,_y soit égale a I'unité pour t=1us.

¢ = —"—""""_ wm (I.52)

Pour n = 25, @ est égal a4 0.5 nw/cm?.

L'onde microonde de o  peut aussi transférer des atomes de |'état
I n,n=-1,n-1 > vers les @&tats non circulaires |n',(,n—2 > (n” > n). Les
probabilités de transition sont parfaitement calculables en utilisant les
formules des 6léments de matrice du dipdle électrique dans 1.2.2,

Prenons un exemple : la transition | n,n-1,n-1 > 2| n+l,n-2,n-2 >

dans le cas o0 la formule de Rabi est encore valable
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® = 1;91 _ 15;3 w/mz (1.53)
n /8 n

Pour n = 25, ¢ = 2,4 mw/cm?. On vérifie que, comme le couplage
entre ces deux niveaux est faible, le flux incident nécessaire est beaucoup
plus grand que pour la transition entre états circulaires.

(2) Cas de la polarisation circulaire droite ot

L’onde microonde de polarisation o peut induire ta transition de
i‘état circutaire 1 n, n-1, n-1 > vers un autre état circulaire [ n+1, n, n >,
On obtient la population du niveau final |n+l1,n,n > en remplagant, dans la
formule, <n,n=-1,n-1§| x—iyt n-1,n-2,n-2 > par < n, n-1, n-11{ x+iy |

n+l,n,n > qui vaut en fait la méme valeur. On obtient donc la méme

expression que pour l'onde o

2 l 2mad 2
= si —_— I1.54
Pn+1 sin n n aj t ( )

On peut également avoir d’autres transitions vers des niveaux non
circulaires qui sont aussi calculables. Notons qu’il n'existe pas de transition

vers des niveaux d’énergie plus bas avec la polarisation o*.

(3) Cas de la polarisation linéaire w

Cette fois—ci, la transition entre 2 états circulaires n’est plus
possible, parce que la régle de sélection al=t1, Am=0 permet seulement
de transférer des atomes de {"état | n, n-1, n-1 > vers des états | n’, n, n-—
1> (n’ > n) qui ne sont pas circulaires. |l est quand méme intéressant de
calculer la probabilité de ces transitions.

Calculons par exemplie la transition de i n, n-1, n-1> vers| ntl, n,
n-1> puis comparons avec celle de I n, n-1, n-1 > 5 | n+l, n, n >
(transition entre deux circulaires o*):
grand que pour la transition entre états circulaires.

En prenant z = r cCos @, on a

1 n+l n
<n,n-l,n-1l{z!lntl,n,n-1l > = ———— R (I.55)

I ontl n n—1
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D’ou le filux incident nécessaire pour effectuer la transition en une

microseconde:

+
m (o2
= 2n & 1.56
o(n-onwtlj n l‘n—»n+1J ( )
A=Q A=+l

Ce flux est 2n fois plus grand que celui qui était nécessaire en
polarisation o*.

Dans le cas o' ou o7, le champ électrique est dans le plan de
‘orbite circulaire. Si {'on consideéere I‘image classique, le produit
scalaire 2 .3)00 3=q._r’ peut étre de (‘ordre de nzaog_ . Dans le cas
o, le cha_n:p électrique est orthogonal au plan de I‘orbite. Dans l'image

classique,g .3 est toujours nul (voir fig. I-4).

I.2.4. Transitions dipolaires a 2 photons

La transition dipolaire a 2 photons a un grand intérét dans des
expériences de spectroscopie de trds haute résolution & cause de la
probabilité de s’'affranchir de l'effet Doppler. C’est surtout la transition entre

deux otats circulaires de an = 2 qui nous intéresse.
Pour catculer la probabilité de transition, it suffit de remplacer dans

~
la formule de Rabi Vg par Vg qui s’écrit sous la forme [11]:

4 Z<fIV|r><rIV|i>
v = .57
fi E —E. - hw (1.57)
r r i
Définissons (> =1 n,n-1,n-1 >, {i> =| n+t2, n+1,n+1 >. Parmi tous
les états intermédiaires 1 r >, il ny a que | ntl,n,n > qui donne lieu & un

dénominateur d’énergie de trés faible valeur. Seule la composante o~ du

”~
champ microonde peut induire cette transition. On peut réécrire V¢ comme:
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f£i 1

2 2 2 2
gqena 4 oh a
o] 8
= 2Ry = ¢ n (1.58)
4 Ry
n

ta probabilité de transition & 2 photons est donc

2 2
2T ca
o

P t) = sin”
nez (8) = sin fT

o n’ t J (I.59)

On en déduit le flux énergétique incident nécessaire pour que

Pnh+o soit maximum (=1) (avec t = 1us)

& = RY =
2 8
qmraa (1us) n
(o}
8,44.10° 2
—_ ? 8‘ w,/m (I.GO)
n
Pour n = 25, & = 5,5 mw/cm? qui est 10* plus fort que le flux

saturant la transition & 1 photon

9 8 =]
] 8,44.10 /n 4,2 10
2 photons ’ -2
P = - = - (1.61)
@
1 photon 1,91/mn n
Pour n = 25, ce rapport vaut 1, 1.10*. Notons que la puissance

saturant la transition a 2 photons reste trés raisonnable en valeur absolue.

. I.2.5. Transfert de population induit par le rayonnement
thermique

Les atomes sont également couplés au rayonnement thermique de
faible puissance et dont le maximum se situe dans les f{réquences

submitlimétriques ou infrarouges aux températures usuelles. Le flux incident
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du rayonnement thermique par unit¢ de fréquence est donn¢ par la formule
de Planck:

3

de _ 8nh v (1.62)

2 hv/kT
e -1

Le rayonnement, ayant un spectre continu, peut transférer les
atomes d’un état circulaire, créé initialement, a un autre état de Rydberg
relié au premier par un couplage dipolaire électrique. L'émission spontanée
est, de ce fait, perturbée de maniére appréciable en présence des photons
thermiques & la température de {(‘enceinte.

Le taux de transfert par unité de temps est donné par (4]

4nz

W X l<niRin >1°
= —— n n'
n-n' h

de

5o (1.63)

€En tenant compte que le couplage dipolaire électrique est maximum
entre deux états circulaires consécutifs, la transition induite par un tel
couplage n’absorbe qu'un seul mooe du ravonnement thermique. La formule
(1.63) est en fait te produit du taux de desexcitation spontanée (formule

1.47) avec un facteur x (nombre moyen de photons thermiques), c’est-a-

dire:
10 —S —1
W , =1,07.100 n .x (s ) (I.64)
n-n
1 kT /hv a haute température
avec X = = (I1.65)
hv /KT —kT
e % 1l e /nv 4 basse température

On trouve le facteur x bien connu de Bose—Einstein, car pour une
orbite circulaire, émission spontanée et transfert thermique ne peuvent avoir
lieu que sur la méme transition.

Donnons quelques ordres de grandeur sur la transition entre les
niveaux | 25, 24, 24 > et |24, 23, 23 >, v = 447 GHz. A la température
ambiante, 300°K, x = 13,5, wsg,0q4 = 1,77 x 110%™t A T=77K
(température de |'azote liquide), x=3, le taux de transfert est diminué, vaut
3,42 x 103s™*. A T = 4K (température de I'hélium liquide), x = 5 x 1073,

le taux de transfert ne vaut que 5,2 s7t.
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A 300°K, toute la population du niveau |25, 24, 24 > est transféré
au 124, 23, 23 > en 60us alors que la durée de vie spontanée est de 900
us. L'effet est si important qu’it est nécessaire de refroidir l'environnement
pour diminuer ce transfert considérable.

On peut considérer deux cas limites

hv €« kT (T » 21°K pour n = 295)

Wn_,nt1 S€ reécrit comme

3 2 2
32ﬂaaoRyK 1
wnnt1= 3 2 2 - T

)]
h C n

4 1
= 3,38 10 > - T (1.65)
n

hv » KT (T « 21°K pour n = 25)

W
n—-ntl 2

8
= 3,35.10

(I1.66)

I1.2.6. Photoionisation_d’un_atome circulaire

Un atome de Rydberg s‘ionise en présence d'un champ électro-
statique (38), mais aussi en abosrbant un photon incident. Nous alions
présenter dans ce paragraphe les caractéristiques spécifiques de Ila
photoionisation d’un atome circulaire par un rayonnement incident. Nous
pouvons tester sur ce probléme physique les propriétés d’anisotropie des
états circulaires et, de maniére générale, les particularités de ces états par
rapport aux états de Rydberg de petit {, notamment le fait que la vitesse de
I"€lectron sur orbite circulaire est relativement bien définie (cf. fig. 1-3).

L'état initial du systéme est (‘état circulaire | n, €=n-1, m=n-1 >
orienté perpendiculairement a ('axe Oz. La régte o’or de Fermi donne

I‘expression suivante pour la probabilité différentieile de photoionisation [121}:
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a 2 2 :
d; =4n a®(<n,n-1,n-1|R. €1 K>t (1.67)
avec ¢ : flux énergétique incident, 2 polarisation du champ électrique

—)
incident et |T<’ >, fonction d’onde du continuum de vecteur d‘onde K

normalisée en énergie < K| K > = 8(Ex - Ey) avec Ex = h%k*/2m, K
e

-

Dans la suite, nous ferons {’approximation dipolaire, i.e. e'X- I =

=i

1 ot K est le vecteur d’onde du photon. Cette approximation est valable

pour des énergies de photon incident telles que:

2 R 3 x 10 cm
hv « Y X
2 2
[0 4 n n

Prenons 'exemple de n=10, la longueur d’onde de |‘onde incidente
doit étre trés supérieure a 300A. Pour n=25, on doit avoir : X » 1200A.

Cette condition se satisfait facilement.

Considérons la photoionisation d’un atome circulaire par un photon
de polarisation circulaire droite (a%) (par rapport a I'axe de quantitication
de !‘atome circulaire). En ayant absorbé un photon ot, le seul état
accessible pour l'électron est un état | Eum > avecit=n, m=n d’aprés la régle

de sélection dipolaire al=1, am=1 ¢ K > = (€ {=n, m=n ».

* Dépendance anqulaire de |'électron éjecté

— -
La fonction d'onde du continuum | kK > en représentation r s'écrit:

-2 o n
<rlk> = Yn {(e,¥) REn(r) (I.68)

avec Y: proportionnel a (sin e)n ein‘P.

Comme la direction incidente et la polarisation de photons sont bien
gélinies o long de I'axe de quantification de (‘atome circulaire, la
dépendance angulaire des photoélectrons est donnée uniquement par la
dépendance angulaire de I'état final, donc par (sin 0) 2N,

On obtient une probabilité trés piquée autour de 6=n/2 avec une

largeur a mi-hauteur:
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2 1.1
Ae_—.\ll—<5)/“ (1.69)
A8 vaut 32° pour n = 10 et 22° pour n = 20.
Ceci est une manifestation de {'anisotropie : l'électron de photoio—-

nisation est émis pratiquement dans le plan de la trajectoire classique.

* Calcuyl _de la probabilité totale

Calculons la section efficace totale en intégrant dw/dq (donné dans

{"équation (1.67)). La partie angutlaire de l'intégrale est égale a:

2n

n-1 . n
P . = —_—
[Yn—l (6.¥) sin © Yn (6.¥) da Snil

(1.70)

qui est trés proche de {‘unité lorsque n » 1. On peut donc écrire la

probabilité totale de photoionisation d'un atome circulaire comme:

.
W= 4ar o ¢ | Ree() £ c_(r) ar | z (I.71)
n -r/na
avec {121 cn(r) = aoa/2 2 (r/ao)n 1 e © (I.72)
LA IN IPPYRRY
r
n n -ik —
Iy
R =2 n (sn [ | =2 ke e or X
En = ls=l x (2n+1)! © eao
1-2
(1.73)

i r
avec F = F (n + 1 + %, 2n+2, 2ik :a—)' vecteur d'onde de l'électron en
o unités atomiques.

La forme simple de la fonction d’onde de {’'état circulaire plus
quelques propriétés des fonctions hypergéomeétriques (131 permettent d’'obte—

nir une forme analytique de w (exacte & l'approximation dipolaire):
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W=W_(n) S (k)

2 2 4n 2n+6
[ 1287 ca 2 n
W (n) = ° 4 -4n
o Ry (2n+1 )t
avec 1
n 2 2
4n—4/k Arcta nk 0.(1+k s )
s (k) =2 s=1 (1.74)
— 2 2 2n+4 ‘
n 1_eZTr/k (1+kn)n

wo(n) représente la probabilité de photoionisation au seuit d’ioni~
sation. s,(k) représente la variation de w en fonction de l|'énergie de

I’électron éjecté. Nous discuterons ces deux termes.

- Photoionisation au_seuil wo(n) (pour ¢=1mW/mm?).

Avec n » 1, on peut réécrire wg(n) comme

2 8/2
W (n) = 1.68 [ NI EL N (1.75)
(o] e

Nous donnons sur la figure I-5 la variation de wg en fonction de n
et en ila comparant avec la photoionisation au seuil des niveaux de Rydberg

de faible moment angulaire qui est donnée par ([(1].

-

max(L, L'y 11/3

W_(n) = 0,147 cos (8p=8p,+ = ) —5prt (n-8y) (1.76)

2
pour € = 1 mW/mm

Remarquons que wg(n) a une allure tres différente pour les états
circulaires et les états de { bas: pour les états circulaires, wg(n) est
maximum pour n=7; pour les 6&tats de { bas (P,D,F)Y, wgln) croit
monotonement avec n: pour les états s, wg(n) est tras faible a cause de
la faible valeur de (‘argument du cosinus (8f{-&¢- + 1/6 = 0,52) dans la

formule (1.76).

- Comportement au—dela du _seuil s,(k)

La fonction s,(k) décrolt de maniére monotone lorsque k crolt pour

les petites vateurs de k, on peut faire un développement en k:
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Fig I-6 Probabilité de photoionisation des atomes circulaires en
fonction de la longueur d'onde du photon incident pour un

flux de 1lmW/mma
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+ 2 :
s (X) = exp ( - —zf'-g-%i- n® x* (1.77)

On a une décroissance exponenticlle en fonction de k%, donc de |'énergic

du photon 6émis:

3
pour k2=———3-——-— soit E =—3—£y————
n (1+21/n)

S (k) =
e
n n 3 (1421m) lectron

o|r

La figure I-6 représente la probabilité totale de photoionisation des
atomes circulaires (n varie de 5 a 20) en fonction de la longueur d’onde
du photon incident pour un flux énergétique de TmW/mm?.

On constate que la probabilité est maximum pour le seuil d’ioni-
sation d'un atome circulaire de n = 7, puis décrolt rapidement avec n. Plus
n est grand, plus l'électron de Rydberg circulaire est libre (loin du noyau),
plus l'atome est difficile a ioniser. Sur la figure I-6, pour une longueur
d‘onde donnée, on ne photoionise efficacement qu’un seul état de Rydberag

circutaire donné (trés différent par rapport aux états de £ bas {1s1).

En conclusion, les caractéristiques spécifiques de la photoionisation

des états circulaires sont

(a) la distribution angulaire est trés anisotrope
(b) la variation en fréquence tres piquée au seuil décrolt trés vite
ensuite.

I.2.7. Déplacement des niveaux par _une onde quasi—-résonnante

Le champ du rayonnement microonde provoque non seulement des
transitions réelles entre les niveaux de Rydberg circulaires, mais aussi un
déplacement des niveaux d'énergie par l'intermédiaire d'absorptions et de
réémissions (ou l'inverse) virtuelles de photons de t‘onde incidente [14].

"~ Ce paragraphe est consacré a I'étude d'un tel déplacement. Cetle
6tude est purement pratique: si I'on veut faire de ta spectroscopie 3 haute
résolution sur les fréquences de transition entre niveaux de Rydberg
circulaires, il est important de connaltre les déplacements énergétiques des

niveaux, susceptibies de fausser la mesure finale. Cela est particulidrement



1
utile dans le cas des transitions a deux photons qui utitisent justement une
quasi résonance sur un niveau relais.
Grace a un développement de perturbation indépendant du temps au
second ordre, le déplacement d'un niveau |1 > sous l'effet d'une onde

d’amplitude classiqueE a la fréquence v s’écrit (en supposant le désaccord

de fréquence | v-vjil| grand devant les largeurs des niveaux i et f (v =
(Ei-Ep) /)
2 EZ 2 1 1
8By =9 T LRy [E,—E The T E.-E +th (1.78)
£ i °f if

f étant tout autre niveau connecté & i par couplage dipolaire électrique.
En utilisant la formule du flux incident & = 1/2 €5 £2C et a =

e?/nC, on peut réécrire AE; comme:

R
I
&
o

RS f 1 + 1 J (1.79)
i if | E-E -hv | E.—E_+hv :
i °f i £

Nous allons calculer e dépiacement des niveaux pour 2 cas
particuliers : premiérement, une onde monochromatique est résonnante
avec la transition entre deux niveaux circulaires consécutifs
i n+l, n, o> | n,n-1,n-1>; deuxiémement, une onde monochromatique est
accordée en résonance avec la transition a deux photons du niveau

circulaire | n+2, n+l1, n+l1 > & un autre circulaire I1n, n—-1, n-1 >.

(1) Transition & un photon In+l,n,n > - in,n=-1,n-1 >

Supposons qu'une onde est exactement & résonance sur la transition
ntl - n, hv = En+1"Ep. U y a quasi-résonance sur les transitions
adjacentes |n+1 > = |[n+2 > et |n > - |n—-1 >. La mesure de la fréquence
de transition va donc étre perturbée par ces déplacements liés aux 2 quasi-
résonances.

La tigure I-7 montre le schéma des niveaux: les niveaux circulaires
de (n—-1), n

(n+1), (n+2) respectivement.

I3

. NMous cherchons d’abord 2 czaiculer le déplacement de la fréquence
de transition E, - E,7 lorsqu’on applique une onde résonnante. | est
nécessaire de connaitre les déplacements des 2 niveaux intéressés par la

transition. Pour le niveau n+l, f est essentiellement le niveau n+2, d’ou:
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|n-&2,n1:n+4>»

|n+1,m:n>

hy

|n, m:n—]>

In-1, m=n-2>

Fig.I1-7 Schema des niveaux dans le cas d'une transition

a un photon: hv = Eny1 — En

ln+3, m=n+2>

hy 7

Ih+1, m=n> v
A

ln, m=n-1>

ln"‘1, m:n"2>

Fig.I-8 Schema des niveaux dans le cas d'une transition

a deux photons: 2hy = Enys — En
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On peut caiculer le déplacement du niveau in >, qui est d0 a la
transition quasi-résonnante {n > - in—-1 >  La formule (I-79) nous donne:
ochaoo s 5

AEns_G—R—Y__n (1—;) (1.81)

Le déplacement du niveau in > est au premier ordre égal a celui du
nlveau [n+1 > et dans le méme sens (un déplacement global). Il ne reste
alors qu‘un effet différentiel béaucoup plus petit. Pour n = 25 et la
puissance O,Snw/cmz qui sature 1a transition [In+¥1 > - In >, e

déplacement est de l‘'ordre de 1Hz.

(2) Transition a deux photons (n+2, n+l, n+l > » |n, n-1, n-1>

Dans les expériences de spectroscopie de haute résolution, la
mesure de la fréquence des transitions & deux photons est plus précise
grace a la diminution d’élargissement Doppler. Or, a cause de la puissance.
(plus grande que pour les transitions & 1 photon) nécessaire et de
V‘utilisation de quasi—résonance sur des niveaux intermédiaires, nous atlons
montrer que les déplacements des niveaux circulaires i1n > et |n+2 >

peuvent étre de (‘ordre de kHz.

La figure I-8 montre le schéma des niveaux circuifaires de (n-1),

n, (n+1), (n+2), (n+3) avec Ep4o — E, = 2hv.

aE,
Ei = E,. deux niveaux voisins {n+1 > et {n-1 > sont couplés avec
in >, Ef = Epey Oou E[-q.

D'apreés la formute (1.79), on a donc

2 2
r R R
AE  — cha n,n+l + n,n-1
n E-E _+2(E E) E-E L g E )

n n+l 2 n+2 n n n-1 2 n+2 nJ
z

2aha 18.7
[e}

e
P —— +
SRy én (1

) (1.82)
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.A_F—n+2
Ej = En+p, deux niveaux couplés a i > sont Ef = Epsg, Epey
2 2
R R
n+2,n+3 n+2,n+l
AEn+2 = oho¢ 1 + I
- + = - - - = (E_,_-E
lh:n+2 En+3 2 (En+2 En) En+2 En+l 2 ( n+2 n)
2
Zahao 8 5.3
= - ——— 3% n 1+ = I.83
SRy ( =) ( )
Le déplacement du niveau |n > est au premler ordre égal a celui du
niveau {n+2 > et dans le méme sens, qui vaut 8 kHz pour n = 25 et un

puissance (S,Suw/cmz) qui sature & peine la transition. Mais [|‘effet

différentiel est icl important et vaut:

2
2aha

o] 7
""—-—gRy—'-Q. 13;4!‘\ (1.84)

Cette quantité est égale a —-4kHz pour n=25 et a la méme puissance.

I.3. PROPRIETES EN PRESENCE D'UN CHAMP ELECTROSTATIQUE

Nous avons montré au début du chapitre 2 que le dipodle électrique
d'un état circulaire est nul. Ceci rend les propriétés d'un atome circulaire
en présence d'un champ électrique bien particulidres. L’effet Stark est nul
au premier ordre, non nul au 2&me ordre (effet Stark quadratique).
L'atome circulaire n’est pratiquement pas sensible aux champs électriques
appliqués te long de 1'axe de quantification. Par ailleurs, un atome
circulaire s’ionise plus difficilement qu’un atome de faible moment angulaire
en champ électrostatique. Cet effet permet de détecter expérimentalement
les atomes circulaires séparément. Ce chapitre est consacré a {'étude de

ces deux effets.
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I.3.1. Effet Stark _quadratique

Nous supposerons qu'un champ électrique statique et uniforme S
est appliqué dans le sens des z croissants. cette hypothése sera valable
dans tout le chapitre.

Hamlltonien

En présence d'un champ ¢lectrique uniforme, te probléme a deux
corps reste séparable, puisque {'hamiltonien total est invariant par transia-
tion.

Nous considérons donc d‘emblée le mouvement de la particule

réduite et I"hamiltonien s’écrit en unités S.I.:

soit en unités atomiques

L
>~ P

ml
=

H = (1.85)

(H, Mz, Lz), o0l Mz est la projection du vecteur de Runge-Lenz généralisé
M = AR + 172 (B x B x R sur faxe de quantification, constituent un
ensemble complet d’observables ECOC.

Lorsque "hamiltonien dipolaire électrique est une petite perturbation
du terme de Coulomb, le spectre de l'atome dans un champ électrique peut
etre déduit simplement d'une théorie des perturbations.

L'application de la méthode d’approximation R.S.P.T. ([1e] nous
donne le développement au 3éme ordre de |'énergie en présence d'un

champ ¢lectrique
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(3)

E =E + E + E + E avec
1
E(o) = - P énergie non perturbde.
2n
4
(1) 3 nL - n2 n F
E = - 3 , effet Stark linéaire
< n n avec n = n +n_+m}| + 1
102
2 4 2
(2) 1 n -n, 2 9m -19 (n F)
E = - —— 17-3 ( J - 3 3 , effet Stark quadratique
16 n n n
3 2 11 Z+39 4F 3
(3) nl nZ nl—n2 m (n F)
E = — 23 - [ J + 3 3 (1.86)
32 n n n n

ol n;n, sont les nombres quantiques paraboliques. Pour un état circulaire

m=n-1, n;=n,=0, on obtient:

AR

E(2)=—~—;-n4{-‘2[4n2+9n+5] (I.87)
E(3) =0

Comme le dipdle ¢électrique est nul dans l’état circulaire, il n’est

pas étonnant que le terme d’effet Stark linéaire soit nul.
il ne reste que le terme Stark quadratique en FZ. Le déplacement

en énergie est de I'ordre de -33kHz/(V/cm?) pour n=25. Ce déplacement

est beaucoup plus faible que celui des niveaux non circulaires
(48MHz/V/cm) linéaire en champ électrique. On peut expliquer le signe
négatif de £(2) de ta maniére suivante:

La 1neorie des perturbations stationnaircs au deouxiéme

ordre conduit a
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(2) in . .
E = — a VvV = F .88

Z EE ou v, <ilqgFzin> (I )

. n 1

i#n

Si In > est un état circulaire, les états couplés a |n > sonl des
éltats de méme m dont le nombre quantique principal est supérieur & n (n’
> n) et dont 'énergie est supérieure a celle de l'état circulaire. Comme
IVin ¥ est toujours positif, tous les termes de l‘équation (1.88) sont

négatifs et E(2) est négatif. Les niveaux couplés au circulaire étant tous

"au-dessus” de lui, le circulaire est "repoussé vers le bas”.

X.3.2. lonisation par champ électrostatique

Un atome circulaire s’ionise dans un champ électrostatique plus fort
qu’'un atome de Rydberg de plus faible moment angulaire {. Nous pouvons
donner de ce phénomédne une explication qualitative a l‘aide d‘une
description classique hydrogénoide.

L" orbite classique d’un atome d’hydrogéne a pour équation

polaire:

2
1 me
= cos 6 )

(1-
r L e

La trajectoire est une ellipse d’excentricité Are?. Le point de t‘orbite

le plus éloigné du noyau correspond a

2
L 1

r = re = > >
me 1l - AJe

Parmi toutes les ellipses, le cercle est tel que ce point est le moins
éloigné du noyau. !l est minimum et égal & L?/me? pour 'atome circulaire.

Lorsque 1'on décrit 'ionisation par champ, par le modeéle du
potentiel attractif en 1/r déformé par le potentiel lié au champ électrique
(potentiet en r) (voir fig. 1-9), on voit que l|‘électron circulaire, qui est
plus prés du noyau, atteint le point critique (ou point selle) pour une valeur
du champ étlectrique plus élevé qu’un ¢électron de plus faible moment
angulaire. Le seuil d’ionisation de {'état circulaire est donc le plus élevé.

Il est possible de déterminer exactement ces seuils numériquement
pour l‘atome d’'hydrogéne aussi bien pour les états circulaires que non

circulaires.
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viz)

N uN Energie coulombienne

o= —— = =— Energie due au champ électrique

——— CNErgie potentielle totale

Fig.1-9 Energie potentielle de 1'électron
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La probabilit¢é ' exprim¢e en s~ * d’ionisation d'alomes hydrogé-
noides dans un champ électrique uniforme est donné¢ par la formule semi-

empirique [17)

2n_+m+l
— 3 2

I‘=(4R) expL—ER-—lnE‘(Bl}n + 34n_m + 46n

3 3 4 2 2 2

n n’l(n,+m) i

2 53
+ 7m +23m+-§—— )] (1.89)

ou R = (-2Ey) 3/2 Egs est calculé par la théorie des perturbations a

l‘ordre 4.

Nous avons calculé I sur ordinateur et nous avons porté sur la
figure {-10, pour les niveaux n;=0, 0 < m < n-1, des multiplicités n=25 et
n=24, le champ d’ionisation correspondant a une probabilité d'ionisation [ =
1.10° 57,

Nous pouvons vérifier sur la figure I. 10 que !'é€tat circulaire (m=n-
1, n,=0) s’'ionise dans un champ beaucoup plus fort que les états de plus
faible moment angulaire comme (‘état m=0, n,=0 (4/3 fois plus fort

approximativement) .

I.4. PROPRIETE EN PRESENCE D'UN CHAMP MAGNETIQUE

Un état circulaire, grace a son moment magnétique maximum
(m=n-1), a certainement des propriétés intéressantes en présence d'un
champ magnétique statique. Nous allons 6étudier au premier paragraphe
i"hamiltonien d'un atome d'hydrogéne en présence d'un champ magngétique
statique. Dans le deuxidme paragraphe, |'effet paramagnétique sera ana-
lysé. Les troisiéme et quatribme paragraphes seront consacrés & l'8tude
des effets diamagnétiques dans la zone de imer—e-mixing et dans celle de

inter-n-mixing.

I.4.1. Hamiltonien d'un_atome d’hvdrogéne en présence d'un

- 1
champg magnbticuy

i«

Nous nous plagons dans le cadre d'une étude non relativiste de
I"atome d’hydrogéne perturbé par la présence d'un champ magnétique
uniforme.

En utilisant la jauge cylindrique, |'hamiltonien réduit s’écrit:
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2 2 2
P - - 2 .
(r x B) (1.90)

—_
2m { R 2m 8m

Les deux termes qui dépendent du champ 8 (ie terme parama-
gnétique tingaire et le terme diamagnétique quadratique) rompent la
symétrie sphérique associée au potentiel coulombien. Seule subsiste la
symétric de révolution autour de t'axe Oz. La composante L, du moment
cinétique commute avec ["hamiltonien Hg. On peut chercher les fonctions
propres de Hg comme fonctions propres de L,.

Nous voulfons traiter les termes paramagnétiques et diamagnétiques
comme des perturbations par rapport & "hamiltonien en champ nul Hy. La

condition de validité de cette approximation est:

3 s
yn & 1 avec y = B/Bc Bc = 2.35 10 T.

I1.4.2. 'effet paramagnétique

Le terme paramagnétique 1/2 8.C en unité atomique est linéaire

E = — mB (I.91)

Ce terme est maximum : 1/2 (n-1)B,, pour l'état circulaire droit (m=n-1)
et est minimum: -1/2 (n-1)B,, pour I'état circulaire gauche (m=-(n-1)).
Dans le diagramme énergie—champ magnétique, {'énergie en fonction du
champ B est maximum ou minimum respectivement pour ces deux états.

L'ordre de grandeur de l'effet paramagnétique pour un état circu-
laire droit est de Ep = 336GHz pour n=25 pour un champ de 1 Tesla.

Le terme paramagnétique 1/2 B.U est le méme dans tout sous-—
espace de nombre quantique magnétique m fixé et ne fait que déplacer
globalement "énergie du systéme. On peut donc s’intéresser uniquement a

I"hamiltonien diamagnétique Hp

Bz 2 sz >
e
H = - + d [s)
D —
2m I R1 8m

En unité atomique, Hp est de la forme
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1 2 2 B
H =-—B - 1 + Y [} avec y =
-
2 IR | 8 B
o]

(1.92)

I1.4.3. L'effet diamagnétique dans la zone de imer—{—mixinq

Le terme diamagnétique s’écrit

2 2 V
H = p = r sin © (1.93)

Pour un niveau n, le rayon de la trajectoire classique crolt comme nZ.
L'écart entre deux niveaux non pertubés consécutifs est 1/n>. il en résulte
qu‘une théorie perturbative au premier ordre dans |'‘espace n fixé n’est
valable que si:

4 /2
Y a2 vy n’? &1 (I.94)

8 n

Dans cette hypothése, Hp couple les états de méme n, mais de {
différents.

Le niveau n est dégénéré n® fois, mais m est un bon nombre
quantique et {‘on peut diagonaliser la matrice d’interaction magnétique a
I'intérieur d’'un espace 4 n et m donnés. Nous devons donc calculer les

étéments de matrice (écrits en coordonnées sphériques):

2 2
<ndmir® sin®ein,dm> =n" [5n2+1—3€(€+1)] (2§—I€;;zT3)
z L
¢<ndmir” sin“e 1 n,f42,m> = - ; 2 [:nz—-({’+2)Z] 2 [nz—({+1)2] 3
1/2
[ Cctar® - 1 Ceteay® - 71 |
x 2 (I.96)
I (24+1)(28+43)" (28+5) }

On peut donc diagonaliser sépardment les états de £ pair et de £
impair, ce qui n'est qu'une manifestation de la conservation de la parité

totale my.
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La dimension des matrices a diagonaliser est déterminee par le
nombre de valeurs de { possibles, ayant la méme parité, avec de plus la
condition | m Kkf<n-1. Pour des moments magnétiques élevés, ia dimension
de ces maltrices devient petite (1 dimension pour i'état circulaire) et t'on
peut les diagonaliser analytiquement (ce qui est un avantage appréciable).
Nous allons calculer (‘énergie diamagnétique pour les 3 valeurs les plus

élevées du moment magnétique a n fixé, m=n-1, n-2, n-3.

Cas m = n - 1

Ce cas est le plus simple, la matrice a diagonaliser est de

dimension 1 x 1, le seul terme vaut :

{ 2 L2
<n,t=n-1l,mm=n-1 | r sin 6 | n,(=n-—1, w=n-1 >
3
=n (ntl)

L'énergie diamagnétique de l'état circulaire est :

2

=Y 3
Epncd y=§ " (n+1) (1.97)

L'ordre de grandeur de Ep pour n = 25 et B = 1 Tesla est
Ep = 6 GHz.
On notera que pour un champ de 1 Tesla, l'effet paramagnétique de
"état circulaire (n=25) est supérieur A V('‘effet diamagnétique. L’effet
diamagnétique de ("état circulaire devient dominant dés que le champ

magnétique est supérieur & 4(n-1/n3(n+1)B..

m = n - 2
Nous nous trouvons en présence d’'une matrice de dimension 2 déja
diagonalisée dont les 2 termes diagonaux sont {‘énergie des deux sous—
niveaux:
2

¥
8

{ * sin® ¢
<n,{=Nn~-1,m=n-2 1y sin 614} n,{=n-1,m=n-2 >

2 2 yz
=n'(n"-1) — (1.98)
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2

4 * sin® ¢ Y
et <n,(=n-2,m=n-21r sin 6| n,{=n-2,mm=n-2 > ~3

2

= n (n-1)(n+5) : (1.99)

m = n-3

La dimension de matrice & diagonaliser est trois, qui est le nombre
de valeurs possibles pour le moment cinétique £ (n-1(n-2>(n-3). On
peut diagonaliser séparément les sous-matrices correspondant & {=n—2 a1l
dimension) et ‘f=n—1,n-3 (2 dimensions).

Pour f=n—2, on se trouve en présence du seul terme diagonal

2

y
8

e 2 . 2
<n,{=n-2,m=n-3 1 ¢ sin‘® 1| n,{=n-2,m=n-3 >

2

= n (n+5)(n-2) g (1.100)

Pour {7=n—1, n—-3, on a une matrice 2 x 2 a diagonaliser :

2 2
<n,(=n—l,m=n—3| fo | n,(=n—l,m=n—3><n,€=n—3,m=n—3| p | n,[=n—1,m=n—3>

2 2
ad=n-1,m=n-3 1 p° | n,{=n-3,m=n-3><n,f=n-3,m=n-3 1 p_ | 0,d=0n-3,T=n-3>

2 2 2
n (n+l1)(2n —-7n+8) -10n d (n-1)(n-2)

> (2n-3) (2n-3)
- Y
8 2 2 2
-1l0n d (n-1)(n-2) n (n-2)(2n +15n-17)
(2n-3) (2n-3)

En remarquant que pour des atomes de Rydberg, n est trés grand
devant un, on obtient une expression simplifiée des énergies des 2 autres

sSGuUS - niveaux:

3
2 n (n+7)

3
n (n-1)
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L’énergie des 3 sous—-niveaux pour m = n-3 est approximativement
de
2(n+
2 n (nt+7)
E = L n’(n+3) (1.101)
D 8 s )
n (n—-1)

Les sous—niveaux sont donc équidistants avec un ¢écart égal a
(y*/72)n3.

Les éléments de matrice de l'interaction diamagnétique sont propor—
tionnels & y*, donc a BZ. i sera donc trés pratique de représenter
graphiquement 1'évolution des énergies des sous—niveaux pour m = n-1, n-
2, n-3 en fonction de Vintensité du champ dans le diagramme (E,B?%) (voir

tig. I-11). Les expressions des énergies sont pour n » 1

pour m = n-1 pour m = n-—2 pour m = n—3
3
. f n (n+7)
3 72 72 ns(n+4) yz 3
E =n (n+ = ——— = +
D (n+1) —5 Ep 8 Jl 4 B 8 n (n+3)
n 3
n (n-1)

(1I.102)

On peut remarquer que {'énergie diamagnétique n'est ni maximale ni
minimale pour "6tat circulaire, comme c‘est le cas pour l|'énergie
paramagnétique. Les pentes extrémes correspondent aux séries de m=0: lo
minimum est de i‘ordre de (y%/16)n? et le maximum est de i'ordre de
5y*n*/8 comme cela est prévu par la théorie de la symétrie approximative

f18] OC3) .

I.4.4. L'effet diamagnétique dans la zone de inter—n—mixing

Quand le champ magnétique B croit, de petits anticroisements entre
sous—niveaux issus des multiplicités de n différent sont observés (a19].
L'4cart & Vanticroisement varie comme e~ %%, suivant la théorie de la
symétrie approximative.

Dans le cas de I'état circulaire, son énergie ne peut étre proche

de celle d'un autre état de méme m et de n différent et cela quelle que soit
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Y

Sous niveau de m=n-1

—s— S0oUS niveaux de m=n-2

———- Sous niveaux de m=n-3

Fig.I-11 Diagramme d'énergie en fonction de B2 pour gn,m) donne
m=np-1 , m=n-2 , m=n-3 sans terme paramagnetique
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la valeur du champ magnétique. L'¢énergie diamagnétique d'un état circulaire
est en effet Ep(n, m=n-1) = (¥y*/8)n>(n+1). Celle d'un des ¢tats de meme
m le plus proche: m = n-1, n° = n+l est Ep(n'=n+1, m=n-1) =
(n+1)%(n%+2n)y*/8 (le sous-niveau dont |"énergie est la plus faible des
deux) et crolt plus vite avec B? que pour le circulaire. Finalement les deux
niveaux ne se rencontrent jamais dans le diagramme d‘énergie E en
fonction de BZ%. Il n'y aura donc ni croisement ni anticroisement et I’état

circulaire reste toujours isolé sans se coupler avec d’autres états.

I.5 COMPORTEMENT DYNAMIQUE D'UN ATOME INITIALEMENT CIRCULAIRE
DANS UN CHAMP ELECTRIQUE OU/ET MAGNETIQUE STATIQUE FAIBLE

Nous avons étudié dans les paragraphes 1.3 et 1.4 les propriétés

d’un atome circulaire en présence d'un champ électrostatique ou magné-
tique statique dont la direction est paraliéle a {‘axe de quantification. Ce
chapitre sera consacré aux propriétés dynamiques d’un atome initialement
circulaire couplé & un champ électrique ou/et magnétique statique faible
dont la direction ou/et {e moduie varient dans le temps.

Comme pour un état de Rydberg circulaire les 3 nombres
quantiques n, {, mg¢ sont trés supérieurs 34 un, nous pouvons le deécrire
comme un systeme hydrogénoide classique, suivant le modéle introduit au
paragraphe I.1. Dans les cas les plus intéressants, nous vérifierons
numeériquement I'équivalence entre les approches classique et quantique.

Considérons le probléme de Coulomb perturbé par la présence d‘un
champ ¢électrique (&) et/ou magnétique S statique uniforme. Nous
allons nous intéresser au cas ou les champs appliqués sont de faible
intensité. Une telle situation se décrit et s’interpréte physiquement de
maniere trés simple. De plus, comme nous le verrons, elle rend bien

compte d'une partie de nos résultats expérimentaux.
Appelons LU le moment cinétique orbital classique de (électron

(nous négligeons ici I‘effet du spin électronique qui est découplé des

variables orbitales) et A le vecteur de Runge—Lenz généralisé:

— —- ~
L=rAp (1.103)

2 T
TJ (I.104)

>l
i

_—
| »
e
>
o]
+
o
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-3

— .
m r et p sont respectivement la masse, le rayon vecteur et

I"impulsion de |'électron.
Dans |e cadre de |‘approximation séculaire (2], 'équation du

mouvement de {'électron de l'atome est

a ) - - - -
= + A
3¢ L wL AL ws A
S R-3 AR+w AT (1.105)
ac % s :
ol wg est la fréquence de Stark 83 = 3/2 (4neoh/m|q|)n_E’, w la
fréquence de Larmor BL = -q/2m 8 et q la charge de I'électron. wg est

égal a 48MHz dans un champ de 1V/cm pour n=25. w_ est égal a 1, 4MHz
dans un champ magnétique de 1 Gauss quel que soit n.

En introduisant

3 = * (LR I.106)

L= ) (1.

w o ot (1.107)
=w -

1,2 L S

on peut découpler ces équations :
a - -
TJ1,z—m1,zAJ1,z (1.108)
Sous cette forme, la perturbation séculaire des trajectoires se
—)
traduit par la simple précession de jl autour de w, et de 32 autour de
- -
w,. Les variations séculaires de L et R’ s'en déduisent immédiatement
(voir fig. 1-12).
L'énergie E de I'électron est modifiée, & cause des interactions
entre les champs électrique et magnétique et les dipdies.. moyens corres-—

pondants, électrique et magnétique. On a:

- —
E=E - M8 - d.F (1.109)

En reprenant les expressions (I.8) de d et (1.9) de Q, it vient

en unité atomique:



Fig. 1-~12 Evolucion de L et A en pre<ence des champs

(régime des champs Eniblcs).jl 5

(:\] ct :)2[2]

¥

et

-
et J, précesseunt autour de

-

B
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3 nRB=E + 3 +3 .0 ' (I.110
TnA. = Ej ]l.ml jz.wz (I. )

g

+

Pour un état circuiaire, le terme (3/2.1’) est maximum, le terme
((3/2)n3\.f:’) s‘annule. Pour un état S (T_'=0), la situation est inverse.

L‘équation (I.105) est valide si n*E « 1 c’est-a—dire si I'effet Stark
quadratique est négiigeabie et si la force diamagnétique (B?) est trés petite

devant la force paramagnétique.

I.5.1. Le probiéme de Coulomb en présence d'un champ électrique

uniforme
Si le champ magnétique est nul (§=0), I’équation du mouvement
devient:
d - — -
at 12" t wg A J.l.,z (I.111)

* Champ électrique colinéaire 3 t

On vérifie aisément, sous cette forme, qu‘un état circulaire
(7\’=0, ltl = (n-1R) reste stable si le champ ¢électrique appliqué est
colinéaire a T_’ méme si celui-ct varie dans le temps (Z”S A T_’ = 0).

* Champ électrique non colinéaire & T:

Si le champ électrique n’est pas colinéaire a T_’, ‘effet du couplage
avec le champ peut e&tre énorme. Considérons le cas d’'un électron
initialement circulaire avec une orbite dans le plan x,y: € = (n-Dn _e’z,
A = 0, coupié & un champ électrique de direction paralléle au plan de
I"orbite BS = ‘*’S-gx-

L’équation du mouvement s’intégre facilement et l'on obtient :

ol

cos(u t) é’z
= (n-1)h . (I.112)
sin(ust) e

»i

Cette équation montre qu‘un électron peut passer d'une orbite
circulaire n=25 (L = (n-1)h &,, A = 0) A une orbite trés elliptique (A =
(n-Dh 82, € =0 en un temps de 1us sous l‘effet d’'un champ électrique

de |‘ordre de 10mV/cm (wg™2mx500kHZz) .
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* Champ é&lgctrique de direction variabie dans_lc _temps

. . nd . .

Si le champ électrique est initialement colinéaire avec L, mais si

sa direction varie, on observe suivant la vitesse de variation du champ
différents régimes d’évolution.

Si le champ évolue lentement

d - [ R - |

« 1.113
at “’sl/l“’s‘ I“’sl ( )
le systéme atomique suit adiabatiquement le champ et reste dans |'état

quantique qui se déduit par continuité (approximation adiabatique). Si par

contre le champ évolue rapidement, c’est-a-dire si:

a - - -
> 114
| ac “’sl/l“’s|>!°’sl (1 )

le systéme atomique n’a pas le temps d’évoluer pendant le temps

d—-)
o~ | 3| /|
ms/ 3t ',

que met le champ électrique pour tourner (approximation soudaine).

Dans tous les cas intermédiaires, c’est-a-dire si

————d—’l/l?ﬁl“"‘ I.115)
ac Ys s I“’s (.

le systéme a le temps d’'évoluer, sans toutefois pouvoir suivre adiabati-
quement la direction du champ, et t‘orbite initialement circulaire se trouve
etre considérablement modifige.

Nous avons iliustré quantitativement cet effet sur la figure I1-13.
Cette figure présente l1’allure des trajectoires [ lorsque {‘on fait subir au

-~ -
champ électrique une demi-rotation dans le plan xz de e, a —e;,:
- — -
ms = 2ncx[ sin (27Bt) ex + cos (2mpt) ez:l (I.116)

ou B est la fréquence de la rotation et a la fréquence Stark hydrogénoide.

Les séries de courbes a, b, ¢, d et e correspondent a «/3 = 0,2, 0,4,
-

1 2,4 respectivement. Comme L reste toujours dans le plan xz, nous

.

n‘avons présenté sur la figure que la projection correspondante.
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St e champ tourne lentement @ o » B (fig. I.13e), [ “suit bien”
la direction du champ. S’il tourne vite: a « B (fig. I.13a), C na pas le
temps de changer et reste orienté suivant gz. Dans les cas intermédiaires
(tig. I.13c), aprés rotation et la direction et le module de C se trouvent
modifiés.

Nous avons testé la validité des équations classiques (I.111) en
comparant {’évolution classique (courbes en trait plein) avec ['évolution
quantique pour les meémes valeurs du rapport of/B pour n = 10 (courbes
pointiliées) et n = 20 (courbes en tirets). Le calcul se fait en intégrant
numériquement {'équation de Schrédinger dans la base sphérique n,t,m le
champ ¢électrique E étant traité classiquement dans {’hamiltonien Stark
hydrogénoide H = E.8. Les trajectoires quantiques restent proches des
trajectoires classiques pour n grand, ce qui confirme la validité des
équations classiques (1. 111). Notons que cette fois € nest plus stric—

tement dans le plan xz (< Ly > # 0).

I.5.2. Le probléme de Couiomb en présence d'un champ magné-—

tique _uniforme

Si e champ ¢lectrique est nul : 88 = 0, l'équation du mouvement

(1. 105) s’écrit

d - - -
3t L=wLAL
(I.117)
- - -
ac A‘—‘-(A)LAA
d - - -
—d—t—Jl,2=mLAJL,Z (I.118)

Ces ¢équations sont plus simples que les équations en champ
électrique (I.111), L et A sont découplés. De plus, |C| et |Kl sont
des constantes du mouvement.

Etudions par exemple {'effet du champ terrestre qui est de |‘ordre
de i Gauss. Considérons un atome circulaire dont I‘axe de aquantification
fait initialement un angie n avec le champ terrestre. D’aprés les équations
(xr. 117y, f, A (=0) vont précesser autour du champ 4 la fréquence de
Larmor w_ = q/2mB ~ 1MHz. Comme C et A sont découplés, A reste

toujours nul et | T_'| reste maximum (voir fig.I1-14).



63

10 coreeee
=20___

[ © @ R

C)

Fig.1-13

0 1
Lx /(n-1)H

Evolution de Lx et Lz, lorsque lei atomes initialement
circulaires orientés suivant 0z (L=(n-1)fi €,), voient
un champ €ieclrigue gui varie dans le temps de € a -e,
suivant 1'équation (1.116)

En trait ©plein, @&volution calculée classiquement
suivant l1'équation (1.11l1) .

En trait pointillé (tiréeté&), evolution calculee
quantiquement n=18 (n=20)

Les series de courbes a), b), c), d) et e) corres-
pondent a des champs electriques tels que le rapport
entre la frequence Stark, et la Erequence de variation
de la direction du champ (Xet @de 3uatlon 1.116)
et respectivement de w/p =9,2, 9,4, 1, G,
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Dans le cas o0 la direction de B n’est pas fixe, on peut définir
comme pour le champ électrique 'é, suivant la vitesse de variation de la
direction de 8, différents régimes d’évolution pour L (ou A).

g — - . i - - )

Si1d/dt w | / 1w | K 1w |, la projection de L (ou A) suivant
fa direction de B reste constante. C’est le régime lent.

— - - . — -

Si 1d/dt w 1t/ tw | 7 1w I, la projection de L (ou A) peut

varier. C’est le régime intermédiaire.
- - -9 - -
Si 1d/dt ol / twt » twl L (ou A) n’‘évolue pas

notablement pendant e temps que met le champ 8 pour tourner.

I1.5.3. Le probléme de Coulomb en présence de champs électrique

et_magnétique_ croisés

En présence de champs électrique et magnétique, ‘évolution du
systéme atomique reste décrite par les équations (I.105). Nous nous
intéressons ici uniquement au cas ol les champs £ et B sont

- de direction fixe

- orthogonaux entre eux, g//Oz, é’//Ox — variables en amplitude

dans ie temps.

L’équation du mouvement de I'électron est

g—t 31,2 - 81,2 AJ,

Si g et 8 varient en amplitude, 31 et 32 varient en direction.
Suivant la vitesse de variation de cette direction, on est amené A faire une
discussion similaire a celle faite au § 1.5.1. pour un champ é¢électrique de
direction variable dans le temps.

Comme Z;L et ;z ont méme module puisque —‘*”L et ‘:”S sont
orthogonaux, nous poserons pour la suite w = IBLI = laz . On observe
suivant la vitesse de variation de la direction de Z;l et 32 les régimes
d’évolution suivants
(D




Fig.I-14 Precession de raut.our du champ terretre.
A est toujours nul
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- - 27 -
la projection de Jl (ou Jz) suivant ia direction de w,; (ou w,) reste
constante. C’est le régime lent (approximation adiabatique).

(2)

(3

jl (ou 32) n‘évolue pas pendant le temps que met le vecteur al (ou
32) pour tourner. C’est le régime rapide (approximation soudaine).

En utilisant des combinaisons convenables de champs électrique et
magnétique, il est possible de mettre en évidence des effets physiques
intéressants, comme par exemple préparer un ¢&tat circulaire & partir d’un
état de faible moment angulaire.

Considérons que |'on part de |"état parabolique m=0, n;=0, n,=n-1
et que te champ magnétique, qui est orienté suivant Ox (é’//Ox), est
initialement nul (§(t=0)=0), alors que le champ électrique, qui est orienté
orthogonalement suivant Oz (i_':’//Oz), ne l'est pas (E(t=0) 20) . L'énergie
dipolaire électrique (E.B) est ici maximale, ce qui revient & dire que !‘on
a classiquement T_’=0, R=(n-1n gz.

Si l'on fait varier £ et B lentement dans le temps de maniére a

annuler g, tout en donnant a 8 une valeur non nulle:

- - -
E(t=0) = E(0) e, — E(t=w) = O
g - -
B(t=0) =0 — B(t=w) = B(w) ex
- - - . .
on prépare fi'6tat L= (n-1) h ey, A = 0 qui est I'analogue classique de
I"état circulaire orient¢é dans la direction Ox:

YT s . . Py had
Pour le veérifier, il suffit de remarquer qu'initialement j:. 2 et wy »

sont paralleles:
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[ 3 -LR
P
l -
— =————A’
2 2
< (I.119)
— ——)
wx wS
- -
W = - W
L 2 S

et qu’ils restent alignés au cours de t'évolution uitérieure, car comme £ et
-
8 varient lentement, 3; et w, tournent lentement et |'approximation de

régime lent est valide. On en déduit V'état final pour 3,_ et _m’z

- _ =
{ ml(oo)—mL
(I.120)
-~ 7
I wz(oo) wL
- - - l - 1l -
et pour JL et Jz ( Jl(m)——z—-L~—2—L
(1.121)
1 2 1 -
= —_— = — I,
l Jz(m) 2 L 2 max

L'effet que nous venons de présenter peut s’interpréter quanti-
quement de manieére simple [201].

Rappelons que le spectre d'énergie en champ électrique seul ou en
champ magnétique seul s’écrit au premier ordre comme (cf. (I.86) et
(I.g1):

3
5 n(nl—nz) Ez (I.122)

E - B .
Zeeman 2 m x (I.123)
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Le spectre d'énergie en champ ¢électrique seul (I.122), appelé le
spectre Stark, et celui en champ magnétique seul (I1.123), appelé le
spectre Zeeman, ont la méme structure dans une multiplicité (voir fig. I-
16a,b). Pour un niveau d’énergie dohné, la dégénérescence est la méme.
L'écart entre 2 niveaux d’énergie consécutifs est égal a wg=3nE, dans la
flg. 1-16a et w =(1/2)8, dans la fig. 1-16b.

It est facile de déduire {21 que dans le cas de champs- croisés le
spectre d’énergie ressemble & celui du spectre Stark ou Zeeman. La seule
différence est {‘écart entre 2 niveaux consécutifs égal a mt-~+ mé (voir
fig. 1-160) .

Initialement, le systéme est préparé dans i'état de la multiplicité n
d'énergie maximale (ou minimale) en présence d'un champ électrique seul
(cf. fig.I1-16a, le spectre Stark). C’est un état parabolique n,=0, m=0 (ou
n,=0, m=0) correspondant a |'état classique T.'=0 lKI = maximum. Au
cours de I'évolution E et B dans le régime lent décrit précédemment, le
systéme garde son énergie maximale (ou minimale), se trouve & la fin dans
I'état m=n-1 (ou m=-(n-1)) (voir fig.i1-16b). On a ainsi fait passer le
systéme d'un 6état d'orbite ctassique tras elliptique & un état d’orbite

circulaire.

I.6. COLLISION DES ATOMES CIRCULAIRES AVEC DES ATOMES DE GAZ
RARE

Les atomes de Rydberg dans leurs états circulaires ont une fonction
d'onde trés anisotrope (voir fig. I-2). L’¢électron de valence a un mouve-
ment quasi—bidimensionnel. Ce comportement anisotropique se manifeste
non seulement dans les effets comme la photoionisation des atomes
circulaires, mais aussi dans le processus collisionnel des atomes circulaires
avec des atomes de gaz rare dans leur état fondamental.

Le processus collisionnel concernant les atomes circulaires est
€tudié théoriquement par Yoshizawa (1984) [36] et de Prunelé (1985) ([37]
avec la méthode de |'approximation d’impulsion. Le processus collisionnel

est analysé numdriquement pour le as:

0)

5
Na (n=20, €=19, m=19) + He, g
(I.124)
5
—_ Na (n'=20, ', m') + He, g
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ou a(a’) est le vecteur de \{'impulsion relatif initial (final) des deux
partenaires de la collision. '

Dans e cas ou |'impulsion relative a est paralléle a |'axe de
quantification 37_, il existe une reégle de sélection qui interdit presque les
transitions de ({'-m") = impaire. De plus, la section efficace avec | m’ | « L
est au moins deux ordres de grandeur plus petite que celle avec | m’ | = £

Ce phéncmeéne s‘explique de ia maniére suivante : la section
efficace est proportionnelle au recouvrement de Y,f,(e,‘f) ({=m=n-1) et
Ym:(e,‘P). L’état circulaire a un ventre a 6=u/2:. or d’‘autres états ont des
noeuds a 6=w/2 pour f'—m'=impalre et un ventre relativement petit & e=n/2
pour | €'-m’' | = pair.

Considérons le cas ol a n‘est pas paraliele a |‘axe de quantifi-
cation 32 qui est 'axe de t‘atome circulaire; on prend, dans ce cas—ia, la
direction de a (différent de 32) comme |‘axe de quantification, |’état
circulaire devient une superposition des états de | n,f=n-1,m > (m=—(n-
,...n-1), un mélange de toutes les valeurs de m & € fixe. La régle de
sélection (transitions interdites de | £'-m’ | impaires) n’existe alors plus.

Tous ces résultats sont obtenus avec la méthode de |"approximation
d’impuision. Une étude expérimentale de ces effets sera bien un test crucial
de la validité de cette méthode pour traiter les collisions entre atomes de

Rydberg et atomes de gaz rare dans {'état fondamental.
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CHAPITRE II

il. EFFET STARK DES ATOMES DE RYDBERG DES ALCALINS DE FAIBLE
MOMENT MAGNETIQUE { mg | (28]

Au contraire du chapitre précédent, nous allons nous intéresser
dans ce chapitre a |'effet Stark des états de Rydberg des atomes alcalins de
failble moment magnétique | mg | en présence d'un champ électrostatique
(champ Stark). Ceci est important pour comprendre la dynamique de la
préparation des atomes de Rydberg circulaires, parce que la préparation
part d'un état de Rydberg de faible | mg { dans un champ Stark. Nous nous
placerons dans 1{a zone inter-f—mixlng ol te hamiltonien du systéme
atomique couple les états de méme n, mals de £ différents.

Si le champ Stark F est suffisamment petit, le déplacement Stark
des niveaux de Rydberg de {‘atome alcalin est proportionnel au carré de F,
puis si F augmente, l'interaction Stark devient comparable a l'interaction
avec le coeur atomique a |'origine du défaut quantique et le déplacement
Stark devient linéaire, avec des niveaux écartés équidistants, comme dans
I"hydrogéne. Nous allons décrire dans ce chapitre un phénomeéne particulier
de l'effet Stark linéaire des atomes de Rydberg alcalins: & la différence de
I‘effet Stark de I’atome d’hydrogéne, les niveaux Stark de certaines valeurs
de | mg | faible apparaissent comme quasi-dégénérés dans le régime
linéaire.

Nous présentons sur la figure II-la le spectre Stark de l‘atome
d’hydrogéne dans un champ électrique fixé dont les énergies sont données
par la formule (I.86). |I existe une dégénérescence entre les niveaux de
valeurs de | m | pair (ou impair). Le spectre Stark de l‘atome de sodium
est présenté sur la figure II-1b. On remarque que les niveaux de i m | = O,
1, 2 sont quasi-dégénérés. En extrapolant aux autres alcalins, la quasi-
dégénérescence existe pour les valeurs de | mf | € ({ggeyrt?) oOU Lcoeur est
i€ moment cinétique maximal des électrons du coeur atomique. Legeur =
0,1,2,8,4,5 pour Li, Na, K, Rb, Cs, Fr respectivement).

Ce phénoméne s’explique bien par la diagonalisation numérique de

hamiltonien Stark et aussi par un modéle approché simple.
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ll'r‘]l = 2 4 5
2 3 4 5 6 7 8 9 1011 1213 14151617 18 19 20 21 22 23 24

0 1
— Fig.l1-la Spectre Stark (hydrogéne)

— Fig-1I-1b Spectre stark (sodium)
quasi-dégénerescence des
niveaux de |m] =0, Im|j=1 et |m|=2
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IT.1. RESQLUTION NUMERIQUE

Il est possible de diagonaliser numériquement le hamiltonien Stark

Hg:

H.=H -qF (II.1)

pour obtenir des valeurs précises des énergies des niveaux de Rydberg dans
un champ électrostatique, en prenant comme énergles propres de Hg les
valeurs expérimentales des énergles atomiques non perturbées (27]. En
particulier, ces calculs rendent compte de la dégénérescence entre les
sous—niveaux de faible valeur de { m t : dans notre régime de champ faible,
il suffit de diagonaliser le hamiltonien Stark Hg dans le sous—espace
vectoriel sous—tendu par les niveaux voisins (n+1)S, (n+1)P et nf avec
€=2,. ..,n-1 (dans le cas du sodium) pour obtenir des énergies en accord
avec les données des spectres optiques (cf. chapitre V). On peut raffiner
la méthode en tenant compte de l'influence des multiplicités voisines (n+1)
et (n~1) d’une maniére perturbative, grace & une approche de type
hamiltonien effectif (283,

Cependant une telle approche, précieuse pour prédire précisément
toutes les fréquences de transition entre niveaux atomiques, ne permet pas
d’expliquer une caractéristique précise du spectre, comme la quasi-
dégénérescence des sous—niveaux | m | et son caractére “universel”. Dans le
paragraphe suivant, nous présentons une approche analytique simple du
méme probiéme qui, elle, ne peut pas donner avec une aussi grande
précision les positions des niveaux d’énergie, mais permet en revanche de

comprendre |‘origine d'un tel phénoméne.

Ir.2. MODELE APPROCHE SIMPLE

Dans la gamme des champs électriques & laquelle nous nous
intéressons, les déplacements Stark sont suffisamméni gfan'ds pour que tous
les niveaux | nfm > avec n fixé et { > 2 soient mélangés par l'interaction
Stark, mais suffisamment petits pour que les niveaux S et P restent loin de
I’"éventail” des autres niveaux Stark équidistants. €n d’autres termes, pour
les niveaux S et P, l'interaction Stark est plus faible que la perturbation due

au coeur; pour les autres niveaux de £ > 2, c’est Vinverse qui est vrai.
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Dans une approche perturbative a 'ordre le plus bas, on obtient les
niveaux d’énergie en diagonalisant le hamiltonien Stark de I'équétion (. 1)
dans le sous-espace g ‘m Sous-—tendu par la base hydrogénoide “tronquée”
(Infm > n,m fixés € 2 2). Ce sous—espace, quand m = 0, 1, n’est pas
un sous—espace de la représentation irréductible du groupe de symétrie
0(4), puisqu’il exclut les niveaux | £=0 m=0> ety {=1 m=0> pourg_’o, et1 {=1
m=1 > pour E ‘y. Les résultats bien connus sur. "effet Stark de (‘atome
d'hydrogéne, qui résultent de simples arguments basés sur ia symétrie O(4)
ne sont donc pas valables dans notre cas. |l sembie donc surprenant au
premier abord que les niveaux Stark observés expérimentalement pour les
faibles valeurs de | m | solent équidistants, ressemblant tout de méme aux
niveaux Stark de I'hydrogéne et pas des autres atomes.

Nous pouvons comprendre ce résultat en faisant la remarque
suivante: E ‘m ne différe de l'espace complet £ ,, (sous-tendu par les
vecteurs | nfm >, n,m fixées, € = 0, 1,..., n-1) que par un tras faible
nombre d‘états de base. Si n est grand, les caractéristiques de {'espace ne
sont que peu modifiées lorsqu’on passe deZm a E'm- Cet argument peut
étre rendu plus quantitatif: en effet, il est facile de diagonaliser un
hamiltonien Hg dans le sous—espace complet g m- On montre dans
"appendice I que les énergies propres E de Hg dans E'm sont solutions de

I'équation suivante:

det [ 0 (E—HS)"Q J =0 (II.2)

ot Q est l'opérateur de projection sur {‘espace compiémentaire de g ‘m
dans § ,, c’est-a-dire sur les états exclus de l'espace E'm (les états S et
P dans notre probiéme). L‘équation (II.2) est particulie¢rement simple
quand le nombre des états exclus est faible, ce qui est bien notre cas.
Commengons par résoudre t'équation (I1.2) pour m = 1. Dans ce
cas, il n'y a qu'un état {nl = 1 m = 1> noté | nP1 > qui est exclu de

I'espace de diagonalisation. L‘équation (II.2) devient alors:

1
<n°Pl|{——— InP1l>=0 (XIX.3)
E—HS

On introduit alors la relation de fermeture sur les états Stark | nk,

m=1 > dans le sous—espace (n,m=1). L'équation (II.3) devient alors:
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- 2

-z I<Kmk_11nP1>]|

E - =0 (II.4)
"X

kl='—(n—2) E 1

(le symbole r’ signifie que k, varie par sauts de 2 unités). E’ est un

parameétre sans dimension proportionnel a l'énergie, plus précisément:

1 F
E'=[E/Ry+ ZJ
n

° (I1.5)

3n

Pour les niveaux Stark hydrogénoides non pertubés, nous avons, d’aprés
IYéquation (1.86) (jusqu‘au premier ordre)

E° =k
Le produit scalaire entre un état “sphérique” | ndm > et un état “parabolique”

| nkm > est donné par un coefficient de Clebsch-Gordan (29]):

<nfminkm> = <z (n-1), 2 (n-1), 7 (mk), > (wk) | km > (II.6)

Pour {=0 et {=1, cette expression devient [30]

2

i/
[ cnP1ink1> = (-1)"KI? [3(n2<-kz)/2n(n2—l)]

12
‘i <nPOInko> (—1)(n—k+1)/2k|:3/n(nz—l)]

<nsSoinko> = (1)K 1WV2 —12 (I1.7)

w

A partir des équations (II.4) et (II.7), un calcul simple (utilisant le fait

que: £V = n-1 et £’ky = 0) donne {'équation suivante pour E’:

(n-2)
> X ___(“;1)5;_ (1I1.8)
~(n-2) E'-k, n°-E"

Les solutions de cette équation peuvent étre graphiquement déter-
minées a partir de l'intersection des courbes f;(E’) et g(E’) correspondant
respectivement aux premier et second membres de i"équation (ii.8), et que
i‘on montre sur la figure (1l.2a) dans le cas n » 1 (avec n impair). f,(E") .
a des singularités qui correspondent aux énergies Stark hydrogénoides non
perturbées E' = k;: g(E’), loin de ses asymptotes, peut &tre approché par
—E’/n. Si nous nous intéressons essentiellement au centre du spectre (| E’ |

< n/2), g(E’) est proche de 0 et f,(E’) peut étre assimilé a:
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+mw
' 1 b f mE" nm
f.L(E )—Z E_—__—E——-—E—cotg --5--—+ > J (II.9)
~00 1

Les courbes f, et g se coupent trés prés de l'axe E’, soit 1, (E")=0.
On obtient les points d’intersection proches des milicux A, des intervalles
entre deux asymptotes, c'est-a-dire deux énergies Stark consgécutives | m |
=1: L'"exclusion® de i'état P de {‘espace & l'intéricur duque! nous cherchons
les vecteurs propres entraltne un déplacement gdnéral des énergies vers le
milieu Ay des intervalies énergétiques non perturb@s, et nous obtenons bien
ainsi de nouveau un spectre de niveaux @équidistants. En outre, les points
Ay se trouvent coinclder avec la position des niveaux Stark 1 m | = 2. Notre
simpie moddle explique donc la quasi dégéndrescence entre les niveaux | m |
= 1 et 1m} = 2 observée dans les spectres microonde. Ce rgsultat est
indépendant de la position exacte du niveau P, il est vrai tant que le niveau
P reste loin de la multiplicite € > 2.

Considérons maintenant le cas m = 0. |l nous faut alors exclure
deux états de la base Stark, les états | nSO0 > et | nPO >, et I'équation

(1II.2) devient:
< nso | (E—HS)—L | NSO >< nPO | (E-H_) | nPO > ~ | < nSO | (E—HS)_l InPO > 1 =0
(I1.10)

qui, en tenant compte de (II.7) et en utilisant l|le paramatre sans

dimension E’, peut se mettre sous la forme:

.
=0 (II.1l1)

=[] [ e

o} o U

la somme sur kg, notée t" s’étendant de ~(n-1) & (n-1) par pas de deux

unités. Comme T'ky = 0, on peut voir facilement que:

Le premier membre de l'équation (II.11) se factorise alors, et on obtient

i‘équation:
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k

Z" —— =0 T (11.12)

E'-k
o

qQui peut aussi s’'Gcrire

> 3 .0 (I1.13)

E -k E
o

Soit {,(E’) et k(E’) respectivement les premier et deuxieme
membres de l'équation (II.13). f{, est similaire a f; (somme d’hyperboles)
mais décalée: les singularités sont maintenant situées en E’' = kg = k;-1,
qui sont les abscisses des points A de la figure II-2a et correspondent
aux énergies Stark m=0 non perturbées. La figure II-2b donne les courbes
représentatives de f, et h en fonction de E’, dont les intersections donnent
les valeurs de E’ solutions de I|'équation (II.13). Dans le centre du
spaectre £E° = 0, h(E’) est grand:. les intersections cherchées sa trouvaent
proches des asymptotes verticales de la fonction f,, c¢’est-a-dire pecu
différentes des 6énergies non perturbdes. Ainsi donc, l'exclusion simuitanée

das états | nS0 > et | nPO > ne modifiec que trads ldgérement les énergies au

centre du spectre, a la différence du cas | m| = 0. Les niveaux m = 0 sont
alors quasi-daégénérés avec les niveaux | m | = 1 décalés et avec les niveaux
Imi| = 2 non déplaces. On peut se faire unae image grossidre de co

phénoméne on disant qu’en excluant deux états de la base Stark, on a
décalé les énergies deux fois de la moitié d'un intervalle non perturbé, et
qu‘on retrouva donc le spectre initial.

Notre méthode donne aussi une expression approchée pour les
valeurs de E’ solution de (II.B) et (II.13) sous la forme d‘un dévelop-
pement en puissances de 1/n. |l faut utiliser pour cela |‘expression
approchée (II.9) pour f,, et une expression similaire pour f, valable au

centre du spectre:

+m
N 1 T TE"* ni
£ ) = —_— = + .
2(E) Z Ek > tg[ > > J (II.14)
— (o]
et développer cette fonction au voisinage des points Ay (soit £ == kg, kg

étant pair si n est pair, impair si n est impair). On obtient:
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Fig.11-2
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o}
R
=
)
+

J pour | mi =1 (IX1.15)

r 1
E' =k 1+TJ pour m = O . (Xr.1e)

Si on revient & des unités plus physiques, on arrive & un écart énergétique
égal 4 0,8k, (MHz/(v/cm)) entre les niveaux | m i = 2etimi=1, et égal
a 1, 1kg MHz/(V/cm) entre {es niveaux |Tm} = 1 et m = 0. Ces écarts
dépendent seulement de ky et pas de n & cet ordre d'approximation. Pour
un champ de quelques V/cm, cela donne un écart inférieur & la largeur
expérimentale, c’est—a-dire inobservable: cela donne aussi le bon ordre de
grandeur des levées de dégénérescence observées dans les épectres
optiques et microonde lorsqu‘on augmente le champ électrostatique (cf.

chapitre V). -



Partie expérimentale
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CHAPITRE I11I

PREPARATION D’UN ETAT DE RYDBERG DE FAIBLE
MOMENT ANGULAIRE

La premiére étape d’‘une étude expérimentale d'un état de Rydberg
est sa préparation. Nous allons présenter dans ce chapitre |'excitation
optique en échelons d'un état de Rydberg par laser continu et par laser
pulsé. Les lasers pulsés ont une grande puissance créte, une gamme trés
large de longueurs d‘ondes accessibles & accorder, mais ont malheureu—
sement une faible résolution spectrale par rapport aux lasers continus. Pour
les expériences de spectroscopie optique de haute résolution, il faut avoir

des lasers de faible largeur spectrale.

. 1. PREPARATION DES ATOMES DE RYDBERG DU SODIUM PAR LASER
CONTINU

. 1. 1. Excitation

Le schéma expérimental et le schéma d’excitation sont respecti~
vement présentés sur la figure Hi-1 et la figure I-2,

Nous utilisons un jet thermique d’atomes de sodium en chauffant le
four & 300°C {13. Les lasers 1, 2, 3 résonnent successivement avec les
transitions 3S-3P, 3P-3D, 30-nf. Le laser 1 est un laser continu a colorant
(rhodamine 6G) fonctionnant en multimode, dont le faisceau est envoyé
colinéairement au jet afin de couvrir la plus grande partie possible de la
largeur Doppler de la transition 3S5-3P. Les lasers 2 et 3 sont deux diodes
lasers fonctionnant en régime monomode. Leurs faisceaux sont perpendi-
culaires au jet. lls excitent donc toutes les classes de vitesses. Les diodes
lasers sont décrites en détail dans le prochain paragraphe. La méthode de

mise a résonance des 3 échelons est décrite dans le paragraphe 1. 1.3,
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i.1.2. Diodes_lasers

Description générale

Les diodes lasers que nous avons employoées (Hitachi HLP
1400) utilisent comme milleu actif une structure formée de différentes
couches de semiconducteurs GaAs et GaAtAs (double hétérostructure: voir
fig. 11-3). LU’injection d‘un courant provoque une émission de lumiére
infrarouge (A ~ 0,Bu) confinde dans la couche médiane de GaAs (GaALAs a
un indice inférieur a GaAs: l|a couche centrale se comporte donc comme
un guide d‘onde d’épaisseur O, lum environ et d'une largeur de quelques
dizalnes de um). Les faces extrémes du cristal de longueur 300um sont
polies et forment les miroirs de la cavité laser. L'une est traitée de fagon a
avoir un fort coefficient de réflexion, (‘autre est non traitée (coefficient de
transmission T=30%). Comme le montre la courbe de ta figure lli-4, on
obtient un effet laser au—-dessus d’un courant seull de (‘ordre de 60mA &
température ambiante, et une puissance de sortie de quelques mW pour des
courants de [(‘ordre de 100mA. Le faisceau de sortie est fortement
divergent, & cause des faibles dimensions du milieu actif.

A cause de la faible longueur de la cavité, les modes longitudinaux
sont tres espacés (an ~ 3,4;\ autour de 850nm). La diode lase
géanéralement sur un ou deux modes, dont la fréquence est déterminée par
la température de la diode et le courant d’injection. La figure Hi-5 donne,
a titre d'exemple, les longueurs d'ondes émises par une diode laser pour
un courant donné en fonction de la température.

On constate |‘existence de plages de fonctionnement monomode, sur
lesquelles on peut faire varier continGment la longueur d’onde en fonction
de la température (au taux approximatif de 2,5/&/'0) séparges par des
zones de fonctionnement bimode, ou monomode avec hystérésis. Il en
résulte que seulement quelques fenétres de longueur d'dr‘\déw'ﬁéUVent,etre
balayées par une variation de température. Lorsqu‘on fait en outre varier le
courant, ces fenétres se déplacent, mais généralement |‘ensemble du
spectre compris entre deux longueurs d’onde données n’est pas couvert par
une diode laser donnée. Pour obtenir une couverture totale du spectre, il
faut soit disposer de plusieurs diodes tlasers (dont les fenétres de
fonctionnement sont décalées les unes par rapport aux autres), soit utiliser
la diode laser (avec des traitements antireflet aux deux extrémités) dans

une cavité extérieure [41}{4s2].
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Cet inconvénient des diodes lasers ne nous géne pas pour nos
expériences, car une diode laser donnée permet d’exciter un nombre
suffisamment important de niveaux de Rydberg, méme si elie ne permet pas
de les exciter tous.

Les diodes lasers présentent un certain nombre d’‘avantages
facilité de manipulation (pas d‘alignement optique, simplicité de l‘alimen-
tation électrique), et néanmoins caractéristiques d'émissions intéressantes
(quelques mW accordables en fréquence sur une largeur de quelques
dizaines de MHz), faible co0t. Eiles ont aussi des inconvénients: leur
puissance limitée (mais les progrés de la technologie sont rapides dans ce
domaine), leur fragilité (vis—a-vis des variations brutales de {‘alimentation,
mémes trés bréves, des tensions électrostatiques, des pollutions de la face
de sortie), ainsi que les problédmes de saut de mode exposés plus haut. En
résumé, les diodes lasers s‘avérent étre des sources lumineuses pratiques,
dans le rouge et le proche IR, concurrentes des lasers a colorant, pour un

bon nombre d’applications en physique atomique et moléculaire.

Dispositif expérimental
Il comprend (voir fig. Il1-6)

- un support de diode laser

une alimentation de courant

- une régulation de température

La diode laser est fixée sur un support en cuivre de faible
masse, dont la température est mesurdée par une tharmistance, posée sur
un dispositif & effet Peltier chargé de chauffer ou refroidir le systédme, selon
le point de fonctionnement choisi. L'ensemble est posé sur un bloc de
cuivre jouant le role de thermostat. Une lentille asphérique de courte focale
(23mm) et de grande ouverture permet d‘obtenir un faisceau paralidle. Un
boltier étanche protdge l'‘ensemble des pollutions extérieures. Toutes les
faces optiques traversées par le faisceau sont traitées antireflet, car la
stabilité du fonctionnement monomode est fortement affectée par la moindre
lumiére réfléchie sur la diode. Pour la méme raison, un diaphragme
extérieur écrante toutes les lumidres. externes.

L'alimentation en courant (100mA sous quelques volits) est assurée

par une simple batterie au plomb 6v filtrée par un filtre passe bas (on
s'affranchit ainsi des variations intempestives du secteur) et bien isolée des

parasites extérieurs, munie d’un systéme potentiométrique et d'un limiteur
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de courant. On dispose une résistance -de 1kn aux bornes de la diode laser s
pour éviter que des tensions électrostatiques ne s’accumulent entre anode
et cathode lorsque la diode n‘est pas reliée & son alimentation. Enfin, on
peut faire varier finement le courant d’injection en appliquant sur la diode
laser, & travers une résistance de 5kn, une tension variable extérieure de
quelques volts, qui peut étre éventuellement pilotée par ordinateur grace a
un convertisseur analogique-digital. On obtient ainsi une variation de la
fréquence d’‘émission de failble amplitude et trés blen reproductible (de
i‘ordre de 1,9GHz/mA dans notre dispositif) .

ta régulation de température est assurée par le dispositif de la
figure {lI-6. On compare dans un pont de Wheatstone la résistance de la
thermistance Ry proche de la diode laser avec une résistance de référence
Ro ayant un coefficient de température extrémement faible. La tension aux
bornes A et B du pont constitue le signal d‘erreur de la boucle
d’asservissement qui est ensuite traitée par un systéme proportionnel-
différentiel—intégral (DIP) dont le gain et les fréquences de coupure sont
ajustables. La sortie est envoyée sur la fonction Peltier par |'intermédiaire
d‘un ampli de puissance. On obtient une stabilité de {‘ordre de 0,001°C au
niveau de la diode (estimée par le jitter de fréquence résiduelle de la diode
laser) avec une trés bonne stabilité & long terme. On fait varier le point de
fonctionnement, donc la température en faisant varier la résistance de
rétérence Rg,.

i1.1.3. Mise & résonance _des lasers
1) Premier échelon 3S - 3P

Comme cette transition est dans le domaine visible, la résonance

s’obtient facilement en observant ifa fluorescence le long du jet atomique.

2) Deuxiéme échelon 3P - 30

Cette transition est réalisée par une diode laser IR. Nous utilisons
le montage de la figure (lI-7 pour accorder la diode laser sur la transition
3P - 3D. te falsceau de la diode laser est envoyé sur une lampe & sodium
chauffée. Il traverse la lampe et est détecté sur une photodiode. Le signal
de la photodiode est envoyé dans un oscilloscope. Quand la diode laser est &
hors résonance, on a un signal variant périodiquement dans le temps A la
fréquence double du secteur. Lorsque la diode laser est accordde a
résonance en réglant la résistance et le courant d’injection, on a un signal

de dispersion se superposant au signal hors résonance au noeud d‘une
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périodicité (voir- fig. W-7). Ce signal s’interpréte de la maniére suivante: le
chauffage périodique du filament crée une différence de population entre 3P
et 3D. Au moment ou la lampe vient d’étre éteinte ou éclairée, it y a de
I‘absorption ou de t‘amplification périodique d’un faisceau résonnant sur la
transition 3P » 3D qui donne justement le signal de résonance (fig.lii-7) de
forme dispersive.

3) Troisidme échelon 30 - nf

La résonance de cet échelon s’obtient avec le signal d’ionisation
des états de Rydberg in > qul sera décrit dans la détection des états de
Rydberg (§ (11.1.4).

itl. 1. 4. Détection
Nous utilisons la technique de (‘ionisation par champ électrostatique

{32])(«3] pour détecter les états de Rydberg. Une tenslon électrique est
appliquée entre deux plaques en cuivre paralléles formant condensateur.
Ceci crée un champ électrostatique qui sert a ioniser des atomes de
Rydberg. La plaque du coté du multiplicateur d’électrons est percée de
petits trous -permettant (e passage des électrons et leur détection par un
multiplicateur d’électrons.

Le calcul classique montre que les atomes de Rydberg dans un état
1 n,{ > s‘ionisent dans un champ électrostatique F(n,4) = 3.10%/n*V/cm.
Pour détecter sélectivement des atomes de Rydberg de différentes valeurs
de n, on applique entre les 2 plaques du condensateur de détection une
tension électrique pulsée. Comme les atomes de sodium sont excités en
permanence par les lasers continus, on a intérét a les détecter avec un
taux de répétition du pulse de champ correspondant au temps de vol sous
les trous de la plaque (la distance 1,5 cm correspond au temps de vol
T7=15us et au taux de répétition 1/r=60kHz). Nous utilisons dans notre
montage un puise de 10kHz montant linéairement en temps (voir fig. I{{-8)
qui permet de détecter 15% des atomes excités. les états de Rydberg de
nombre quantique principal différent sont ionisés & différents instants avec
cette rampe linéaire.

Un boxcar est utilisé pour moyenner le signal de courant d’ionisation
I( qui est proportionnel a la population d'un niveau de Rydberg donné.
Dans les expériences ou on réalise des transitions microonde entre deux
états de Rydberg, nous pouvons placer la porte du boxcar de fagon & ne

détecter qu'un seul des deux états.
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Le faisceau du laser & colorant est coupée pendant le pulse de
détection par un modulateur électro-optique pour réduire le bruit. créé par la

lumiére parasite intense.

1. 1. 5. Signal d'ionisation des atomes de Rydber

Nous enregistrons le signal d’ionisation en fonction de la fréquence
du laser 3 (diode laser) qui est balayée en faisant varier légérement son
courant d’injection. Le signal d’ionisation sortant du boxcar est enregistré
sur un enregistreur XY (table tragante) en fonction du courant dans tla
diode. Comme la variation de courant est faible, on peut s’arranger pour
que la fréquence de la diode laser soit loin d'une région de saut de mode
et varie linéalrement avec le courant. L'axe de fréquence est calibré de la
manidre suivante: Le spectre d’excitation est enregistré avec le laser 2
accordé successivement sur les transitions 3Py, - 3Dg/, et 3P,/ -
30,/,. Deux spectres sembiables sont obtenus mais décalés |‘'un de
Iautre. La séparation entre les raies analogues dans ces 2 spectres est
égale a l'intervalle de structure fine dans {‘état 3D de 1523MHz (4s]. Cela
permet de calibrer la variation en fréquence de la diode laser avec son
courant. On trouve une variation de 1,9GHz/mA.

Nous montrons sur la figure {Il-9 un spectre d’excitation qui
représente des 6tats de Rydberg: le grand pic est le .niveau 29F, le petit
pic est le mélange des niveaux 29G, 29H, etc. Ces raies de | af i 21 sont
permises par la présence d'un faible champ électrostatique parasite de
I'ordre de 50mV/cm. On voit ainsi qu‘une bonne homogénéité du champ
électrostatique est exigée dans cette expérience utilisant des lasers continus
de faible largeur spectrale. La largeur & mi-hauteur du grand pic est de
80MHz environ.

D’aprés les reglies de sélection dipolaire électrique, le laser 3 peut
peupler des atomes de (‘état 3D a nP et & nF. Malheureusement, d0 & une
interférence destructive entre les oscillations des fonctions d‘ondes radiates
3D et nP, I'6lément de matrice < nP (r | 3D > a une valeur presque nulle:
Rogp,30 = 7 x 107 %ag ol a, est le rayon de Bohr, au lieu de RpgF, 3p = -
9,5 x 1072%a,. La série. des états de Rydberg nP n’est donc pas
efficacement peuplée par ce chemin d’excitation. Au contraire, la série des
états nF est normalement couplée a I'état 3D. Les niveaux de nP ne
peuvent étre excités qu‘en présence d’'un champ électrostatique (250V/cm)

qui mélange fortement |'état F et (‘état P.
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Nous avons calculé la force d’‘oscillateur de la transition 3D » nP en
utitisant une formule analytique supposant que la variable n est continue.
Nous remarquons que les états de Rydberg nP (n=29-8p, 28-8p, 27-5p,
26-6p, 25-8p, avec &p = 0,855) tombent prés des minimums de la force

d’oscillateur (voir tig.{11-10).

.2, PREPARATION DES ATOMES DE RYDBERG DU LITHIUM PAR LASER
PULSE

Le schéma expérimental et le schéma d’excitation sont présentés sur
les figures HI=11 et HlI-12. Le jet atomique de lithium est issu d’un four a
une température de 400°C a 500°C, ce qui correspond & une vitesse

moyenne des atomes du jet de:

- 3
vV = \, o m KT 1.5 10> ws
8 ™

(contre 850 m/s pour le sodium).

i1, 2. 1. Excitation
Trois lasers sont utilisés pour préparer depuis le niveau fondamental

2S les états de Rydberg nl (voir fig. 11-12). Ces lasers sont des lasers a
colorant pompés par un taser YAG doublé en fréquence par un cristal ADP.
Le YAG doubié a une longueur d‘onde de 530nm a une puissance de
30MW. Il émet & un taux de répétition de 10Hz, et la durée de chaque
pulse est de 12ns. Le laser 1, qui excite les atomes de !'état 2S5 & 2P, est
un laser a colorant de type "Hansch® [+4] fonctionnant avec |'*Oxazine 720°.
Le taser 2, excitant les atomes de {‘état 2P a 3D, utilise une combinaison
de Rhodamine B et de Rhodamine 640. Il est également de type "Hansch®,
Ces deux transitions s’effectuent entre états peu excités, ont de grandes
forces d‘oscillateur, et sont faciles a saturer. Seulement 15% de la
puissance du laser & YAG est utilisé pour pomper chacun de ces deux
lasers. Le 3&me échelon d’excitation de 3D vers un état de Rydberg { n > a
une force d’oscillateur bien plus faible. Le laser 3 est un laser a colorant
"Quantel® (TDL W) pompé par 70% de la puissance du laser YAG. |l

fonctionne avec du LDSB821 (Exciton) et émet dans le proche infra-rouge
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(7500—8500;\). La puissance créte est de 200kW. La largeur spectraie est
de 2 & 3GHz, ce qui est suffisant pour peupler efficacement ie niveau, sans
saturer la transition 30-n{. La fréquence du laser est controlée par la
rotation du réseau qui est commandée par un moteur pas a pas. Nous
faisons se superposer les trois faisceaux lasers en utilisant une lame
séparatrice 4 50% pour les deux faisceaux visibles et un miroir dichroique
pour las faisceaux visibles (réfléchis) et le faisceau IR (transmis).

La mise & résonance des trols échelons d’excitation est faite par le
processus suivant :

Nous envoyons les faisceaux des lasers 1 et 2 séparément sur un
spectromeétre de précision 0,1;\ (Jobin-Yvon) et nous accordons leurs
longueurs d‘onde a 6708, 4;\ et 6104,0;\ raspectivement. Comme les lasers
1 et 2 ont une grande largeur spectraie de l'ordre de 100GHz (beaucoup
plus grande que la précision du spectrométre). Ce réglage est suffisant et
‘on peut assurer & ce moment que les lasers 1, 2 excitent les atomes de
2S a 2P, puis 2P a 3D. On accorde ensuite le laser 3 sur une résonance
30-n{ et t'on peut observer le signal d’ionlsation par champ d‘un état de
Rydberg. Sur ce signal tout peut &tre optimisé: les fréquences des trois

lasers, les alignements optiques, etc.

H. 2. 2. Détection

La méthode de détection est la méme que dans le cas des lasers

continus, c’est-a-dire la technique d’ionisation par champ électrostatique.
La génération du puise ionisant utilise une électronique différente puisqu’il
s’agit de générer des pulses de plus forte tension (jusqu‘a environ 4000V)

a un plus faible taux de répétition (10Hz).

111. 2. 3. Signal dionisation des atomes de Rydberg

Le signal d’ionisation des atomes de Rydberg peut étre présenté (1)
soit en fonction du temps, c’est le signal temporel: (2) soit en fonction de
la fréquence du laser du dernier échelon. Dans ce dernier cas, on
présente. généralement {'aire du signal d’ionisation en fonction de la
fréquence sous forme d’un spectre d‘ionisation.

Sur la figure llI-13, nous montrons le signal d'ionisation temporel
de I'6tat 25F (fig.ill-13a) et de 25P (fig.llt-13b) ainsi que la rampe

ionisante (fig. 11-13c). cette figure appelle les remarques suivantes:
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(1) Le signal d’ionisation du niveau 25F est beaucoup plus grand que celui
de 25P. Car la force. d’oscillateur 3d-n{ est 35 fois plus grande pour
25F que pour 25P.

(2) La structure des signaux d’ionisation de 25F et 25P est intéressante. Le

niveau 25P s’ionise dans un champ de 1kV/cm, le signal d’ionisation
de 25F présente deux pics: 1kV/cm et le 2éme dans un champ plus
fort 1,6kvV/cm. Ce phénoméne s’‘explique de la maniére suivante:
Il existe deux mécanismes d’ionisation correspondant 4 des passages
adiabatiques ou rapides aux anticroisements du diagramme des niveaux
Stark [«9]. Les niveaux Stark de faible valeur de /m{ (Im¢t = 0,1)
sont fortement pertubés par {’interaction avec le coeur et se
repoussent fortement aux anticroisements. Les niveaux Stark de grande
valeur. de Im | sont, eux, pratiquement hydrogénoides et présentent
donc des “quasi-croisements® (le diagramme Stark de [‘hydrogéne
présente uniquement des croisements). Pour le niveau 25P (ne
comportant que des sous—niveaux de faible valeur de Im (), on aura
alors passage adiabatique et ionisation dans un champ 3x10%/n* -
(V/cm) soit 0,83kV/cm (valeur expérimentale ~1kV/em). Pour te
niveau 25F, on aura passage adiabatique pour Im| = 0,1 et
ionisation dans le méme champ de 0,83kV/cm, et passage rapide
pour im| = 2, 3, et ionisation analogue a celie de ("hydrogéne (cf.
fig. I. 10) dans un champ dont la valeur théorique {171 est 1,45kV/cm
(valeur expérimentale 1,6kV/cm).

La figure I{lI-14 montre les spectres d’ionisation des états de
Rydberg. La figure ili-14a présente le spectre obtenu en balayant le laser (R
de —-300GHz & +300GHz autour de la fréquence de la transition 3D -» 25F.
Le grand pic a droite correspond a ('état 25F, le petit correspond a {’état
25P. Le rapport entre I‘aire de ces deux raies est de |‘ordre de 30, la
différence de fréquence est de 15GHz.

Pour montrer plus clairement les signaux 25P et 25F, nous
présentons sur la figure UI-15b le spectre local de l'état de Rydberg n=25.
La f{réquence du laser IR est balayée. finement de -30GHz & +30GHz en

atténuant le laser (R
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Le niveau 25P est peu excitg, la targeur du pic 25F est de 2,2GHz,
ce qul correspond & ta largeur du laser IR. La raie large & droite de la
figure {lI-15b représente le signal d’ionisation des niveaux 25G, 25H, etc,
qui sont excités en présence du champ électrostatique parasite (de |'ordre
de 5V/cm). Ce signal ressemble beaucoup au signal d’ionisation des
atomes de Rydberg du sodium sur la figure llI-9. Les diverses raies sont ici
plus larges que pour le sodium car le laser pulisé IR est plus large en

fréquence que les diodes lasers (2,2GHz au lieu de 40MH2) .
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CHAPITRE IV

ETUDE EXPERIMENTALE DE L'EFFET STARK DES ATOMES DE RYDBERG

De nombreuses études expérimentales et théoriques de l'effet Stark
des atomes de Rydberg ont été effectuées pour toutes les valeurs du champ
électrostatique depuis des valeurs toutes petites, jusqu’a celles qui permet-
tent d‘ioniser les atomes (311(3el. L’effet Stark des atomes alcalins donne
beaucoup d‘informations sur les propriétés physiques des atomes: défaut
quantique, force d‘oscillateur, présence de croisement et d’anticrolsement
dans le diagramme Stark. Dans ce chapitre IV, nous allons étudier {’effet
Stark des atomes de Rydberg alcalins dans deux régimes différents:

(a) En champ Stark faible sur les atomes de sodium avec les lasers

continus de haute résolution (F < 20 V/cm).

(b) En champ Stark relativement plus fort sur des atomes de lithium
avec les lasers pulsés (F ~ 200 V/cm, proche de la région
inter-n— mixing)

Cette derniére étude nous sera trés utile pour comprendre la fagon

dont on peut préparer des états de Rydberg circulaires.

IV.1. MONTAGE EXPERIMENTAL

Par rapport au montage qui nous a permis de préparer des atomes
de Rydberg de £ bas, nous avons ajouté un condensateur multiplaques avant
la zone de détection le long du jet atomique et nous avons translaté les
faisceaux lasers de maniére & exciter les atomes a l'intérieur du conden-
sateur multiptaques (voir fig.lV-1). Nous avons ainsi séparé la région
d’excitation et celle de détection.

Le condensateur multiplaque est constitué de 16 plagques en cuivre,
dont 14 sont per_cées en leur centre d'un trou de 2,5cm de diamétre. Ces
plaques sont réguliérement espacées de 3vmm. L’ensemble a une hauteur
totale de 5cm. Chaque plaque est de longueur 6cm, de largeur 4cm et
d’épaisseur Imm. Entre deux plaques consécutives, une liaison électrique

est faite par une résistance de 3,3Mn. Ce systdéme nous permet de répartir
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réguliérement les tensions électriques appliquées aux 2 extrémités, ce qui=#¥

crée un champ électrostatique trés homogéne. Les avantages du systéme
vont étre décrits plus tard (chapitre V.3). Les atomes sont excités a
I'intérieur du condensateur multiplaques en présence d'un champ Stark
homogéne.

Notons qu’il existe entre les deux expériences que nous avons
faites, sodium et lithium, une petite différence du point de vue de
I’excitation. Dans le cas du lithium, les 3 faisceaux lasers sont colingaires
et perpendiculaires au jet. Dans le cas du sodium, le laser & colorant est
colinéaire au jet et les faisceaux des 2 diodes lasers sont paralidles entre
eux et perpendiculaires au jet. lis sont focalisés par une lentille au point
d‘excitation od ils se croisent en faisant un angle trés petit . La
“Microonde® indiquée sur la figure V-1 est utilisé uniquement dans le cas

du sodium pour effectuer les "spectres Stark microonde®.

IV.2. RESULTAT B L DIUM_AVEC 3 SERS NTIN

IV.2.1. Spectre Stark optique

Les deux diodes lasers des 2éme et 3&me échelons nous donnent
une haute résolution spectrale et une grande probabilité d’excitation (toute
la puilssance sur un seul hode). Une telle technique nous permet de
peupler sélectivement et efficacement des sous-niveaux isolés | m,n, > dont
la dégénérescence est levée par un champ électrostatique trés faible et qui

seraient indistinguables avec une excitation de laser pulsé.

Par la méme méthode d'enregistrement que celle décrite dans la

préparation d‘un état de Rydberg de { bas, et en appliquant différentes
valeurs du champ Stark au condensateur muitiplaques, nous avons enre-
gistre les spectres Stark, qui sont montrés sur la figure IV-2. Nous avons
la configuration des polarisations des lasers suivante : o pour le laser 1, w
pour le laser 2 et le laser 3 par rapport a la direction du champ Stark. Les
populations théoriques des niveaux {m| = 0, 1, 2, 3 sont respectivement
de 23%, 68%, 2% et 0%.

Pour le champ F = 2,1 V/cm, le spectre est composé de 26 raies

avec des distances entre raies presque égales. Un doublet isolé issu de .

Iétat P, ayant un déplacement Stark quadratique, est aussi apparent. La
largeur de raie, de l'‘ordre de 40MHz, est due a I’élargissement Doppler
résiduel et a l'instabilité de fréquence de la diode laser. Quand le champ

Stark F est augmenté a 3,2 V/cm et 6,0 V/cm, le groupe des raies
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équidistantes: se mélange avec le doublet isolé, on observe 27 raies
équidistantes (la 1ére raie reste un doublet, et certaines raies sont trés
faibles autour de la position 29D) . _
Si on considére seulement “l'éventail® des raies équidistantes
provenant de I‘état nfF, le spectre Stark ressemble au premier abord au
spectre Stark purement hydrogénoide, dont les énergies dans un champ F

sont données par la formule (I.86) bien connue qui se réécrit comme:

1 + =2 nkF en unités atomiques (IV.1l)

2
2n 2

E(n, k, m) = -

ol Kk=n, - nz (n;, np =0, ...n—-1m1|-1). k peut varier de —(n=-1-m)
a (n-1-m) par pas de deux. Cela est corroboré par le fait que {’intervaile
entre des raies Stark expérimentales équidistantes correspond avec une
bonne approximation a lintervalle d’'énergie calculé a partir de l"équation
(IV. 1) entre niveaux Stark consécutifs ayant la méme valeur de m: 3nF.

Selon "équation (V. 1), les niveaux (k=-(n-1-m)... (n-1-m)) pour
m’=m+1 se placent exactement au milieu des intervalies entre les niveaux de
la série de m. Comme dans notre expérience, les sous—niveaux deimi{= 0
et 1 sont principalement peuplés, le nombre des raies enregistré devrait
étre doublé et l'inte:;vaue d’'énergie divisé par deux. Les spectres‘ de la
figure IV-2 sont donc en fin de compte fortement non hydrogénoides bien
que i:welques caractéristiques typiquement hydrogénoides subsistent. nous
observons en méme temps des niveaux Stark ayant des déplacements
d‘énergie proche de la valeur calculée & partir de la formule (IV.1) (pour
I m | pair) et une dégénréscence inattendue, & l'intérieur de la largeur de
raie expérimentale, entre les sous-niveaux deimi=0 et | mi| = 1.

En fait, les sous—niveaux imi = 0 et 1 ne sont pas strictement
dégénérés. La figure IV-3 donne une partie du spectre Stark en présence
d’un champ relativement plus fort de 20,5 V/cm: nous pouvons observer
des doublets, avec une séparation d‘énergie de 180MHz environ. En
supposant une variation linéaire de "écart m=0 ety m | = 1, les raies des 2
extrémes sont décalées respectivement par moins de 50MHz, 30MHz, 20MH2z
dans les 3 enregistrements de la figure V-2 ‘avec F = 6,0, 3,2, 2,1V/cm,
qui sont bien inobservables. It faut souligner que cette dégénérescence ne
peut pas etre considéreée comme “accidentelle® parce qu'elle existe pour

toutes les raies Stark. L’écart entre sous—niveaux m=0 et { m | = 1 est plus
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grand pour les raies les plus déplacées (2 extrémes). Cet effet subsiste
dans un grand domaine de champ. Nous avons ainsi observé la méme
dégénérescence dans le lithium avec des conditions légérement différentes
qui vont étre présentés dans le paragraphe {V.3. Cette caractéristique ne
dépend donc pas des valeurs spéciales des défauts quantiques du sodium et
apparatt étre une caractéristique “universelle® des spectres Stark des atomes
de Rydberg observés dans ce domaine de champ intermédiaire (voir partie
théorique II).

Sur les spectres de la figure V-2, on peut aussi observer des
grandes variations des intensités distribuées sur les raies de la multiplicité
Stark: pour les valeurs de champ trés faibles, toutes les rales Stark
équidistantes ont des hauteurs semblables avec un maximum pour les. raies
les plus {ailblement décalées, les spectres enregistrés dans des valeurs du
champ grandes révéilent un minimum de |’intensité pour des raies placées
tout prés de la position de (‘6tat 29D en champ nul. Le méme genre de
variations d’intensité des rales a ét6 aussi observé et expliqué dans le cas:
de l'effet Stark d‘état de Rydberg du césium (31,

V. 2.2. Spectres Stark microonde ‘
Comme nous I'avons dit plus haut, il est possible, avec notre

dispositif expérimental, de peupler efficacement un sous-niveau Stark
donné, méme en champ faible: on peut donc réaliser des expériences de
double résonance (32]1(33] en transférant les atomes d'un état. Stark n=29
peuplé par laser vers un autre état d'une multiplicité Stark voisine & 1’'aide
d'une source microonde extérieure.

Nous avons utilisé un carcinotron Thomson-CSF fonctionnant autour
de 256GHz pour induire de telles transitions entre les multiplicités n=29 et
n=30. On balaie la fréquence du carcinotron autour de la valeur de
résonance en faisant varier la haute tension appliquée, et on mesure
simultanément cette fréquence par la technique de mélange harmonique
(33]. Quand la microonde est résonnante avec la transition atomique, il se
preduit une . modification notable de la forme du signal d’ionisation en
fonction du temps. La principale source de bruit dans une telle expérience
est le rayonnement thermique, qui induit aussi des transitions depuis le
niveau peuplé par laser vers tous les niveaux voisins. Nous avons réduit ce

bruit en refroidissant le montage expérimental & la température de {'hélium
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liquide et en l‘entourant de parois absorbantes pour la microonde refroidies
a la méme température.

Les raies les plus faciles & observer sont celles qui correspondent a
des transitions entre niveaux Stark déplacés de quantités comparables dans
leurs multiplicités respectives, c’est-a-dire qui ont des moments dipolaires
permanents comparables: dans ce cas, les fonctions d’onde sont également
décalées loin du noyau et I'élément de matrice dipolaire électrique est alors
maximum. '

La figure IV-4 donne la fréquence des rales de résonance observées
en fonction du champ électrique f. Les niveaux Stark sont repérés par le
nombre quantique Stark n, (n,=0 correspond a la raie la plus déplacée en
direction de la limite d’ionisation, n,;=1/2(n-m-1) correspond aux raies
centrales). Les fréquences de résonance microonde sont mesurées avec
une précision de 10MHz, correspondant & ia largeur de raie expérimentale.
Les points de la figure V-4 donnent la position des transitions observées

entre les niveaux Stark centraux (ng=n/2) pour différentes valeurs du

champ.
Les deux traits pleins de la figure V-4 correspondent & la loi
AEn(nL, nl) = 3Ry x 29 X [ Z(nl—nx) + 1:] - (IV.2)
avec n = n; et n = n‘L + 1 respectivement.
La ligne pointiliée correspond a la loi
AE (n n')--3Ryx29xF x 2 (n—n') IvV.3
o 1’ T F (n -n? (IvV.3)
o
avec n. = n',
X 1

AEL(n,, n;) et AE4(ng, n;) sont les écarts énergéliques entre sous-—
niveaux Stark dans {"hydrogéne (lorsque n » 1 et n, = n;) de méme valeur
de m pour AE; et avec m’ = m#1 pour AEg;. On remarque immédiatement
que les points expdérimentaux suivent approximativement la loi (IV.2) (avec
une légére variation avec n,; qui n‘est pas expliqude par {'équation (IV.2)).
Par contre, aucune transition n’‘est observée dans le sodium & une
fréquence donnée, méme approximativement, par l'équation (IV.3), quelle

que soit la polarisation de la microonde: c’est une confirmation de nos



106

vV (GHz)

256,700

256,500 _

256,300

Fig.Iv-4




107
observations sur les spectres optiques: les sous—niveaux Stark m=0, | m | =
1, Imy{ = 2 sont quasi-dégénérés dans le sodium, contrairement a
I’hydrogéne.

Quand on utilise un champ électrique plus élevé, on observe une
structure dans les raies microondes d0e aux différentes valeurs de m des
niveaux initlaux et finaux (transitions 0-40, 0-1, 120, 11 et 142 entre les
niveaux n=29 et n=30). Dans un champ de 10V/cm, la levée de
dégénérescence est de {‘ordre de 100MHz pour la transition n1=10-m;=10.
Notre dispositif expérimental, comprenant un cornet suivi par un polariseur
microonde placé a quelques centimétres de la région d’interaction, a
IYextérieur de la chambre & vide, ne nous permet pas de séparer sans
ambiguité les transitions o et m, & cause des réflections internes multiples a
I"intérieur de I'enceinte a vide, qui dépolarisent complétement ia microonde.
Nous avons aussi mesuré les transitions microondes en utilisant une cavité
microonde Fabry-Perot semi-confocale (33) dont |‘axe est paralléle au
champ ¢électrostatique.. Dans ce cas, seules les transitions o sont
autorisées: les fréquences observées suivent bien la loi de (‘équation (IV.2)
et non celle de i‘équation (IV.3).

En conclusion de cette série d’observations expérimentales,..les
spectres tant optiques que -microondes ont révélé e caractére non
hydrogénoide de l'effet Stark linéaire du sodium: {es niveaux | m | = 1 sont
quasi dégénérés avec les niveaux m=0 et | m = 2 et cela dans une large
gamme de valeurs du champ électrostatique. Ce phénoméne s’explique par
la résolution numérique et aussi par un modeéle approché simple (voir

chapitre I1II1).

IV.3. RESULTAT SUR LE LITHIUM AVEC 3 LASERS PULSES
Nous avons aussi étudié |'effet Stark des états de Rydberg du lithium

avec des lasers pulsés dans un champ Stark plus élevé de Il'ordre de
200V/cm pour les niveaux de n=20 et n=25. Plus n est petit, plus les
niveaux sont séparés des niveaux de n’' voisins (n'=ntl, "4cart en énergie
AE, varie comme 1/n3.

Alin d’étudier l'effet Stark en restant dans la région de inter—e—
mixing et de 'séparer les sous—niveaux Stark le mieux possible avec un laser
de largeur 2,2GHz, nous avons intérét, dans un premier temps, & choisir n_
le plus bas possible. Dans notre expérience, nous avons d‘abord travaillé

sur n=20.
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Nous présentons sur la figure V-5 le spectre Stark de la
multiplicité n=20 dans un champ Stark de 415V/cm. Les trois I’asers étant
de polarisation m par rapport 4 ia direction du champ Stark. La fréquence
du laser 3 est balayée de -450GHz & 350GHz autour de la fréquence de
transition 3D-20F en champ nul. Nous montrons au-dessous du spectre
Stark expérimental les positions théoriques calcuiées en diagonalisant
I’hamiltonien sur 3 multiplicités (n-1, n, n+1) au 2éme ordre du champ
Stark. Nous avons un bon accord entre le résultat expérimental et e calcul.
Le pic isolé & gauche correspond & (’6tat S qui se trouve étre convena-
blement peuplé. Notons que ce niveau ne peut étre peuplé en champ nul &
cause des régles de sélection dipolaire | o 1= 1. Cette méthode d’excitation
de l'état S, qul utilise 3 lasers polarisés m en présence d'un champ
électrostatique, nous servira dans les expériences de spectroscopie Rydberg
pour préparer les niveaux nS et effectuer des transitions microondes S-S a
2 photons (voir Appendice liIl). Les 19 pics équidistants plus le pic isolé,
soit 20 au total, forment ia muitiplicité compiéte de n=20. La structure en 3
bosses de lintensité des 19 raies est aussi en bon accord avec le calcul
des forces d’oscillateurs projetés sur |‘état 20F.

En comparant les figures (V-5a et IV-5b, notons qu‘il existe une
quaslidégénérescence entre la série de m=0 et la série fmt = 1. Cette
caracteristique “universelle® a été observée dans le sodium (voir paragraphe
V.2). Dans le lithium, seuls les états S ont des orbites pénétrantes. Ceci
apparalt dans la muitiplicté Stark comme un pic isolé loin de “{’éventail”
Stark quil est un état “exciu® de la base trongquée er'n {n,‘f,m,n,m fixé, £ >
1). Cela décale la position de la série m=0 presque d'un demi intervaile
entre 2 sous—niveaux Stark consécutifs, et provoque la quasi-dégéné-
rescence avec la série de imt =1,

D’aprés les régles de sélection, avec 3 lasers de polarisation w, on

ne peut exciter que I mp it = 0, 1. Du fait de la polarisation imparfaite des
lasers, la série de | mg | = 2 est falblement peuplée. Les raies de la série
i mf = 2 sont décalés d’un demti intervalle de la série it mgp 1= 1, O.

Avec 3 lasers de polarisation m, la série de It m| = 3 n‘est pas

peuplée. Sur la. figure IV-5b sont indiquées les positions théoriques des
raies { m | = 3. Nous pouvons remarquer qu’elles sont presque dégénérées
avec les séries de Il m| = 0 et 1, et décalées d'un demi-intervalle avec fla

série 1 m | = 2,
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CHAPITRE V

SPECTROSCOPIE DES ETATS DE RYDBERG CIRCULAIRES

INTROOUCTION

Nous avons montré, dans la partie théorique, qu‘un atome de

Rydberg - dans un état circulaire a certaines caractéristiques spéciales

importantes intéressantes a étudier expérimentalement. Ce chapitre présente’

la méthode de préparation d’un état de Rydberg circulaire.

La méthode générale pour exciter optiquement un état de Rydberg
par des lasers multiéchelons ne permet d’‘atteindre que des états nD ou nF
(avec 2 ou 3 échelons). En effet chaque photon laser ne peut augmenter
que d'une seule unité le moment cinétique de {‘orbite (af=£1). Un état de
Rydberg étant un état dont I‘énergie est proche de la limite d’ionisation, il
n‘est pas possible de faire absorber des photons optiques par les atomes
de Rydberg, pour continuer a augmenter la valeur de ,(' sans excéder la
limite d’ionisation. FREEMAN et KLEPPNER (7] ont proposé une méthode,
appelée "Stark switchihg', pour transférer des atomes vers des états de £
élevés. KOCH ([22] a utilisé I'excitation par laser des atomes de Rydberg
dans une collision rapide pour peupler sélectivement des états de Rydberg
de grand {£. Ces méthodes ne sont cependant pas capables de produire des
atomes dans {‘6tat de m maximum (U m | =n-1). Pour »f=n—1, | m | peut
prendre toutes les valeurs comprises entre 0 et n-1 et non uniquement | m |
= n-1. KLEPPNER a pu préparer ‘état | m | = n-1 pour lequel £ a forcément
la valeur maximame n-1 (£ > m pour un état de m donné). L'expérience a
été réalisée sur un jet de Li pour n=19. L'expérience se fait en effectuant
entre niveaux de la multiplicité Stark d’un atome de Rydberg une série de
passages adiabatiques rapides produits par un champ microonde, le champ
électrique Stark variant linéairement dans 'le temps. Aprés les photons
optiques de grande énergie, les photons microondes de faible énergie sont
utilisés pour transférer aux atomes du moment angulaire & énergie quasi

constante.

s



Le procédé adopté pour la préparation des atomes de tithium dans
un état circulaire est le suivant. A partir d’un jet atomique de lithium, on
commence par préparer en présence d'un champ électrique Stark des
atomes de Rydberg de £ petit par la méthode évoquée dans le chapitre V;
I‘effet Stark décrit dans le chapitre IV est utilisé pour lever la dégénéres—
cence de la mulitiplicité »f, m A n fixé. On induit alors, grace a un
rayonnement microonde de fréquence appropriée, une série de transitions
conduisant & l‘état circulaire. Chaque transition de la série correspond a
une résonance a un photon microonde qui transfére les atomes du sous—
niveaux {m{ = i, ny=0 au sous-niveau | m| = i+1, n,=0, Ce processus
s‘arréte lorsque les atomes arrivent & [’'état circulaire, c’est-a-dire Im|{ =
n-1. Le champ Stark est choisi de fagon & bien séparer les sous—niveaux
Stark en restant dans la zone de inter—of-mlxing tout en évitant que des
anticroisements entre sous—niveaux de n différents (inter-n-mixing) ne
viennent embrouiller la situation. Typlquement pour n=25, le champ
élactrique est de i‘ordre de 200V/cm ce qui correspond & un écart entre
sous—niveaux Stark de ~ 10GHz.

Dans notre expérience, nous avons utilisé cette méthode pour la
. préparation des états circulaires. Le montage expérimental sera décrit en
détail plus loin dans ce mémoire. Nous avons choisi de préparer des
atomes de lithium dans des états circulaires parce que le lithium est
I'alcalin le plus léger. I a un nombre d’électrons de 3, et a des
caractéristiques proches de celles de I'hydrogéne. En particulier, seuls les
niveaux S ont des orbites pénétrantes. Nous verrons plus loin en quoi cette
caractéristique facilite la préparation des états circulaires. Nous avons
choisi d’exciter les niveaux n=24 et n=25 dans la mesure ol il s’agit des
niveaux les plus bas, et donc les plus faciles a préparer, pour lesquels
nous possédions une source microonde capable d’introduire une transition

entre circulaires (transition n=25 1 m | = 24 vers n=24 | m{ = 23 a 447GH2).

V. 1. PRINCIPE DE LA PREPARATION DES ETATS CIRCULAIRES DANS LE CAS
DE L'HYDROGENE '

Dans ce paragraphe, nous allons présenter théoriquement Ile
principe de préparation des états circulaires de {'hydrogéne, puis nous

extrapolerons au cas des alcalins dans le paragraphe suivant.
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V.1.1. Effet Stark de I'hydrogdne

Le probléme d'un atome d’hydrogéne piongé dans .un champ

électrostatique uniforme faible est résolu analytiquement par la théorie des
perturbations. La symétrie de révolution est brisée. Les sous—-niveaux ,{, m a
n fixé6 (dégénérés dans le cas d’atome isolé) sont levés. Lexpression
analytique de l'énergie en présence d'un champ électrique est donné dans
ta formule (I.86). '

La figure V-1 présente I'énergie des sous—niveaux Stark (n, n,, m)
pour un champ Stark de 194V/cm et pour n=25, 1mt = 0,1,...24, Sur
cette figure, nous voyons que pour un | m| donné (pour une colonne),
nous avons n - | m{ sous—niveaux. Le sous-niveau I m| = 24 est (‘état.
circulaire. St un atome d’hydrogéne est placé initialement dans le sous-
niveau I mji = 0, n, = 0 (ler niveau inférieur & gauche), il peut atteindre
Iétat circulaire aprés avoir effectué les 24 transitions indiquées par la
fléche “bonne transition® dont chacune correspond & une augmentation de
Almi= 1: transitions | n,=0, I M= 2] n,=0, | M =i+1>, Il existe aussi
des transitions qui font diminuer la valeur de | m { et sont indiquées par la
flache “transition parasite”. Nous montrons sur la figure V-2 les fréquences
des "bonnes transitions®™ et des “transitions parasites”. On voit que les deux
types de transition sont bien séparés en fréquence grace au tarme
d'énergie au 2&me ordre des perturbations . (c’est-a-dire {‘effet Stark

quadratique) . La fréquence des "bonnes transitions”

W

3 4_2 3 4 2
— nF - — F(n—3)+—2—nFlml

4B = E(n =0,m+l) - E(n =0,m) = > 5

(V.1)

crolt linéaireament avec | m |. Ceile des “transitions parasites” décrott :

3 4 2 3 4 2
nF—--gnF(n—l)—anlml

N w

AEp = E(n1=1,m) - E(nl=0,m+1) =

(v.2)

V.1.2. Passage adiabatique rapide (P.A.R.)

Lorsque les atomes de Rydberg se trouvent dans le sous-niveau
m=0, n,=0, nous envoyons sur ceux—-ci un champ de microonde & unc
fréquence accordée & la transition de m=0, n,=0 a 1m1{1 = 1, n,=0. En
faisant décroltre convenablement le champ Stark, toutes les “bonnes

transitions”™ entrent successivement & résonance. Une série de passages
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adiabatiques rapides (P.A.R.) est ainsi effectuée. Les atomes de Rydberg ="

passent de {(‘état m=0, n,=0 A& ['6tat circulaire Im| = n-1, n,;=0. Nous
donnons dans ce paragraphe I'expression de la probablilité de transition au
cours de t'un de ces P.A.R.

Supposons qu’a un instant donné pendant la série des P.A.R. seuls
Im, n,=0> et | m+1, n,=0> sont significativement peuplés. Dans ce cas, la

probabilité d'une transition adiabatique entre ces niveaux est [341[23]

Pm=1—exp[———;—nlvmlz/h-—g-¥—- (V.3)

ol W est la différence d'énergie entre les deux niveaux en absence du
champ microonde et V,, est I'élément de matrice du champ oscillant.
Dans le modéle de “l'atome habillé", V,, est I'écart de niveau a

I’anticroisement. Plus concrétement:

V. =<nn=omlle E.R| n,n =0,m > = eER (V.a)
2 9 2 2 . -
avec R = e n ao (m+l)(n-m-1) (voir appendice II)
3
etw=—2—n1=‘. On a donc :
aw 3 dar
- V.5
dt 2 " Tac _ (v.5)

D’apres la formule (V.3), une grande valeur de Vn, (c’est-a-dire
un champ microonde élevé) et une petite valeur de dW/dt (c’est-a-dire
variation lente du champ Stark) se traduisent par une probabilité P,}n trés
proche de {‘unité. La valeur maximum de V, est limitée par "augmentation
de la fréquence de Rabi q'ui crolt comme la racine carrée de la puissance
de microonde. A

Nous allons maintenant déterminer de maniére plus précise la valeur
des différents paramétres expérimentaux utiles pour préparer les atomes

circulaires n=2S5.

V.1.3. Ordre de qrandeur des paramétres expérimentaux utiles pour

préparer des_atomes_circulaires n_~ 25

- cham tack
Le premier anticroisement entre la multiplicité Stark n et celle

de (n+1) se produit pour un champ Stark 1/3n® en unité atomique. Ce
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champ correspond au début de la réglon de inter-n-mixing. Comme nous
voulons bien séparer les sous—nilveaux Stark tout en restant dans la région
de Imer—f—mlxlng, il faut choisir une valeur du champ Stark proche mais
inférieure A la valeur du premlier anticroisement, par exemple 0,9(1/3n%) ..

Pour n=25, nous aurons typiquement:

F._=0,9
s H
3n
= 195 vV/cm (v.6)
- variation temporelie du champ Stark

La figure V-2 présente la fréquence des transitions successives
de la série P.A.R. Celle-ci crott linéairement avec't m . Soit A I'augmen-—
tation relative de la fréquence entre la premiédre transition (m=0 a1 m|= 1)

et la derniére transition (¢ m Fn-2 & | m En-1), on a:

A=[AEb( Iml=n-2 +im|=n-1) —AF.b(m=0 —o|m|=1)]/-;-nf‘

A ns( n-2)F (V-7)

A crolt en n*, pour n=19, A = 1,7% (ile cas de KLEPPNER (211). Pour
n=25, A=1,1%. La décroissance du champ Stark doit donc étre de l|‘ordre
de cette valeur.

- la puissance convenable de la source microonde

Calcuions P, (formule V.3) pour le niveau n=25, pour la
transition 1 m( =2 » 1 m1{ = 3, pour un champ Stark F = 194V/cm dont la
variation temporelle est (dfF/d)/F = 1)3%/5;15, et pour un flux de
microonde de ¢=50uw/4cm?. La fréquence de Rabi est alors wr=22MHz.
Comme (1/n) (dw/dt) = 24(MHZ)?, la probabilité P, de transfert adiaba-

tique est trds proche de 1'unité:

1 2 1l dw —4
P =1-e¢e - — —_— — = - V.
- xp zrrwR/n = 1-1,7 10 (V.8)
En choisissant correctement les paramétres expérimentaux, il est

donc possible de préparer des états circulaires de n=25 avec une efficacité

de I'ordre de 100%. C’est ce que nous ferons plus loin.
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V.2. PRINCIPE DE LA PREPARATION DES ETAT IRCULAIRES. GENERALL-
ATION A AS D'UN _ALCALIN |

Un atome alcalin, & la différence d’'un atome d’hydrogéne, a un
coeur non ponctuel. Nous allons, dans ce paragraphe, généraliser la

méthode de préparation des états circulaires aux atomes alcalins.

V.2.1. Effet Stark {"alcalin

Les énergies des sous—niveaux Stark alcalins peuvent se calculer
numériquement (cf. paragraphe ll.1). La figure V-3 représente les niveaux
Stark du tlithium pour n=25, tmi=0,..., 24, F=194V/cm. Notons que les
sous—niveaux de la colonne {m| = 0 ne sont pas placés réguliiéerement.
Pour m > 2, les défauts quantiques sont trés falbles. et les diagrammes
d‘énergie Stark sont hydrogénoides. La figure V-4 représente les fréquences
des transitions imi =0 vers fm|=1etim|=1versim|= 2 qui sont
loinsde la prédiction hydrogénoide. Pour les différents alcalins, plus I'atome
est léger (moins les orbites sont "pénétrantes”), plus les caractéristiques
sont proches de celles de "hydrogéne.

Pour faire la série de P.A.R. pour une fréquenée de microonde
fixée, il faut que les fréquences des différentes "bonnes transitions® varient
de fagon monotone. La figure V-4 montre que pour des alcalins légers
comme le lithium, il faut partir de I m | 2 2. Par contre, pour des alcalins
lourds comme le césium, il serait préférable de partir de Il m{ = 3.

L’excitation optique des niveaux de Rydberg du lithium en trois
échelons permet d’atteindre facilement Im | = 2 ou 1m| = 3. Pour les
autres alcalins, I’excitation optique se fait généralement en deux échelons et
it peut y avoir intérét & utiliser deux sources microonde dont {‘une servirait

a induire la premidre transition de la série de P.A.R.

V.2.2. Préparation _de l‘état |m=2, n,=0 > du_lithium

Nous allons nous restreindre au cas du lithium. La série de P.A.R.
commence a partir de m 2 2, n, = 0. Nous allons voir comment peupler
efficacement cet état et cholisir la meilleure configuration de polarisation
pour les trois lasers excitateurs.

Lors de l‘excitation laser en échelons, on a pour chaque échelon

élémentaire d’excitation laser:
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J_. =J, ... + ]
final initial (V.9)
et mJ = mJ + (0, £1)
final initial
iti ; le m t la m

Jinitial (finat) et MYinitial Cfinal représentent le module e_. composante
sur l'axe de quantification du moment cinétique total 7 =T + 8 du niveau
initiat (final) .

De maniére plus précise :

i) Si les 3 faisceaux laser sont polarisés linéairement le long de la

direction du champ Stark (polarisation w,w,w), on a pour

chaque échelon L'état final est alors

Minitial” "inat”
my=£1/2. Comme mj=myg+mg, on a donc my=0 et m{=1.

i) Sl les 3 polarisations sont circulaires (polarisation ¢*, o*, o*)

+ 1. L'état final

on a pour chaque échelon my,. . = my ...,
correspond alors & my = 5/2, 7/2. my peut alors étre égal a
2 ou 3 (mg = 4 est exclu puisque I'on a L=3 ou 1. Partant
d’un niveau S de L=0, on ne peut en 3 échelons qu’‘atteindre
aux niveaux P (L=1) ou F(L=3)).

il existe encore d‘autres possibilités de polarisation comme nro,
noc. .. etc, dans lesquelles le nombre de valeurs possibles de myg est plus
grand. Dans ces cas, on prépare une combinaispn de mg parmi les sept
valeurs possibles mf = 0, 1, £2, £3.

Nous savons qu’‘en présence d’un champ électrique Stark, un état
de Rydberg de | mg | donné se décompose en un peigne de (n - | mel)
raies. Calculons le poids de ces différentes raies. Soit fjy la force
d‘osciliateur entre le niveau de départ 3d du dernier échelon et un sous-—

niveau Stark:

~ . 2
fif 1< £IRI1D> | (V.10)
odl{>» =13,D,m’ > dans la base sphérique
et|f> =|n,n,, mg > dans la base parabolique.

On peut projeter { f > sur la base sphérique:

n—-1
n,n ,m
1 £> = Z“e 1Y In,&mp > (V.11)
€=m{



D’aprés la reégle de sélection Lijnal = Linitial 1, on a:

-~ . , 2
fif Ia\?(nl)mﬂn‘elRIBDm >+%(n1)<an£lR|3Dm >\

Nous avons vu dans le chapitre il que | < nF | R{ 3d > 1 % est 35

fois plus grand que | < nP |1 R 3D > | %, La projection sur | nF > domine et:

fif"'lcxl,(l'l’.)<l’ll"rll{|RIBDm'>lZ (V.12)

On remarque que le poids des différentes raies du spectre, qui est
proportionnel a fjt, dépend de l'indice n, du sous-niveau Stark sélectionné
par le laser IR, et de myg et m’ qui sont liés aux polarisations des lasers. -

Nous avons étudié i’allure des spectres Stark correspondant a
diverses combinaisons des polarisations des 3 lasers: wnw, nwe, mweo, oom,
oco et o*c*e*. Les spectres Stark de mmw, moa, ototot sont présentés
respectivement sur les figures V-5a,b,c, le systédmae d'acquisition est a
chaque fols le méme et I'on a n=20 et F=415V/cm.

Malgré leurs apparentes complexités, ces spectres se révéient étre
la superposition de 2 séries de pics, dont la position et la dépendance
différente en fonction de n, permet la distinction et l'identification. La figure
V-6 représente lallure des spectres théoriques correspondant a8 tm| =
0,1,2,3.

Ces spectres sont obtenus par la méthode suivante : on calcule
tous les éléments de matrice de I'hamiltonien d’un atome de lithium en
présence d‘un champ Stark, puis on diagonalise cette matrice. Les valeurs
propres obtenues sont les énergies des sous—niveaux Stark. Chaque vecteur

propre est projeté sur {‘espace des états nF en champ nul. Le carré du

module de cette projection lxg(nydt % est la quantité cherchée. On
remarque que les sériesim|] =0 eti m{ =1 ont 3 "bosses”. La série | m |
= 0 contient une raie Isolée qui correspond & I'état nS. la sérieim| = 2 a
2 "bosses®. La série 1 m) = 3 est la plus simple et n‘a qu‘'une seule

“bossae” ayant une forme en "cloche”.
Il est possible de comparer les spectres Stark expérimentaux et

théoriques.
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(G ) Sur la figure V-5a (polarisation nmn) on observe les 2 séries | m | =
O ettm| = 1 qui sont quasi-dégénérés. en énergie et qui ont la
méme structure en intensité. Une série parasite correspondant a
I1myi = 2 apparalt également. Elle est due aux polarisations

imparfaites nwnw. Cette configuration est ia meilleure pour préparer

I"état nS.

(2) Sur la figure V-5b (polarisation noo) apparaissent 2 séries de pic,
la série Imi = 2 et-les séries Im| = 0,1,3 qui sont quasi-
dégénérées entre elles. Les pics de la série Im| = 2 ont une

structure d’intensité en 2 "bosses” et sont marqués par les petits

ronds.
(3) La figure V-5c (polarisations o*cto') présente un beau spectre
particuliérement intéressant. I existe seulement 2 séries de pics

correspondant @ mp = 2 ("forme & 2 bosses”) et m¢ = 3 (“forme

en cloche™), plus une série parasite de Img1 = 0,1 due aux

polarisations imparfaites de oto*to*. Cette configuration est choisie
pour préparer le plus efficacement le sous-niveau de départ du

P.A.R. vers ('état circulaire mg=2, n,=0. Les raisons de ce choix

sont les suivantes:

- I'intensité du pic mf{=2, n,=0 est maximum en comparant aux
autres configurations.

- le contraste en intensité est maximum par rapport aux pics
voisins des séries de mg=3, et mg=0, 1.

- En tournant le polariseur (un rhombohédre) de /2, on passe
de 3 photons ot & 3 photons o~, ce qui permet d’exciter
séparément mf¢=2 et mf{=-2. On peut ainsi atteindre séparément
avec la série de P.A.R. les niveaux circulaires droits:
mg=+(n-1) et circulaires gauches: mg¢=-(n-1). Ce qui pourrait

etre intéressant pour les études expérimentales ultérieures.

V.2.3. Ordre de grandeur des parameétres expérimentaux

lIs sont les mémes que pour I‘hydrogéne (8§ V.1.3.) car pour m22 ,,.

les "bonnes transitions” ont des fréquences quasi-hydrogénoides (voir fig. V-

4) .
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V.3. MONTAGE EXPERIMENTAL

Pour préparer les atomes circulaires, nous avons utilisé une version

légérement modifiée du montage qui avait permis d’étudier i‘effet Stark du
lithium (voir figure (V-1),

Pour faire interagir les atomes de Rydberg préparés a V'intérieur du
multiplaque, avec une microonde dont la fréquence est de I‘ordre de 9 &
10GHz, un-cornet microonde est placé au-dessus du multiplaque, la plaque
supérieure du multiplaque étant remplacée par une grille transparente a la
microonde: la direction de la grille étant orthogonale a la polarisation de ta
microonde. Notons, pour étre précis, que le cornet est constitué d‘une
transition cable coaxial-guide d‘onde bande X: 8 & 12GHz.

La plaque inférieure du muitiplaque est percée d’un trou de Smm de
diamétre permettant de faire passer les lasers. Il est possible ainsi de
préparer les atomes avec des lasers de polarisation v, o ou ot, par
rapport a la direction du champ électrique Stark (axe du mulitiptaque). Cette
plaque est également peinte en noir. & l|‘aide de peinture “aquadag” afin -
d’absorber la microonde et d‘éviter les ondes stationnaires.

Ce condensateur a certains avantages

1. Comme {‘excitation des états de Rydberg et la série de P.A_R.

se passent au centre du condensateur multiplaque, on a
toujours un champ Stark assez homogéne car les trous et la
grille sont a une grande distance du centre (2,5cm).

2. Le cylindre de diamétre 2,5cm constitué des 14 plaques du

multiptaque forme une sorte de guide 'pour la microonde bande
X. Comme la distance entre 2 plaques consécutives, 2mm,
est trés inférieure a A/2 (A, longueur d‘onde de microonde
~3cm), la microonde ne peut se propager en dehors du
cylindre. Cette coupure évite que des transitions microondes
inutiles et nuisibles se produisent en dehors du centre du
multiplaque, dans une région de l‘espace ou le champ Stark
n‘a pas la °"bonne” valeur. Pour éliminer complétement ces
transitions. parasites, la microonde est coupée par un modu-
lateur & diode pin 7 microsecondes aprés [‘excitation optique.

Cette précaution s’est avérée inutile dans la plupart des cas.



124

9 GH:z

Microwave

Electron

Multiplier

4 -

Q >

777

pulse Tonizing

pulse

3 LASERJ

Fig.v-7

~—
s\\_J
Li  beam ~> ::: _ \\\\\
‘//if?‘<ii:::: o~
Stark s ‘;\\“\—\*wg\

447 GHz

Microwave



125

Les résistances de 3, 3Mn du montage initial ont é6té remplacées par
des résistances de 2,2Ka permettant d‘appliquer un champ Stark variant
dans le temps plus rapidement. Un pulse électrique de ~1000V est appliqué
sur le multiplaque. Ce pulse décrott aprés |‘excitation optique avec une
variation relative de 1,3% en 5 microsecondes (un peu plus grande que la
variation des fréquences du P.A.R.). Ce temps de 5Sus correspond

approximativement au temps de vol dans le multiplaque.

V.4, MISE EN EVIDENCE D'UN ETAT CIRCULAIRE
V.4.1. Préparation de i'état { m=2, n,=0 >
Pour atteindre I'état circulaire de Im | = n-1 maximum, on peut

partir soit de I'état | m=3, n,=0 > (état de | m | maximum avec 3 échelons
d’excitation optique), soit de l'état 1 m=2, n,=0 >, comme point de départ

de la série de P.A.R. Nous sommes en fait partis de m=2 pour deux

raisons: (1) comme nous l'avons vu plus haut, la série tm| = 3 est en
quasi-dégénérescence avec les sériesim| = 0, 1. Avec un laser de 2GHz
de largeur spectrale, il n'est pas possible d'exciter | m=3, n,=0 >

sélectivement: (2) de plus, |a force d‘oscillateur de la transition vers
I m=3, n,=0 > est trés, trés faible (2.1073), dix fols plus faible que celle
correspondante pour | m=2, n,=0 > (2.107%). Le défaut quantique de nD
étant trés petit §,0=0.002, la fonction d‘onde | m=2, n,=0 > est quasi~-
hydrogénoide et ce niveau est un bon point de départ pour la série de
P.A.R. (voir V.2),

Nous présentons sur les figures V-8a,b,c,d,e une série de
spectres Stark n=25 obtenus avec trois lasers polarisés o* pour des valeurs
croissantes du champ Stark. Ces spectres montrent le passage de la région
de inter—{—mlxing a celle de inter-n—-mixing, en augmentant le champ Stark.

La figure V-B8a représente le signal de Rydberg 25F et 25P en
champ nul. De la figure V-8b & la figure V-8d ia valeur du champ Stark
augmente et la multiplicité s’étale de plus en plus. Notons que {‘intensité du
sous—niveau | m=2, n,;=0 > qui nous Intéresse augmente avec le champ. La
multiplicité -n=25 .reste séparée de la multiplicité n=26 pour un champ Stark
inférieur au champ ou aura lieu le premier anticroisement entre la
multiplicité n et celie de (n+1)). Ce champ 1/3n® en u.a. est de
175,5V/cm pour n=25. Les valeurs du champ des figures V-8c et d sont

supérieures & cette valeur. On voit que la multiplicité n=25 est fortement
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mélangée avec la multiplicité n=26. Le champ Stark de la figure V-8d
correspond a 0,9F3n¢ avec n=24. Il nous est possible de bien séparer les
sous—niveaux Stark de la multiplicité n=25 de ceux de la multiplicité n=24 et
I‘'on peut facilement identifier le sous-niveau | m=2, n,=0 >. Sur la figure V-
8e, nous avons représentéd le détail du spectre Stark de la figure V-8d

autour du sous-niveau | m=2, n;=0 >.

Récaplitulation des_conditions

Pour peupler le plus efficacement possible le sous—niveau Stark | n,

m=2, n;=0 >, nous utilisons:

- Trois lasers de polarisation o*. Ceci est réalisé a I'aide d’un
rhomboheédre. Les lasers excitent seulement les séries m=2 et
m=3.

- La-valeur du champ Stark est choisie égale a 0,9F 0y (Fanti =
1/3n% u.a. est le point o0 il aura lieu le ler anticroisement
entre la multiplicité de n et celle de n+1).

- La variation relative du champ Stark AF/F est de a(af/f) ou

-cxz1 et ot Af/f est la variation relative de fréquence des

“bonnes” transitions du P.A.R. de Imi minimum & | m|

maximum :
L (i - 3) (cf. fig.v-4)
f ‘ . fig.

Sur les figures V-8d,e, nous présentons le spectre Stark obtenu
suivant ies conditions décrites au-dessus pour n=25 avec F=195.4V/cm. La
figure V-8d représente le spectre Stark de toute la multiplicité n=25 avec les
deux séries (m=2,3) superposés. Ce spectre est obtenu en utilisant le
balayage grossier du laser Quantel. Le 2éme pic & gauche présente le
sous—niveau | n=25, m=2, n,=0 >. La figure V-8e présente le spectre local
autour du | n=25, m=2, n,=0 >, obtenu en balayant le laser Quantel suivant
le mode lent de -40GHz & +20GHz. On sélectionne facilement le sous—

niveau | m=2, m,;=0 > qui nous intéresse sur ce spectre local.
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V.4.2. Passage adiabatique rapide (P.A.R.)

Une fois préparé le niveau | m=2, n,=0 > en présence du champ
Stark convenable, nous falsons Interagir les atomes avec une microonde
pour effectuer la série de P.A.R.

Nous utilisons un klystron (bande X, modéle X.13) émettant de
8GHz 4 12GHz avec une puissance maximum de 200mW.

La fréquence de la microonde est déterminée par l|'‘écart en
fréquence entre les sous—niveaux | n,m+1,n,=0 > et | n,m,n,;=0 > ("bonnes
transitions®) qui est voisin de 3/2nF u.a. Dans notre cas, b:‘éur n=25 et
F=195,4V/cm, cette fréquence est de 9.2GHz. - ’

La puissance que nous avons utilisée est de 50uw. La fréquence de
Rabi est alors de i‘ordre de 20MHz. Cette valeur est Inférleure & la variation
de fréquence (100MHz) des “"bonnes transitions®, due & I‘effet Stark du
2éme ordre (on évite ainsi les "transitions parasites®), mais reste suffisante
pour que la probabilité de transition associée & chaque P.A.R. reste trés
proche de |‘unité dans un champ Stark dont la variation relative ‘est de

1,3% en 5us (voir équation V.8).

V.4.3. Détection des atomes_circulaires par un champ lonisant

Cette technique est utilisée de maniére standard pour détecter les
atomes de Rydberg “ordinaires® de faible moment angulaire. Nous avons vu
au paragraphe I1.3.2. que les atomes circulaires s’‘ionisent dans un champ
électrique plus fort que les autres atomes de Rydberg. Avec la rampe
ionisante qu’on utilise habituellement, qui crolt en un temps fini (typique-
ment 5 & 10us), le signal d’ionisation des atomes circulaires apparatt plus
tard dans le temps, ce qui nous permet de l’identifier simplement.

Il est facile de voir sur la fig. I-10 qu‘en passant de | m=2, n,=0 >
a1 m=n-1, n,;=0 >, on observe une modification du signa!l d’ionisation liée a

la valeur particuliérement élevée du champ d‘ionisation des états circulaires.

V.4.4. Signal d’ionisation expérimental d‘un_état circulaire

ta figure~V-9 montre !es signaux d’lionisation obtenus expérimen-—
talement apras avoir préparé les atomes dans le niveau | n=25, m=2, n,=0 >
et effectué la série de P.A.R. vers |'état circulaire. La figure V-9c¢c présente
le signal d’ionisation correspondant & I'état { n=25, m=2, n,=0 >. Le pic a

gauche (en champ ionisant falble) correspond aux états { n=25, m=0 ou 1,
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gauche (en champ lonisant faible) correspond aux états | n=25, m=0 ou 1,
n,=1 ou 0 > qui ne participent pas a la série de P.A.R. Ces états sont
préparés de manidre parasite par le troisidme laser IR qui n‘est pas
suffisamment fin pour rédsoudre la structure Stark n=25 (voir fig.v-8a8). Le
pic a droite (en champ ionisant plus fort) présente e “vrai® état de départ
| Nn=25, m=2, n,=0 > qui s’lonise dans un champ de 1, 44kV/cm, en accord
avec la valeur calculée par la formule hydrogénoide semi-empirique (voir
fig.1-10). Cet accord vient de ce que les défauts quantiques sont trés petits
pour {22 (8p=0,047).

La figure V-9a présente les signaux d’ionisation des états circu-
laires. On .observe essentieliement - 3 pics, plus un petit pic en champ
lonisant faible (_1,_’I_§<_y“/<_:>g)§ provenant de | n=25, m=0 ou 1, n,=1 ou O > qui
n‘a pas participé a la série de P.A.R. Le pic central, parmi ies trois, peut
&tre attribué a I'état circulaire | n=25, m=24, n;=0 >. Les 2 pics latéraux
correspondent aux états circulaires | n=24, m=23 > et| n=26, m=25 > peuplés
a partir de n=2$5 par transfert thermique. Les valeurs du champ ionisant des
3 ples 1,7kV/cm, 2,0kV/cm et 2,4kV/cm, sont en bon accord avec le
calcul de la théorie hydrogénoide (fig.I.10). Nous avons observé par
ailleurs les signaux d‘ionisation des circulaires n=24 et n=26, en les
préparant directement et nous avons vérifié qu’ils s’ionisent dans le champ
correspondant aux pics latéraux 1,7kV/cm et 2,4kV/cm,

Le temps caractéristique T, du transfert thermique du circulaire n=25
au circulaire n=24 est de 62us. Ce temps s’obtient en divisant ia durée de
vie spontanée: B75us par le nombre moyen de photons thermiques par
mode: n = kT/hv ~ 14 a 300°K. Le tomps caractéristique du transfert
thermique est comparable avec le temps de vol des atomes (28us) entre
I'excitation et la détection distante de Scm (vitesse des atomes détectés
1780m/s), ce qui explique {‘importance des pics latéraux dus au champ
thermique. Nous avons vérifié qu’en diminuant le délai du pulse de champ
ionisant, les transferts thermiques sont réduits d’'autant.

ta figure V-9d représente le pulse de champ ionisant. Pendant la

partie montante de celui-ci, le champ électrique crolt presque lindairement

avec le temps avec une pente égale & 0,3kV/cm/us. Cette rampe nous .

permet de détecter sélectivement les différents sous—niveaux Stark de | m |
différents. Cette rampe démarre 23us apréds I‘excitation et les atomes

circulaires n=25 sont détectés 8us plus tard.
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En comparant les figures V-9a et b, on remarque que le signal -.
d’ionisation du circulaire est notablement plus grand que celui de_s niveaux
de faible {. La durée de vie d'un état circulaire (875us pour n=25) est en
effet beaucoup plus longue que celle d'un état de Rydberg ordinaire (30us
environ). Les atomes circulaires que ‘on a pu préparer sont tous
susceptibles d’étre détectés, ce qui n‘est pas le cas des atomes de

Rydberg de faible moment angulaire.

V.5. TRANSITION MICROONDE ENTRE ETATS CIRCULAIRES

Aprés avolr préparé des atomes circulaires, nous avons cherché &
effectuer des transitions entre ces états en les faisant interagir avec un
champ microonde résonnant. En utilisant une microonde & 447,749GHz,
nous avons effectué la transition circulaire n=25, circulaire n=24. Les
transitions microondes entre deux niveaux circulaires sont trés fines grace a
leurs longues durées de vie. Comme elles dépendent peu des propriétés du
coeur atomique, elles peuvent conduire & déterminer la constante de
Rydberg en unité de fréquencae. _

La source microonde utilisée est un carcinotron stabilisé Thomson-
CSF C006 de puissance 10mW, qui émet de 415GHz & 485GHz. Un cornet
microonde, placé en-dehors du pot & vide prés de I‘une des fenétres,
envoie la microonde trénsversalement sur les atomes du jet, dans le
condensateur multiplaque et entre les plaques du condensateur de détec~
tion.

La résonance est présentée sur la figure V-9b. La population de
circulaire n=24 est augmentée. Nous avons également observé la transition
Inverse n=24 5 n=25 en préparant initialement des atomes circulaires n=24.

Nous avons mesuré la variation du pic n=24 en fonction de la
frequence de {‘onde submillimétrique autour de 447GHz et enregistré le
spectre correspondant. Ce spectre est montré sur la figure V-10. On notera
que la raie de résonance est fortement asymétrique avec un flanc raide sur
le coté haute fréquence et une queue de largeur 50MHz sur le cOté basse
fréquence. Cette forme est caractéristique de (‘effet Stark quadratique, qui
éiargit de maniére asymétrique les raies atomiques. Dans cette expérience
préliminaire, le champ de (‘onde submillimétrique, qui interagit avec les
atomes partout le long du jet, excite des atomes encore perturbés par le
champ de fuite relativement élevé du condensateur multiplaque. La largeur

de 50MHz correspond & un champ inhomogéne résiduel de l'ordre de
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50V/cm. Le fait que l'élargissement se produise seulement vers le coté
basse fréquence de la résonance est une indication claire d’un déplacement
Stark purement quadratique, qui est une preuve supplémentaire du. caractére
circulaire de {‘état que |‘on a préparé initialement.

La position du flanc raide du coOté haute fréquence de la raie
permet de mesurer la fréquence de la transition non perturbée. Cette
mesure permet de déterminer la constante de Rydberg. Nous trouvons
Vas,24 = 447 749,515MHz, en bon accord avec {a formule vyg,24 =
Ry(1/24%-1/25%) = 447 749,028MHz. La constante de Rydberg du Li7, en
tenant compte de ia correction due a l'effet de masse, est Ry = 3,289 584
70(1) 10°MHz. La résolution présente ne nous permet pas d’‘observer le
petit déplacement 8E, - 6E,+7 d0 aux effets de polarisation du coeur de
I‘lon LI* qui sont de I'ordre du kilohertz, ni les effets relativistes.

En superposant au pulse de champ ionisant une tension continue de
faible valeur variant de 0 & 50V, nous avons étudié (‘effet Stark sur la
transition entre états circulaires n=25 et n=24. (a figure V-11 montre le
déplacement des fréquences mesurées en fonction du carré du champ
électrique Fa appliqué sur les atomes dans le condensateur de détection.
Ce déplacement varie suivant une loi linéaire en bon accord avec le
déplacement Stark quadratique calculé par la formule  hydrogénoide (trait
ptein) Av = -7.11F2 (kHz/(V/cm)?) . ‘

Cette expérience constitue une mesure préliminaire (107%) de la
constante de Rydberg -en unité de fréquence. Pour progresser dans cette
voie, il est essentiel de faire interagir les atomes avec le champ microonde
dont la structure de mode est bien définie, dans une région ol i'amplitude
des champs électriques statiques est bien contfdlée.

Une cavité microonde centimétrique accordable sur la transition
circulaire—circulaire pourra étre ulilisée dans ce but. Le temps de vol pour
traverser la cavité limitera la largeur de raie a environ 100kHz. Nous
comptons refroidir la zone d’interaction & fa température de I'hélium liquide
pour supprimer les perturbations dues au rayonnement thermique. Pour
aviter I'élargissement Stark inhomogéne, le champ électrique présent dans
la cavité doit 8tre rendu inférieur a une valeur de I'ordre de 100mV/cm, ce
qui n'est pas trés difficile & réaliser. En fait, nous verrons au chapitre VI
qu‘un champ résiduel bien défini non nul est nécessaire pour conserver le

caractére circulaire des atomes de Rydberg.
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Lors d'une étape ultérieure de (‘expérience, nous comptons utiliser
la méthode de RAMSEY (3s] avec deux cavités sgparées de 26cm (pour (a
premiére expérience) a 2m. (pour {‘expérience ultime.  de mesure du
Rydberg) .

Le temps de vol entre 2 cavités distantes de 2m (vitesse thermique
1500m/s) est suffisant pour permettre de réduire la fargeur de raie a sa
limite naturelle (240Hz pour la transition n=25 -+ n=24) et pour mesurer la
constante de Rydberg en unité de fréquence avec une précision de |‘ordre
de 10'* (pointé de rale au 1/50éme de sa largeur). Une telle mesure
implique des champs 6électriques statiques bien controlés de i‘ordre de
10mV/cm, ce qui aest réalisable.

Bien avant d’atteindre de telles précisions, les perturbations liées &
la présence du coeur atomique deviennent significatives (effet de polari—
sation du coeur ~ 10°Hz) et toute expérience de mesure du Rydberg devra
se faire soit sur I'hydrogéne, soit sur des alcalins aprés une 6tude

expérimentaie et théorique systématique de ces effets.
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CHAPITRE VI

COMPORTEMENT DYNAMIQUE D'UN ATOME CIRCULAIRE
DANS UN CHAMP ELECTRIQUE FAIBLE DE DIRECTION VARIABLE

Comme nous avons pu le voir plus haut dans la partie théorique (§
I.5) un champ électrique, méme de faible amplitude, peut modifier de
manidre considérable iles trajectoires d’électrons de fort moment angulaire
et en particuller d’'électrons circulaires. Dans ce chapitre, nous allons
étudier expérimentalement comment un état circulaire initialement orienté
dans la direction du champ électrique (F et T paralléles) évolue lorsque
la direction du champ £ varie dans le temps et en particulier s’inverse
(32 - —32). Nous mettons en évidence expérimentalement les différents

régimes d‘évolution (lent, rapide et intermédiaire) introduits au 8I.5.

VI. 1. MONTAGE EXPERIMENTAL

Poqr pouvoir étudier {’évolution d'un atome circulaire dans un champ
électrique de direction variable, i faut:

0 préparer et détecter ies atomes circulaires

li) eétre capable de créer dans une région de |'espace traveresée par

les atomes un champ électrique de direction variable.

_ La préparation et la détection des atomes circulaires se fait de la
méme maniére que dans l|‘expérience de spectroscopie circulaire micro-
onde. Le montage expérimental: Jjet atomique de lithium, multiplaque,
microonde & 9GHz pour induire le P.A.R., condensateur de détection et
multiplicateur d’électrons, est rappelé sur la figure Vi-1.

Comme il est facile de faire varier ila composante verticale du
champ (suivant Oz) & l'intérieur du condensateur de détection, nous avons
choisi de créer le champ de direction variable & Vintérieur de celui-ci,
dans sa partie amont, en superposant un champ vertical variable électroni-
quement 4 un champ horizontal fixe.

Pour appliquer le champ horizontal fixe, nous avons modifié

légérement la partie amont (par rapport au jet atomique) du condensateur

R
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de détection (voir fig. VI-1). Celle-ci est constituée de plaques de circuit
imprimé (plaques veroboard) sur lesquelles sont disposées orthogonalement
a l'axe du jet 13 bandes conductrices de périodicité 1/10 de pouce. Une
tension de 4,06V (trois piles de 1,36V pour montre & quartz) est répartie
entre ces bandes. Un champ horizontal de 1,33V/cm est ainsi appliqué.

Pour créer dans le condensateur le champ vertical variable, nous
avons également modifié sa partie aval. Ceile-ci est constituée de maniére
standard de deux plaques de cuivre dont l'une est percée d’une grille face
multiplicateur d’électrons.

L'électrode du bas est reliée au pulse ionisant, son potentiel est
Vy. Pendant toute la phase de préparation et d‘évolution de l'état circulaire,
Vi est nul. Au moment de la détaection, Vy passe de OV & ~2,5kV, ce qui
permet d’ioniser et donc de détecter les atomes de Rydberg.

L'électrode du haut n‘est plus mise 4 la masse comme dans
i‘expérience de spectroscopie circulaire microonde. Elle est reliée a un
générateur de pulse rapide qui génére le pulse dit “puise de mélange®. Elle
est également rellée a la masse par une résistance de 50n qul a pour but
d’éviter ta rétlection du pulse de mélange en bout de ligne coaxiale.

Le pulse de mélange a une amplitude créte de 2,5V (ce qui
correspond & un champ de 4,2V/cm). Son temps de montée est de 10ns:
sa durée de 1,5us. Il est généralement appliqué 3us avant le début du
pulse ionisant, & un instant oU les atomes détectés sont dans la partie
amont du condensateur de détection.

it est possible de ralentir la montée et la descente du pulse de
mélange & |‘aide de condensateurs judicieusement choisis. La mesure
précise de la maniére dont le pulse de mélange augmente et décrolt se fait
a l'aide du digitaliseur de transitoires R7912 dont la bande passante est trés
largement suffisante (500MHz) .

Afin de faire varier la composante verticale du champ vu par les
atomes avant et apres le pulse de meélange, une tension continue V, est
superposée a celui—ci.

Nous avons représenté sur la figure VI-2 la variation au cours du
temps de ia composante-verticale F£; du champ électrique vu par les atomes
déteclés, dont la vitesse moyenne est 1850m/s. Comme les atomes se
déplacent dans le jet, les différents instants correspondent a différentes
positions. Nous avons choisi les échelles des figures VI-1 et Vi-2, de

manidre 4 ce que les positions et les temps se correspondent pour les
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atomes détectés. La figure Vi-1 est a l"échelle V.34 par rapport au montage
expérimeqtal réel. '

En appelant t=0 l'instant d’excitation des trois faisceaux lasers, la
partie (1) de la figure VI-2 correspond au champ Stark de préﬁaratlon des
atomes circulaires. Ce processus dure une dizaine de microsecondes. 15 a
20 microsecondes aprés |‘excitation, les atomes pénétrent dans la partie
amont du condensateur de détection et voient le champ vertical F, de faible
amplitude associé a V)4 ainsl qu'un champ horizontal constant F, de
1,33V/c_m. L'effet que nous étudions se produit quand fe champ tourne,
c’est-a-dire quand la composante verticale du champ varie en étant volisine
de zéro. Suivant le choix de la composante continue E,5 du champ vertical,
ce passage par zéro se produit soit durant la montée et la descente du
puise Vp (2 et 2° cerclés), soit au tout début du pulse d’ionisation (3
cerclé) .

Sur la figure VI-3a, noué avons présenté le détail de i'évotution de
la composante verticale du champ. La figure a été tracée pour 'expérience
de mise en évidence du passage entre les régimes lent et intermédiaire (8§
VI.2). Eq est alors de 2,1V/cm. La composante verticale du champ passe
de +2,1V/cm a -2,1V/cm (descente du pulse de mélange, 2 cerclé) en un
temps variant entre 10 et 100ns. Environ 1,5us plus tard, le champ
remonte a +2,1V/cm (remontée du pulse de mélange 2’ cercld). Environ
1,5us plus tard, le. pulse d’ionisation débute et le champ devient trés
grand.

La figure Vi-3b montre de maniére schématique comment, en
présence d’un champ horizontal de 1,33V/cm constant, ces divers proces—

sus se traduisent par une rotation du champ vu par (‘atome.

VI.2 ANALYSE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX POUR UN CHAMP ELECTRI-

QUE DANS LES REGIMES DE VARIATION LENT ET INTERMEDIAIRE

Une premidre expérience a été réalisée en analysant la forme du

signal d’ionisation en fonction de la vitesse de descente et de montée du
pulse de mélange (2 cerclé et 2’ cerclé de la figure VI-2).

Comme il n’est pas possible de faire descendre et monter le pulse
du mélange en un temps inférieur & 10ns, qui correspond au régime
Intermédiaire pour la rotation du champ, nous nous restreindrons ici a
I'étude des régimes lents et intermédiaires. tLa composante continue

verticale du champ E, a 6té fixée & 2,1V/cm (V,4=1,25V) de maniére a ce
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que l‘annulation de la composante verticale du champ se produise au milieu
de la montée; et au milieu de la descente du pulse de mélange (voir figure
Vi-3a), Avant et aprds le pulse de mélange, le champ vertical est'cholsi de
maniére a avoir la méme direction que le champ ionisant.

La figure VI-4 présente les différents signaux d’ionisation de |’état
de Rydberg n=25 du lithium. ‘

La figure Vil-4a correspond au cas ou la microonde & 9GHz n’est
pas présente. Le blc principal correspond, comme dans le cas de
i‘expérience de spectroscople microonde circulaire (fig.V-9c), au niveau de
départ du P.A.R. n=25, mg=2, n,;=0. Quand la microonde & 9GHz est
présente (fig. Vi-4b), le signal d’ionisation du circulaire n=25, myg=24
apparalt. Le pic central correspond au pic d’ionisation du circulaire, les
deux plcs latéraux aux signaux issus des circulaires n=24 pics en champ fort
(temps long) et n=26 pics en champ plus faible (temps court).

Comparé a la courbe correspondante obtenue lors de l’‘expérience
de spectroscopie cilcrulaire (8V.4), on notera une légére dégradation du

signal, c’est-a-dire une légére augmentation relative des pics latéraux n=24

et n=26. Pour pouvolr faire interagir les atomes circulaires avec le pulse du.

mélange, la distance entre {‘excitation (condensateur mulitiplaque) et la
détection (partie aval du condensateur de détection) a 6té augmentée (de
Scm & 6,5cm) et le temps de couplage des atomes circulaires avec le
champ thermique est passé de 28us & 35us. Les transferts. thermiques
sont plus importants ici, ce qui explique la dégradation du signal.

Les figures Vi-4c¢ (c’), d (d"), e (e, f (), g (g') présentent
les signaux d‘lonisation des atomes circulaires en présence du puise. de

mélange pour différentes valeurs de la vitesse de descente (120, 220, 270,

330, 700V/cm/ps respectivement) et de remontée (100, 140, 150, 160, .

200V/cm/us respectivement) .

Au champ électrique horizontal généré par les piles se superpose la
composante horizontale des cHamps parasites (champ de fuite du conden-
sateur multiplaque et du muitiplicateur d‘électrons, et potentiel de contact)
qui sont mal connus, mais dont |l‘ordre de grandeur a pu étre évalué a
~300mV/cm, lors d‘une expérience de controle dans laquelle le champ
horizontal de 1,33V/cm appliqué avait 6té supprimé. Nous avons tenu
compte de {‘effet possible de ces champs en effectuant I'expérience pour
les deux orientations possibles de la composante horizontale du champ

électrique. Les résultats correspondent aux deux séries de courbe abc... et

HE
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a’b’c’... (champ horizontal suivant é'x et -_e'x respectivement. - On
n‘observe aucune différente notable entre deux séries de courbes.

Lorsque la vitesse de descente (et de remontée) est faible (régime
de rotation lente), "atome circulaire est capable de suivre adiabatiquement
la direction du champ électrique et aprés les deux demi-rotations: é’z»—_e'z
sulvi 1, 5us plus tard de -é’z - 32, de se retrouver dans {’‘état circulaire
initial. La forme du signal d‘ionisation est inchangée. C’est ce que {‘on
observe sur la figure VI-4 en ¢ et ¢’ ' ‘ A

Si la vitesse de rotation augmente, ta forme de l‘orbite électronique
se trouve modifiée aprés la premiere demi-rotation. L'atomé perd son
caractére circulaire ainsi que son orientation le long du champ'électrique.

L'é6tat circulaire orientd f m | = { = n-1 étant I'état dont le seuil

d’lonisation en champ électrique est fe plus élevé (voir fig.I-10), on
observe, lorsque la rotation du .champ électrique s’effectue rapidement, une
modification du signal d’ionisation (fig.Vi-4d, e, f, g et e’, ', g°). Le pic
central caractéristique du circulaire disparatt et I‘lonisation se fait en champ
plus faible (temps plus court), sur une gamme relativement targe de valeur
du champ électrique (ionisation pour différentes valeurs du champ, des
différents sous—niveaux | n,m,ny; > obtenus aprés te pulse de mélange). Au
vu de la figure Vi-4, le seuil de cet effet de mélange qui correspond a une
disparition du pic circulaire fin en champ fort (fldche sur la figure VI-4),
se produit pour des champs compris entre 220 et 270V/cm/us (fig. Vi-4d,
Q).

Lorsque {‘effet de mélange se produit, le systdéme atomique se
trouve, aprés mélange, dans une superposition cohérente compliquée
d'états de € et mg différents. Il est alors difficile de calculer exactement la
forme du signal d‘lonisation. Pour évaluer le seuil, nous nous sommes
contentés de calculer, aprés la premiére demi-rotation et aprés les deux
demi-rotations, la population relative de {"état circulaire. Le calcul-a été fait
en intégrant numériquement dans ia base sphérique, pour .n=25, I‘équation
de Schrddinger en considérant que (‘effet du champ électriqhe statique peut
€tre décrit par un hamiltonien dépendant du temps (technique utilisée au
paragraphe-TI. 5-pour tracer les courbes-n=10 et n=20 de la figure I.13).

Aprés la premidre demi-rotation, la population relative de circulaire
est respectivement de 0,99, 0,73, 0,58, 0,23, 0,0 pour des vitesses de
variation du champ de 120, 220, 270, 330, 700V/cm/us respectivement,

qui correspondent aux courbes c, d, e, f, g. Si {‘on tient compte de la
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deuxidme demi-rotation, on obtient des populations respectives de 0,99,
0,73, 0,82, 0,12 et 0,0 (pour les courbes c,d,e,f,g). ‘

Lorsque la population calculée est voisine de ‘unité, aucune
modification du signal ne doit étre observée: c’‘est le cas des courbes c et
c’.

Lorsque la population calculée est inférieure & un, tout en étant de
I‘'ordre de un, le signal observé change de fdrme, mais le pic circulaire
reste présent. C’est le cas _des courbes d, d’, et e, e. En fait, si une
analyse fine de la courbe.e montre la présence nette d'un épaulement dQ
au pic circulaire, la courbe e’ ne montre aucun pic circulaire. Ceci est
sans‘doute da a la présence d’une composante horizontale non nuile du
champ parasite.

Lorsque la pcpulation calculée est petite devant ‘unité, aucun pic

circulaire ne doit apparattre. C’est le cas des courbes f, ' et g, g°.

VI.3 Ml EN EVIDEN DU REGIME ROTATION RAPIDE O

Pour mettre en évidence le régime de rotation rapide, nous avons
6té amenés, pour augmenter la vitesse de rotation du champ, & diminuer ia
composante horizontale fixe du champ (i) et & augmenter la vitesse de
variation de la composante verticale (ii).

i) te champ horizontal appliqué a été supprimé, en réalisant
I‘expérience sur le montage de spectroscopie circulaire micro—
onde. Une expérience de mesure du seuil de l'effet de
mélange (passage du régime lent au régime intermédiaire) a
permis de mesurer la composante horizontale du champ
parasite, en comparant le seuil calculé pour différentes
valeurs du champ horizontal au seuil observé. te champ
horizontal ainsi mesuré est d’environ 0,3V/cm.

i) Le pulse de mélange, de faible amplitude, a 6té supprimé. Le
pulse ionisant a par contre ét6 modifié. Nous avons superposé
au pulse ionisant utilisé précédemment (fig.VI-5a), qui monte
de OkV/cm & 2,5kV/cm en 10us (pulse lent), un pulse de
plus faible amplitude (250V/cm) qui monte en 10ns. La figuré
VI-5b présente l‘allure du puise &4 montée rapide ainsi obtenu.

La figure Vi-4c¢,d,e,f présente les signaux d’ionisation observés

pour différentes formes de pulse ionisant (fig.Vi-5a et b) et différentes

valeurs de la composante verticale E5 du champ avant ionisation (fig.VI-2).
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Pour E5 = 5V/cm, on observe le signal de circulaire quelle -que ¥
soit la forme du pulse ionisant (fig.Vi-5c et d) car, comme la composante
vertlcaié du champ F; ne s’annule jamais, le champ ne tourne pas.

"Pour E5 = -5V/cm, on observe, lorsque la rampe ionisante monte
relatiye_rpent lentement (225V/cm/us), un effet de mélange similaire &
l'eﬂétf'.‘c‘iﬁs‘:ervé au paragraphe précédent (Vi.2). C’est le régime de rotation
intermédiaire (fig. Vi-5e).

Loquue la rampe ionisante monte trés rapidement (25kV/p_.s),
I’effe't-‘‘:""(.ji":;'o;"j mélahge ne s‘observe plus. Le signal d‘ionisation est le méme
quel qde “soit le signe de E,, qu'il y ait ou non rotation du champ, au
début’ de ‘la rampe. La rotation du champ s’effectue ici si vute que la forme
de Iol'bﬂe électronique n’a pas le temps de changer pendant la rotation du

champ~ C'est le régime de rotation rapide (fig.Vi-50).

Comme il est difficile de mesurer de maniére précise la vitesse de

variatlon "du pulse ionisant & son tout début (lorsqu’il passe typiquement de
OV/crﬁ" T 10V/cm pour un pulse de 2,5kV/cm), nous n‘avons pas pu
étudler quantitatwement le passage du régime de rotation intermédiaire au
régime de rotation rapide du champ. Nous avons simplement vérifié que les
courbes Vi-Se et f correspondaient bien au régime de rotation intermédiaire

et ra pldé '

VI.4. "CONCLUSION ; CHAMP PARASITE ET SPECTROSCOPIE DES ATOMES
QlRQL}LAIREﬁ

‘L'6tude des différents régimes d‘évolution d’un atome circulaire en
champ"'-«é_le_ctnque de direction variable montre a quel pomt‘ ces atomes
peuvent étte sensibles & des petits champs.

L'effet de désorientation et de destruction d'un atome de Rydberg
circulaire s’Qbserve dés que la fréquence de précession Stark vg = wg/2m
devient de l'‘ordre de la fréquence caractéristique du changement de
direction ‘de champ électrique F. Cet effet rend (‘annulation du champ
électrique expérimentalement trés délicate A réaliser, car {‘atome peut alors
étre fortement perturbé par les champs parasites dont la direction dans le
referer“rel de 1’atome. en mouvement varie dans le temps.

"én maintenant un champ électrique de faible amplitude, il est
possible de stabiliser les atomes circulaires en fixant la direction du champ,
c’est-a-dire la direction de |’axe de quantification. Bien entendu, les

atomes circulaires peuvent voir leurs fréquences de transition déplacées par
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effet Stark, mais il est possible de tenir compte de cette perturbation qui
est exactement caiculable. Le déplacement Stark des niveaux est de plus
trés faible, puisque (‘effet Stark est quadratique. Un champ éppliqué de
100mV/cm correspond a un déplacement de (‘ordre de quelques centaines

de Hertz, ce qui rend la mesure de la constante de Rydberg possible.
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CONCLUSION

En résﬁkné, les principaux résulitats du travail exposé dans ce

mémoire sont les suivants:

)

Cii)

Ciii)

(iv)

L’effet Stark linéaire des états de Rydberg du sodium a été étudié par
spe‘ctros';:ovple de haute résolution sub-Doppler en utilisant une
exclta'tlonv-_:(-:ontinu_e en échelon. Nous avons mis en évidence une
quasl—-d,é.s;é'nérescence des états detmg | = 0, 1 et 2. Ce compor-
tement ﬁé’n—hydrogénoi’de inattendu des états Stark dans le régime
lindaire a pu étre compris a |‘aide d‘une base Stark tronquée. Ce
compprtemént, qui est commun aux états de Rydberg alcalins a
égalemeht_'été observé sur le lithium: quasi-dégénérescence des
sérles'.l._m-{] =0 et 1.

En utilisant la méthode d’‘excitation en échelon laser (3 échelons) -
microonde ((n-3) échelons). en champ électrique Stark, nous avons
préparé d_:es atomes de lithium dans des états de Rydberg circulaires.
Nous avons observé une résonance induite par une onde submilli-
métrlque-edtre deux états circulaires (n=25, mjg=24 - n=24, mp=23),
ce qui' constitue le premier pas vers la mesure de la constante de
Rydberg en unité de fréquence. Le déplacement Stark de la
résonance a 6té é6tudié et son caractére quadratique mis en
évidence. - |

Le comportement dynamique d‘un atome initialement circulaire dans un
champ électrique, dont I‘amplitude et la direction varie dans le
temps, a 6té étudié expérimentalement. Nous avons mis en évidence
trois régimes d’évolution différents qui correspondent & une variation
du champ électrique lente, rapide ou intermédiaire. Dans les deux
premiers cas, les atomes circulaires sont conservés. Dans le dernier
cas, ils sont détruits.

Par des 'exbériences de spectroscopie de haute résolution dans le
domaine des ondes millimétriques, nous avons déterminé précisément
les défauts quantiques des séries de Rydberg S et P du SLi et du "L
(n variant de 18 a 40). En comparant les résultats du °Li et 7Li,

nous avons déterming les déplacements isotopiques des séries S et

'&‘é&v
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P. Nous avons mis en évidence et mesuré le déplacement spécifique
. de masse des atomes de Rydberg du lithium de la série P. Ce
déplacement est dd a |‘é6change d’un électron du coeu} atomique
avec {'électron de Rydberg (voir appendice Ii).

(v) Nous avons réalisé un taser muitimode 3 modes serrés ou laser long
(longueur de cavité = 17m.) avec lequel nous avons pu fortement
modifier ta distribution de vitesse du jet atomique de sodium (voir
appendices IV et V).

Ces expériences, et en particuller I‘'expérience de spectroscopie
circulaire, vont étre poursuivies dans notre équipe. Un nouveau montage
expérimental a 6t6 construit. Il doit permettre d’effectuer les transitions
microondes:

b " dans une cavité semi-cofocale (pour donner a la microonde une
structure spatiale bien définie) : '

1)) féfr_bldle 4 la température de (‘héltum (pour é&liminer les effets
"thermiques parasites):

in permettant d’appliquer un champ électrique axial avec la cavité (pour
fixer la direction de |'axe de quantification et éviter d’éventuels effets
dynamiques parasites détruisant {es circulaires).

Ces diverses améliorations devraient permettre d’observer des
raies entre circulaires dont la largeur ne serait limitée que par le temps de
transit dans la cavité (~100kHz) . L'étape suivante consistera a utiliser deux
cavités distantes de 26cm et d‘utiliser la technique des franges de Ramsey
pour affiner les raies. Le montage expérimental (cavité—-cryostat) est &
I’étude.

Sur un plan plus fondamental, outre la perspective d’une mesure
de la constante de Rydberg en unités de fréquence, ce travail devrait
permettre d’étudier {a physique des états circulaires et de voir dans quelle
mesure ils se comportent ou non comme des atomes d'hydrogéne (effets
relfativistes, structures fines, défauts quantiques résiduels, polarisabilité du

coeur. . .).
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APPENDICE 1

LES ENERGIES PROPRES E DE Hg DANS &'
SONT SOLUTION DE L'EQUATION (II.2)

Le probléme de trouver les éléments propres d'un hamiitonien H dans
un sous-espace vectoriel go gquand on connalt les e¢léments propres du
méme hamiltonien dans {‘espace total E a élé résolu dans des cas
particuliers par différents auteurs (par exemple (39)) et dans toute sa
généralité par LEZAMA dans sa thése de 3éme cycle [+0]l. Rappelons—en
briévement la solution.

Soit E,_ i‘espace vectoriel complémentaire deZ0 dans (c’est-a-dire
le sous-espace engendré par les vecteurs que nous voulons exclure de la
base de diagonalisation) et solent P et Q les opérateurs de projection
respectivement sur les sous-espacesgo etf, (P+Q = ). Le probldme est
évidemment simple lorsque‘f_o contient des vecteurs propres du hamiltonien
non restreint. Nous suposerons dans la suite que ce n‘est pas le cas.
v > et E, éléments propres du hamiltonien restreint an sont donnés par

le systéme d’équations:

PHP { W > = E | V¥ >

AI.
QIY> =0 (AL.1)

La premiére équation peut se transformer en

Hiv> =El¥YD> +QHIWD (AI.2)
ou -

t¥ > = (H-E) QH I v > (AI.3)
En utilisant ia deuxiéme équation du systéme, on obtient alors:

QH-E) " QHIY> =0 (AI.4)

Comme nous avons supposé que |W¥ > n‘est pas un vecteur propre du
hamiltonien non restreint, |'équation (Al.2) entralne que QH | ¢ > # 0. 1l
en résulte que, selon (Al . 4), I'‘opérateur Q(H-E)"*Q a une valeur propre

nulle, ce qui peut s“écrire sous la forme:

det [: Q(H—E)—LQ] =o0 (RI.S)
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Cette équation, obtenue sans approximation, donne les énergies propres du
hamiltonien restreint en annuiant le déterminant de |‘opérateur résolvante

restreint a l'espacezl des vecteurs “exclus” de la base de diagonalisation. -
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APPENDICE II

ELEMENT DE MATRICE RADIAL DANS LA BASE PARABOUAQUE

On sait que [29), & l'intérieur d’une multiplicité Stark

2 32§ (AII.1)

SOitR+=Rx+iR ‘=—\]2R.

Oon a donc :

R =— M (AII.2)

D’aprés la théorie de symétrie dynamique de |‘atome d’'hydrogéne
(le groupe de Lie O(4)) (291, nous pouvons rédécrire R, en fonction des

générateurs de 0(4) T et K avec:

- 1 - -
{ I = — (L + M")
(AII.3)
- 1 fod -
l K=w—> (L - M")
2
t
-
ol L : moment cinétique
- . = —
M’ : vecteur de Lenz généralisée M* = >F M
2 2 2
amcC
En tenant compte de 2mE = - —s R+ est de la forme
n
3 n
~ = - r T - K .
+ 2 amc T+ + ) (AIL.4)

Nous calculons maintenant I'élément de matrice < n, n,=0, m | Ry |

n, n,=0, m+1 >,
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L‘état1 n, n,=0, m > peut se réécrire en notation | m, mj, my > oU m;

- I .
(my) oest ia projection de i (KX) sur raxe de quantification avec:

r m. + = m
i M
rni—nS(=nl—-n2
{nXI.5)
ﬁ nx+n +imi+ 1l=n
= S Ti=1 R =222
m. =m =1 = = >
w max max
D'ou :
n—-1 n—-1
|n,nl—0,m>—|n,mi—m— 5 W T3 >
AlI.6
n, n 0'+1>—|nm~m— n-3 _n-—l> ( )
|l 1_' e, T - [ i_ 2 r“\(— 2
= = +
< n, n_L 0,m|R+|n, nl O, m+l >
n-3 n-1}3 n n-1 n—-1
R T T lzame WM TR T N7
3
= = n ao \F(m—#l)(n—m—l) (AII.7)
Finalement,
RZ“R z.3 2 a2 +1 1 AII.8
=1R | =-——n a (ml) (n-m-1) (AII.8)
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QUANTUM DEFECTS AND SPECIFIC I1ISOTQOPIC SHIFT MEASUREMENTS

IN nS AND nP VERY EXCITED STATES OFf LITHIUM

EXCHANGE EFfFECTS BETWEEN RYDBERG AND CORE ELECTRONS

P. Goy, J. Liang, M. Gross and S. Haroche
Laboratoire de Physique de |'Ecole Normale Supérieure "

24, rue Lhomond, 75231 Paris Cedex 05 - France

Abstract

By high resolution double-resonance spectroscopy experiments in the
millimeter wave domain, we have determined precise values of the quantum
defects in the S,P Rydberg levels of ®Li and 7Li (principal quantum number
n ranging from 18 to 40). A detailled comparison of the °Li and ’Li data
has yielded the value of the specific isotopic shilt in the nP series, which is
the first evidence of an exchange effect between a tightly bound core

electron and a very weakly bound Rydberg electron in an alkali atom.

Laboratoires UA 17 et UA 18 associés au CNRS.
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I. introduclion. Gencral descriplion of experiments

We present here the results of a double resonance spectroscopic
study of Lithium Rydberg states. This work, which follows similar measu-
rements performed in Na (t) and in Cesium (2}, vyields new precise values
of quantum defects in nS and nP states of °Li and 7Li, including the
variation of these quantum delgcts with the principal quantum number n (18
< n £ 40). Fine structure intervals in the nP series have also been
obtained. In addition, we have made a measurement of the isolope energy
shifts in the nP stales and determined the specilic isotopic shift (S.1.5.) of
these levels. S.1.8. had already been observed in the ground and first
excited states of Lithium (2S5, 3S, 4S5, 2P, 3P) by classical and laser
spectroscopy (3-«-s). OQur S.I1.S. measurements, performed on much more
excited levels, reveal for the first time, in the spectroscopy of alka_li
Rydberg states, an exchange effect between the weakly bound valence
electron and a core electron.

The set-up and the spectroscopic technique are in their principle
identical 10 those developped in earlier experiments on Na and Cs atoms (i-
21, We only give here details specific to the Iithium experiment and refer
the reader to the previous papers for more information.

An atomic beam of pure Li isotope is produced by an oven at
500°C. The beam, propagating from left to right in figure 1 crosses
successively a lirst condenser, a Fabry-Perol microwave cavily and a
second condenser. The preparation of the Rydberg stale is performed via a
grecess involving three Yag-laser—-pumped-pulsed-dye-lasers (re-
petition rate: 10HZ) . The excitation involves the 2S-2P, 2P-3D and 30-nt
transitions at 6708/‘\, 6104/.\ and 8300;\ respectively. nP  states are

dircctly prepared in the cavity (lasers in position 2 in figure 1) . In order o
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30-nf transition. This is achieved by performing the cxcitation in a small
clectric field inside the first condenser (lasers in position 1 in figuré 1.

After their optical excitation, the atoms are submilted to a
microwave resonance in the Fabry-Perot cavity. Both single photon nP-n’S
and two-photon nS—+n’S and nP-n’P transitions have been sludied, the
microwave frequency F spanning thé range 55 to 456GHz.

For high frequencies generatioh (F > 110GH2), we have used six
Thomson—CSF_carcinoxrons (Backwave oscillators) delivering a power In the
range 1W to 10mW and respectively spanning the following trequency' bands:
107-124GHz, 125-151GHz, 235-274GHz, 330-344GHz, 372-415GHz, 415-
485GHz. The carcinotrons are frequency stabilized (e} through harmonic
mixing (Siemel, Micro-Now harmonic mixers) on a phase-locked (MOS-S
Microwave system stabitizer), X-band kilystron (X-13 Varian) .

Below 110GHz, the microwave is directly produced by frequency
muitiplication of the X-band klystron radiation (we use a Schottky.diode
harmonic generator Siemetl, Micro-Now).

The microwave cavilty sustains a standing wave with a Gaussian
transverse profile having a waist wy. This field distribution is very convenient
for Dopoler-free two-photon transitions (the Doppler effect of two counter-
propagating microwave photons exactly cancel each other). The' ultimvale
linewidth of such Doppler free lines is determined by the transit time at =
wo/vinh of the atoms through the waist (v, = 1500m/s: average thermal
valocity of atom). In the 55-150GHz frequency band, woe havo uusod a
cofocai Madbry-Parot cavity with r = 62mm radius of curvature mirrors. This
radius was reduced to r = 51mm for tho Fabry-Perol somi-cofocal cavitly
used in the 230-350GHz intarval. fFrom tho waist sizo wg= m wo infer

ot valuos varying from 5us at 55GHz down to 2us al 300GHz and transit

e

excite nS devels, it 1S necessary 1o break the Ai) = 1 sclection rule of thg

P il
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tme timited two-photon resonance widths ranging from 50 1o 140kliz,

Singte photon ines arce about an order ol magnitude broader. They
suller from residual Dooopler broadening (the microwave wave vector has a
non-zero projeclion on the atomic propagation axis), and more importantly
lrom Stark eliccts induced by stray electric fields. The two levels nP and
n'S involved in a single photon transition have very dilterent Stark shifts and
their energy difterence is thus very sensilive to stray cilectric field (10MHz
for 100mV/cm around n = 30). (This is not the casec for two-photon nS-n'S
and nP-n’'P transition since the initial and final states have identical angular
momentum and undergo shifts of nearly equal magnitude which cancel out in
the transition frequency).

The saturation of single-photon transition around n-~ 30 corres-
ponds 1o microwave power flux below 107°W/cm?, whereas two-photon
transitions require about 107°W/cm?Z,

The detection of the microwave transition is performed after the
atom have crossed the cavity in the second condénser (at the right of .figure
1), via the weli-known fleld ionization technique [1). A ramp of electric fleld
is applied to the atom, which reaches at slightly. different times the -
threshold value for ionization of the upper and lower level of the transition.
The resulting electrons are collected by an electron multipller and the upper
and {ower states contribution appear as time resolved peaks in the electron
multiplier output.

A computer interfaced to the experiment determines the ratio of
these contributions as the microwave frequency is swept, lhus providing the
resenancee  regerding. - In some instances (nPon$S transitions with the same
n-value), the two levels ionize in practically the same field so that the
above method has to be slightly modified. One can in this case take

advantage of the fact that the nS state has a radiation lifetime shorter than
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the nP one. Thus the total nP+nS population decreases laster during thea..

atomic flight time from the cavity to the delection region il an nP-nS
transition is induced. The total lonization signal then undergoes a resonant

variation when the microwave frequency is swepl through resonance.

1. Qbserved transilions. Quantum_defect _analysis

Figure 2 presents an energy diagram of Lithium Rydberg levels
indicating with arrows the transitions we have obsarved. Typical examples ot
S+S two-photon resonances are shown on figure 3. Three single—photon
S-P resonances are displayed on ligure 4. Note thae difference in width and
in symmetry between the two-photon and single photon lines. The.
asymmetry of the P-S transitions is ascribed to Stark broadening in stray
fields. Figures 4-a and 4-b correspond to upward transitions (microwave
absorption from 23P to 24S and from 25P to 26S) whgreas figure 4-c
corrasponds to a downward transition (microwave induced emission from
21P,/, to 218). The Stark broadening presents an asymmaetrical taili towards
high frequency in the first case and towards low trequencies in the second
one, as can be easily understood from a simple examination of Li Stark
maps (7). Note also that the fine structure splitling of the 23P-24S line
(23P,,, - 24S and 23P,,, -+ 24S components) is observable on fig. 4a.

All the frequencies measured in these expaeriments are gathared in

tables | ]

’

, and Il which correspond respectively to S-S, P-S and P-P
transitions. The first column in each table gives, in MHz, the obsoarved
microwavae frequoncy F In ®Li (i.o half the transition frequency in the case
of two-photon lings). The error Is gsumated at about 1/10 of the l!newld!h:
(typical measuremont reproducibility). The sacond column gives AF, tha
cxperimental linewidth at half maximum (in kHz), and the third column the

difference 56F betlwecen F and the value predicted from the quantum defect
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formula derived below. Columns 4, 5 and 6 present the same data for “Li
and the last column gives the ratlo between the ’Li and °Li frequencies
(departure of this ratio from 1, multiplied by 10%).

In order to derive from these data the quantum defects of the
levels, we follow the procedure already discussed in our previous studies
{1-2). We remark that any frequency interval between two states nl and n' &

can be expressed by the Rydberg formula:

hv(nl - n*€') = R(xLi) {[n - Se(n)] -~ - [:n' - Se,(n')] - } (1)

R(XLi) is the Rydberg constant corresponding to the reduced olectron mass

in isotope XLi (x = 6 or 7):

R(Li) = R(w) x[l +——m-—;—-] (2)
- MOLity
(m : Qe|eclron mass: M(*Li*) = mass of the XLi* ion core). We have for

SLi and 7Li:
R(SLi) = 3.28954190(1) 10° MHz

RC7LD 3.28958470(1) 10° MHz

1}

with the ratio

R('Li) / R(°Li) = 1 + 1.3011(12) 10 ° (3)

In equation (1), &9(n) and &¢-(n’) are the quantum defects of the
initlal and final states which mostly depend on ¢ and only slightly on n. The

n-dependencoe can be expressed by the Ritz formula:

-2
59((’\)=59(m) +a9[n-—69(m)] + ... (4)
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The aim of our analysis is 1o obtain from the measured frequencies the

6 ¢(w) and ay coetilcients.

1°) Anglysis of the S-S transitions

We start by analyzing the nS-(n+1)S intervals, which yleld the nS
stales quantum dafects. Tc each transition frequency nS-(n+1)S we attach

an “effective” quantum defect sg(n) defined by:

2F = R(*Li) { (n - 8;(;))_2 - (n+l - 8;(;))_2 }‘ (s)

with n = n+0.5.

The eflective quantum numbers obtained in thi; way for SLi and 7Li
are plotted against (n-0.3995) % on figures S and 6. The variation is found
to be linear and extrapolation to zero binding energy (n - ) yields the
8g(w) coefficient. We then obtain from the Individual frequency measu-

rements the ag coefficients and the quantum defect expansions:

[ —2
5,(n, "Li) = 0.3995106(15) + 0.0288(6) (n - 0.3995) (6)

~3

7 ‘—Z
6 (n, 'Li) = 0.3995101(10) + 0.0290(5) (n — 0.3995) (?)

Within the experimental uncertainties, the resufts are identical for both

isotopes. The physical interpretation of this result will be discussed below.
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2°) - Analysis ol the S—-P transitions

Knowing the S quantum datects, we can now use the nS—n’P transi-
tion to determing in turn the quantum defects in the P states. Let us nolice
that the P,,, and P,,, series have dillerent onergies, due 10 fine
structure. Wa have generally observed the P,,, levels, which are more
populated than the P,,, one by the laser excitation process. We thus give
here the analysis for the P,/ I.evels only. The P,,, energy levels can be
deduced by adding the nP,,,~-nP,,, intervals, our tine structure resultls
being summarized in section li.4 below.

In order to get the most accurate aquantum defect determination, we
have restricted our analysis to the lower state of the Rydberg .series (18 < n
< 25), lor which the Stark perturbation is the smatlest.

Using the S quantum defect values and the results of table I, we

get:

8P_ (n, °Li) = 0.047172(2) - 0.024(1) (n — 0.0471) -  (8)

-2
8P, (n, "Li) = 0.047166(2) - 0.024(1) (n - 0.0471) (9)

The variation of these quantum defectls with n are. plotted on figure 7. We

note that the quantum defects are now ditferent for both isotopes with an.

average difference:

< 6P °Li &P "L = 6.4 (1.6) 10 10
3/‘,_(n, i) - 3/Z(r\, i) > = 6.4 (1.6) (10)

This tast result will be discussed in section lil below.
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3"Y Analysis of the P-P transitions

The P state quantum defects can also be obtained directly, without
having 1o rely on the S-state determination, by analyzing the two-photon
nP-(n+1)P transition frequencies. The P-P resonances are aboutl twice
broader than the S-S ones, so tha'l the accuracy of this procedure is not as
good as for the S states. Figure 8 shows the variation of the eflective
qQuantum defects of the P-P transition. From these variations, one gets the
following values of the quantum defects:

8P, (n, ®Li) = 0.047168(10) — 0.0234(20) (n - 0.0471) - (11)

SPB/Z(n, 7Li) = 0.047166(10) — 0.,0259(20) (n—0.047l)_z (12)

These results are consistent with the ones obtained from the S-P
measurements. They are however lass precise and we will prefer the former
ones (Eas 8 and 9).

Using equations (6) to (9), we can in turn compute a “theoretlical”
value for the frequency of each transition in tables I, I and HlIl. The &F
columns in these tables sh.ow the difference between the actual measu-
rement and this “theoretical® value. We thus see that the quantum defect

formula allows us to predict with a precision always better than a MHz the

frequency of any Rydberg transition in the S,P states with 18 < n < 3S5.

4°) Flne structure Intervals

Finally, we give in table IV the fine structure intervals nP,,,-nP,/,

R

which have been measured for eight tevels. Let us remark that these
intervals can be deduced from the kanown fing@ structure spiitting (&} in the
-3

n=2 state by a well-veritied (n-sp) scating law, all the fine structures in Li

nP stalgs boaeing woll described by tho formula:
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3
AE(nP:/z —nPt/Z)-——C/(n —Sp) A (13)

with 65 = 0.471 and C 76000(4000) MHz (in good agreaement wilth tho

value C=78000(4000) MHz deduced from the fine structure of the 2P lavel

"
[ ]
bt
-

Due to this (n—sp)"3 dependence of the fine structure interval, the
quantum defects have a constant difference SPL/z(n) - sp”z(n)

1.15(7)107%, feading to the quantum defects, summarized in table V.

11, The specific_isotopic_shift_in _the Rydberqg nP_ states of Lithum

In this section, wae discuss the isotopic shifts between °Li and 7Li
Rydberg transition frequencies and we put in evidence a contribution to this
shift due to exchange between Rydberg and core electrons.

1) A _reminder _about Isotope shifts

1t is well known that the isotope shift of an electronic transition is
the sum of three terms corresponding to ditferent effects:

(i) The volume_ effect which is a correction due to the finite size of the

atomic nucleus, more precisely to the change of that size from one isotope
1o the other. This contribution is completely negligible in light elements like
lithium.

(ii) The ordinary mass effect which takes into'acc‘éunt the recoil of the

nucleus due to the motion of the electrons,considered to be independent
from each other. This effect is entirely described by changing in the
Schrédinger equation the glectron mass m by the reduced mass mM/(m+M)
where M is the mass of the nucleus. I this effect were alone to be
considered, the frequency ratio between the two Li lsotopes would merely be
equal to the reduced mass ratio, i.e. to a number practically equal to

RC7L /R(®LI as it is givon in equations (3) .
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(iii) The speciflic_eftect which is a correction taking into account the

fact that tho nucleus kinelic @nergy in the atom conter of mass fIrame
daepends upon the corrglated motion of the oloctrons (9). This offoct is

described by the perturbation (9):

ws_—_z _1—3_ (]_4)
i3 .

where ﬁ;, Hj are the momenta of electrons i,j.
To first order, the specific shift is thus
AE_ (ni) = < ¥ WY 15
S = < nl { s al > (15)

where | ¥o{ > is the wave function of the Li atom in the Rydberg state nl.

Taking into account the exchange symmetry, this wave function is:

I‘Pn2>=\J3IA|1s, ls, nt’) (16)
where
1 A
a=s— 2 (-1Fp
P
) ~
is the antisymmetriser operator (P : electronic permutation of parity p).
One thus has:
- -
f I‘li n.
BE(nl) =3 < 1s,1s,nf .{Z —zgj— Afi11s,1s,né > (17)
izj
(we have used the tact that A and Wg commule and A% = AY. Edquaiion

(17) is immediately developped as:
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ras -~ ras
1 - —p — - . -4 —
Ar:s(nt’) = o 4<H (=P ) > 4 <O L (1-P ) > 4 <00 (1-P, ) >}
(18)
~ n N

where P,,, P,y and P,, are the operators exchanging electrons 1 and 2, 1
and 3 and 2 and 3 respectively and the < > denotes an average performed
in the unsymmetrized stato 11s, 1s, nf >.

We now notice that i has zero malrix element between S states. |t
follows that AEg(nS) is zero and that nS Rydberg slates do MnOt have any

specific shift to first order.

For nP states (w=1), the first term in equ. (18) is zero because

electrons 1 and 2 are both S-electrons. The direct contribution in the
* —
second and third terms are also zero because the average values of Il

and —ﬁz in S-states vanish. Finally, we have:

I

AE_( nP 1 1s,1 un 1s.1
s( ) — <1s.1s,np iU 0 1n0p,1s,1s >

1 (1s IR 1
T < s, S'np‘ 2 3‘ S'np, S.>

2 — 2
=—T|<1s1nlnp>| (19)

and the specific shift between 7Li and SLi is

(M(7)-M(6))

1s+ 0 z
M(6).M(7) 1< 1s | I ap > |

7 3
AES(nP, Li) - AES(nP, Li) =

1
21M
(o]

R

- 2
iI<ls(0f{np> | (20)

where M, = 1836 m Is the nucleon mass.
In this equation, the maltrix element is evaluated between a core 1S
wave-function and the Rydberg electron nP one. Since this contribution

comes from an exchange term in Eaqu.(18), the speccific shift is 1o first
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order entirely due to the indiscernabllity beiwecen the valence and the core,,.-

i
gl

electrons in Li.

2°) Qbservation of the speclitic shitt in Li nP states

Tho oxistence of a specific shift resultls in a departure of the
FC7L) /F(SL) frequency ratio from the reduced mass ratio. Similarly, a
non-zero speoclific shift must produce a difference between the quantum
dofécts of ®Li and 7Li as they have been defined in the previous sec{ion.

A mere inspection of table | (last column) and Eqs. (6)(7) shows
that the isotope shifts we have observed in the nS Rydberg series are
consistent with an ordinary mass effect and that the specific shift in these
levels is zero to the accuracy of our measurements. We are thus not
sensitive to second order effects which -though configuration interaction—
should produce a small specific shift in. S-states {101},

On the other hand, the last column of tabies il and Il as well as
Eq. (10) show a marked departure from a pure reduced mass effect for nP
Rydberg states. We now show that the residual shift has the sign and
magnitude one expects of the specific effect.

We have represented on figure 9 three _consecutive energy levels
nS, nP and (n+1)S for n=21 in ®Li (thick lines) and the corresponding
levels in 7Li (thin lines). The absolute position of the levels is given from
the ionization limit. The position of the nS and (n+1)S levels is obtained by
using the Rydberg formuta E(nS) = -—F\/(n—tss)z with the experimentally
determined quantum defects (Eqs.6,7). The nP level posilion is then
obtained by adding the frequency of the measured nS-—nP transition to thg‘a%r_;w
nS (negative) energy or by substracting the frequency of the measured nP-
(n+1)S transltion from the (n+1)S energy. (Both moasuroments arg

checked to ba conslstent). In addition, we havo reprosontad in dashaed tlings
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on the same figure the position of the ’Li levels as they would be deduced
from the °®Li data (homothecy by the coelficient in Eq.3) if only the reduced
mass effect were contributing. Four n-values have been analyzed in this way
(n = 18, 21, 23 and 25). In all cases, the actual and “reduced mass’ TLi
level positions are identical for nS states, whereas the actual nP,/, Li
leval is systematically higher than the reduced mass position.

The difference between the two positions gives the specific Isotopic
shift AEg(nP, 7LD - aEg(nP, L. This speclfic shift is tabutated in table
VI and compared with the theoretical values obtained by computing equation
(20) . In this equation, the 1S core etectron wave-function has been chosen
as the simple Li* helium-like variational wave function (¥y1g(r) « o %e- /30
with Z, = 3-5/16) and the nP Rydberg electron wave-function has been
computed by solving the one electron Schrddinger equation in the Coulomb
potential of the LI nucleus shielded by the two core electrons. We see that
this very simple theoretical model is -within the experimental uncertainties—
in good agreement with the experimental results.

The specific isotopic shift .in 2P and 3P states has been previously
measured {3) and theoretically estimated (10]. It is worth noting that the
shifts measured in this work are about three orders of magnitude smaller
than the ones measured in the 2P and 3P states (3608 and 1298MHz
respeoctively), which roughly corresponds to a 1/n> scaling taw for the
effect. The fast decrease of the shift with increasing n is well explained by
the fact that the effect comes from an exchange process between the core
electron, localized around r=0 and the valence electron, whose wave-
function sxiands over a vory !arge- distance from the nucleus. Tha spacific
shift effect thus appears as a kind of contact tearm and must be roughly
proportional to the probabllity of finding the Rydborg olactron In tho vicinity

of thao nucleus, i.0. proportional to n™3 It is also worth noling that a
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spoacilic shift has been measurad [3,+«] for the lowest S states of LI (2S,
3S, 4S). This shift, ascribed to configuration mixing is about 3 times
smaller in the 2S5 than in the 2P state and S limes smaller In the 3S than in
the 3P stlate. Following this trend, il is expected to become very small in
high n-states, which is consistent with the fact that we have not observed it
to the accuracy of our measurements.

The observation of the specific shift in nP states as high as n=25 is
to our knowledge the first evidence of an exchange eflect between a tightly
bound core electron and a very weakly bound Rydberg electron in an alkali
atom.

The measurements described in this article are restricted to S and P
Rydberg series. We are currently extending the measurements to highly
angutar momentum states, for which the quantum defects are very smail and
refléect the polarizability of the Li ion core. Using the microwave adiabatic
tast passage technique in an external electric ftield (113, It Is in fact
possible to prepare and study Rydberg tlevels with o as high as n-1
‘(maximum angular momentum or circular state). The spectroscopy ot these

slates is oresently under way in our laboratory [12].
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TABLE 1l
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TABLE CAPTIONS

Two-photon S-S resonances observed in this work. The distance
between successive nS, (n+1)S levels is twice the measured value
F. The values in brackels give the uncertainty on the last digits.
The quantity aF is the experimental width of resonance at half
maximum, generally very close to the transit time limited value.
The quantity &F is the difference between the observed F and the
value predicted from Eq. (1) and from the quantum defect formuia
Eq. (7) which is good for both isotopes. The last column gives the
daviation from unity of the frequency ratio between® isotopes. The
experimental values agree quite well with the Rydberg constants

ratio given in Eq. (3).

One-photon P,,,-S transitions observed in this work. Same
symbols as in table I. Note that some transitions' (downwards'
arrows) correspond to microwave stimulated emission, whereas the
others (upwards arrows) correspond to microwave absorption from
the P,,, state. The ratios of frequencies betlween isotopes do not
agree with the value in Eq.(3). They are either larger (for

downwards-transitions) or smaller (upwards—-transitions) .

Two-photon P,,,-P,,, transitions observed in this work. Same
symbols as in table |. The ratios of frequencies between isotopes

do not agree with the value in Eq. (3).
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TABLE 1V
Fine structure intervals observed in °Li and 7Lt tor different n
values on one- or lwo—photon transitions. The last column gives
the predicted values according to Eq. (13).

TABLE V
Summary of the quantum defect formuia retained for S and P states
in Lithiuim. The first line corresponds to €q. (7).

JABLE Vi
The measured specific isolope shils a = aEg(nP, W - AEg(nP,
SLI) expressed in MHz compared to the values &’ calculated from

Eq. (20).
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FIGURE CAPTIONS

FIGURE 1
Experimental set-up. The Li atoms are cxcited either in nS Rydbeg
states by the lasers in position (1) inside the condenser, or in the
nP states inside the microwave cavity by the lasers translated in
position (2). An electric ramp voltage applied in b) ionizes the
atoms and yields the ionization current in c).

FIGURE 2
Section of the lithium atom energy diagram near the ionization
limit. Arrows represent the microwave transitions observed in this
work.

FIGURE 3
Two typical recordings of the S-S two-photon resonances. a: 24S-
25S transition in 7Li. b: 35S-36S transition in SLi.

FIGURE 4 -
Typical recordings of P-S (transitions. a: upwards—transition
23P124S in “LI. One observes the two fine structure componénls
23P,/,1245 (the largest peak) and 23P,,,124S (the bump on the
high frequency side). b: 25P,,,126S in °©Li. c¢: 21P,,,121S
transition in SLi.

FIGURE_5
The “effective quantum defect” 8.;(3, °L)  with its experimental
uncertainties plotted against (n-0.3995) " 2. fhe 6g(n) linc repre-
sents the deduced quantum delect sg(n, SLiy varlation according

to Eq. (6).
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FIGURE 6
Same as in Fig. 5 with “Li isotope. The line 6gln) is now given by
Eq. (7). Notice that Figs.5 and 6 can be praclically superimposed:
within the experimental uncertainties, ©®Li and 7’Li S-quantum
defacts are the same.

FIGURE 7
Quantum defects of the P,,, states in °LI (open dots) and ’Li
(black dots) deduced by Eq. (1) from the P-S transition values in
table H, and from the known variations of &g(n) given in
Egs. (6,7). The diameter of the dots gives the vertical uncertainty.
Solid lines correspond to Eqgs. (8,9 .

FIGURE 8
“Effective quantum defects” 5;3/2(") variations obtained from the
P-P transitions described in table Iii.

FIGURE 9
Detail of Fig.2 showing the ®Li-’Li isotopic shifts. - All figure are
expressed in MHz. From the observed positions of the °®Li levels
(thick lines), we deduce the “reduced mass® positions of‘ the Ui
levels (dashed lines). The observed ’Li levels (thin lines) colincide
with this reduced mass position for the S states but not for the P

states, due to the specific isotopic shift.
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TABLE IV

n Transition Observed fine structure (MHz) AE (MHz)
18 18P 18s 11.5 (8) ;j.l (7)
21 21p 21s 8.2 (10) 8.3 (4)
23 23P - 24p 5.7 (3) 6.3 (3)
24 23P - 24P 5.6 (4) 5.5 (3)
25 25p - 26S 5.0 (5) 4.9 (3)
29 28p - 29p 3.2 (2) 3.1 (2)
30 29p - 30°P 2.6 (5) 2.8 (1)
35 34p -~ 35P 2.3 (4) 1.8 (1)
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TABLE V
Li isotope State Quantum defect formula
6, 7 S, 0.399 510 1 (10) + 0.0290 (S5) (n - 0.3995) 2
6 Py, 0.047 183 5 (20) - 0.024 (1) (n - 0.0471) 2
6 Ps, 0.047 172 0 (20) - 0.024 (1) (n - 0.0471) 2
7 P‘/z 0.047 178 0 (20) - 0.024 (1) (n - 0.0471) 2
7 P3, 0.047 166 5 (20) - 0.024 (1) (n - 0.0471) 2
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TABLE VI

n A (MHzZ) A (MHZ)
18 7.8 (20) .3

21 3.8 (14) .3

23 3.4 (11) .0

25 2.9 (20) .1
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THE “LAMP-LASER™: REALIZATION OF A VERY LONG CAVITY DYE LASER

J.LIANG L. MOI' and C. FABRE

Labhoratoire de Spectroscopic Hertzienne de I'E.N.S., Associé au CNRS. 75231 Paris Cedex 05, France

Reccived 30 July 1984

We describe in this paper a 17 m long cw dye lascr, having a splitting between longitudinal mode f{requencics of 8.8 MiHz.
Power, stability and spectral charactenstics are specified. The detailed mode structure is shown to depend strongly on the
position of the active medium inside the laser cavity. Applications to different physical problems are considered. -

t Introduction

The transition from lamp excitation to laser excita-
tion of atomic species represented a great progress in
atomic physics experiments, making it possible to study
a large number of physical effects which were previous-
lv out of reach. The great advantages of lasers with re-
spect to lamps are 2 dramatic increase in spectral power,
spatial and temporal coherence. monochromaticity,
and stability. But, contrary to lamps, lasers have an in-
trinsic mode structure, with a frequency splitting be-
tween modes Av equal to ¢/2L (c: light velocity;L:
length of the standing wave laser cavity). In the experi-
ments where a power spectrum larger than the line-
width of a single mode is required. the usual multimode
laser can only yield a highly inhomogeneous reparti-
tion of the spectral power, which may be a serious
drawback in some cases. For example. in the case of
inhomogeneously broadened absorption lines, and
using commercially available dye lasers, only a small
portion of the atoms can interact with the laser. in
such applications, a light source having the advantages
of a laser, but with the flat power spectrum of a lamp
(which can be called a “lamp-laser™) is highly necded.
For example, a laser using a phase conjugate mirror
instead of a usual mirror can be a kind of “lamp-laser".

We have built an approximation of such a “lamp-
laser™ by increasing by a large factor the total length
of the laser cavity (up to 17 m), thus reducing the {re-

! Permancnt address: Istituto di Fisica Atomica ¢ Molcculare,
CNR, Via dcl Giardino 7, 56100 Pisa. ltaly.

V)

Fig. 1. (a) Spectrum of an inhomogencously broadencd cxcita-
tion line of width D. (b) Excitation spectrum when using a
short laser where ¢f2L = D. § is thc homogencous linewidth,
(c) Excitation spectrum when using a long laser where ¢/2L
=6,

quency difference Av between laser modes. [f Avisless
than. or equal to, the homogeneous width of the ab-
sorption line. then all atoms can be excited by such a
laser, as if it were a continuous spectrum light source
(see fig. 1). This paper is devoted to the description of
the characteristics of this faser.

2. Description of the laser

We have used a home made, Ar* laser pumped,
Rhodamine 6G dye-laser (fig. 2). The dye jet DJ lics at

131
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3
g g

{
M,

PUMP LaSER

Fig. 2. Scheme of the laser cavity: DJ: dyc jet, Fy, Fy concave
folding mirrors; €, E5 planc end mirrors, My, M}, M7, M5,
M3 plane mirrors.

distances d and d; from two spherical folding mirrors
F, and Fy, of focallength £ =5 cm. The lengthsd,
and d, are precisely adjustable, and their values are
chosen close to f, so that the laser mode beams are
nearly parallel after reflection on the mirrors F; and
F, . The two arms of the laser cavity are limited by two
plane end mirrors E; and E,, located at distances L,
and L, from the folding mirrors. L | and L, can be
varied over a large range of values. and for obvious
practical reasons we have used several plane folding
mirrors (M) in each laser arm (up to 8) to reduce the
overall dimensions of such alaser. L and L can be
chosen equal (X-configuration cavity) or strongly un.
cqual (L; = 1m. Ly~ 10m).

The maximum laser cavity length L (L =L, + L,
+d| +d,) we have realized was 17 m, giving an inter-
mode frequency interval of 8.8 MHz.

Such a laser system turns out 10 be remarkably sim-
ple to adjust. The only critical parameter is the adjust-
ment of lengthsdy and d; which control the beam
divergence in the long anns. In the symmetrical X-con-
figuration the mode stability condition gives the fol-
lowing length of tuning §:

8=y - 1.

which decreases with the laser length, and is equal to
0.3 mun for L = 17 m. All the other geometrical pa-
rameters of the laser are not very critical (alignment
ol the planc mirrors, dye jet position, pump focussing),
so that laser action is very casy 10 achieve, with the
usual precautions concerning the mechanical stability
ol the laser cavity (built on a 2.5 m long, ground vibra-
tions insulated, optical bench and with usual commer-
cial mirror mounts). The relative power fluctuations
for the laser well above threshold are of the order of
3% forL=8wm 14% for L = {7 m.

OPTICS COMMUNICATIONS
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The mode waist wy on the folding mirrors | and
F, increases with L as L 1/2 (in the symmetrical con-
figuration, one has: wy 2VLAm=18mmforl =17
m, where A is the laser wavelength), so that onc must
use mirrors of large enough diameter in order to mini-
mize diffraction losses. Using folding mirrors of diam.
cter 7.75 mm, an output coupler of transmission 144
and 2 4 plate-Lyot filter in the cavity, we have obtain-
ed around 589 nm an output power of 220 mW for
3.3 W pump power with a threshold of 700 mW for the

8 mlonglaser (L, =6 m, L, =2 m), and of 90 mW for

the same pump power, with a threshold of 1 W, for the
17 m longlaser (L, =~ 6 m, L, =~ 11 m). Some param-
cters in the laser have not been optimized for maximum
output power and efficiency, especially the exact
matching between the pump voluime and the laser mod.
volume inside the dye jet: the laser mode waist wg in
the active medium varies with L like L~42_ and the
decrease ofw(', with L certainly accounts for the fact
that the measured output power decreases slowly but -
regularly when L is increased. Let us finally remark that
we have used a home made dye laser only because it~
allowed us to conveniently modify the lengths of the
two laser cavity anns for studying different cavity con-
figurations. It is also possible to build such long cavity
dye lasers [6] starting from commercial dye lasers and
extending only one arm with appropriate mirrors and
careful adjustment of the folding spherical mirror.

3. Spectral characteristics

- Two different experimental techniques have allow-
ed us to obtain information about the. spectral char-
acteristics of such a laser:

(i) A variable thickness and sweepable plane Fabry-
Perot analyzer (Burleigh) gives the envelope of all the
laser modes.

(ii) The time dependence of the laser output power
is Fouricr analyzed by a fast photodiode (RTC) follow
cd by an amplifier (Bandwidth: 0.01-400 MHz, or
0.1-1000 Mtiz) and a spectrum analyzer (Hewleu-
Packard). This set-up gives the intensitics of the beat-
notes between simultancous modes in the laser sepu-
rated by a given frequency interval.

The first method indicates that the laser, at any
point of its lasing range, has a power spectmum made
of two peaks separated by 150 GHz, and having cach a
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width of 17 GUz fora 17 m long laser (L, =6m 1L,
= 1 m).and of 40 GHz fora 8 m long laser (L = G
m. Ly = 2 m). with the 4 plate-Lyot filter as a unique
wavelength sclector. The total number of modes is in
cach case of the order of 4000. As a general rule, such
a spectrum docs not depend strongly on the position
+f the active medium inside the cavity and the spec-
;um width decreases when L increases. Such a two
peak spectrum is not characteristic of a long cavity
laser, but certainly reflects the sensitivity of such a
broad laser power spectrum to the detailed features
of losses in the cavity [1]. Because of the limited fi-
nesse (= 60) of the Fabry-Perot analyzer, it was not
possible to resolve individually cach mode by this
rechnique. When inscrting a 1.7 mm thick etalon with
aatings of reflectivity R = 7%, we obtained two
aroups of lasing modes, scparated by the ctalon frec
spectral range 59 GHz, and each having a total width
of nearly 5 GHz, well suited for example to the excita-
tion of the Doppler broadened resonance line of sodium.

The second method gives a temporal Fourier spec-
trum of the laser output power; one observes a very
large number of peaks in the spectrum, separated by
the intermode frequency interval Ay =¢/2L and its
multiples, and distributed over the whole frequency
range of the amplifier-spectrum analyzer device (up
to 1.2 GHz). As is alrcady known [1,2], such a meas-
urement gives information about the mode competi-
tion inside the laser cavity and is very sensitive to the
exact position of the active medium DJ inside the cav-
ity, i.c. to the rclative dimensions of the laser “subcav-
ities” of lengthsd| + L | andd; + L,.

Fig. 3 gives spectra recorded for different values of
these two lengths and a ncarly constant total length
L =13 m (so that Av= 11.5 MHz). Fig. 3 (a) corre-
sponds to an exactly symmetric laser (L = L, =6.40
m) and shows a broad spectrum made of more than
90 peaks, in which the odd peaks (Av=(2n + 1) ¢/2L,
withn =0, 1...) strongly predominate over the “even”
peaks. Figs. 3 (b) and 3 (c) give details of spectrain
the case of asymmetric lasers (L, =6.0m, L, =6.6 m
tor fig 3(b); L, =1.87m, L, =12 m for fig. 3 (c).
These two spectra appear to be much less regular, In
fig. 3 (b), onc obscrves a distance between the highest
peaks which is most frequentiy equal to 24v, and a
modulation of intensitics having a period of nearly
225 MHz. Fig. 3 (c) shows a more chaotic spectrum,
with peaks distant by Av = 11.5 MHz_ the highest
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Fig. 3. Fouricr spectrum of the laser output power for a laser
of total leagth L = 13 m, recorded with a logarithmic intensi-
ty scale (in dB). (a) Active medium cxactly in the middie of
the cavity (the decreasce of high frcquency peak intensities

is due to the amplificr finite bandwidth). (b) Active medium

-close to the middlc of the cavity: Ly =6 m, Ly = 6.66 m;

(part of the spectrum). (¢) Active medium close 1o one end
mirror: Ly = 1.87 m, Ly =12 m; (part of the spectrum).

peaks appearing with a periodicity of 80 MHz.
Without cntering into the details of calculations of
mode competition in such lasers, some characteristics
of spectra 3 (a). 3 (b). 3 (¢) can be understood at least
qualitatively in the following way: Let £ = £ sin kz
and E. = Eq sink 'z be the electric field amplitudes
of two different longitudinal modes likely to simulta-
neously exist in the laser cavity, i.e. corresponding to:
k=na/l. and k' =n'n/L (n, n' integers, z is the abscissa
along the cavity, with one end mirror as the origin of
coordinates). In a semiclassical theory of the laser
emission {3], and using a perturbative development in
powers of the ficld mode intensities, the mode cou-
pling parameter 0y is proportional to the “recovesy™
between the two modes inside the active medium, ie.

to the quantity:
gth

] -
Rig+ =I_1f I:'E.(Z)I;E.(z) dz,

‘o
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2 being the abscissa of the active medium, /i its thick-
ness. I onc assumes/t > X and (k — k') 1 € ). onc ob-
tains the following simple expression for Ry -

Rep-=%[1+% cos2zg(k - k"))

=+ (1 +% cos{n—n") 2mzo/L].

Ry depends only on the relative position zg/L of the
jetinside the cavity and on the distance (n — n') be-
tween the considered modes, but not on the jet thick-
ness at this level of approximation. The modes labeled
n and n’ will be able to coexist in the cavity if their
coupling factor is minimum, i.e. is less than a given
threshold value Ry Such a couple of modes will give
a beat note at frequency (n — n') Av in the temporal
Fourier spectrum. One can then consider that the

quantity (R,:kl.) will give an order of magnitude of the -
height of the peak (n —n') Av in the Fourier spectrum,

Fig. 4 gives the values of Ry, . as a function of {n -n")
for the three cases of fig. 3: (a) zo/L = 0.5;(b) zp/L
=0.47;(c) z¢/L = 0.16. According to the above discus-
sion, the smallest peak in fig. 4 should correspond to
the highest ones in fig. 3: we observe that it is general-
ly the case and that the main features of spectra 3 (a),

0 100 200 300 400 SOOMH:

0 100 200 300 400 SOOMH:

B

0 100 200 300 400 S00H,

Fig. 4. Mode-coupling geometrical factor Ryp+ as 1 function
of frequency, for a laser of total leagth L = 13w, in the dil-
ferent cases encountered in fig. 3. (@) zo/l. = 0.5.(b) 2o/l =
0.47.(c) 2o/L = 0.16.
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3 (b), 3 (¢) arc reproduced by this simple approach,

In particular, the nodulation of peak intensity at fre-
quency ¢f2Lq (Lg: “‘short™ lascr arm length) in the
casc of a strongly asymunctric laser (fig. 3¢}, and at fre.
quency ¢/2(L. — L) in the casc of a slightly asym- ‘
metric laser (fig. 3b) are accounted for. We also repro-
duce the periodicity 2Av appearing in spectra 3 (a)
and 3 (b). This discussion simiply expresses in a more
quantitative way the intuitivé and qualitative explana-
tion that two modes can coexist only if their relative
phase shift when reflected from one end mirror back
to the active medium is equal to #/2 + nn, so that the
nodes of one mode in the active medium coincide with
the antinodes of the other mode.

In a practical way. one can say that, in order to gt
the most regular power repartition between adjacent
modes, the symmetrical configuration looks better,
with a tolerance in the anm length difference L, - L,
such that ¢/2(L | ~ L,) is larger than the overall line
width of the multimode laser. :

Let us stress at last that the Fourier spectra of fig.
3 only give information on the probability of occur-
rence of simultaneous modes distant.by Ak, propor-
tional to Z E,zt E,%*Ak, averaged over the analysis
time of the spectrum analyzer (= ms), but not on the
instantaneous amplitude L% of the different modes.

In particular, we do not know cxactly which modes

are simultaneously present in the laser and their corre-
lation time. Autocorrelation techniques (4] may pro-
vide some insight into such spectral characteristics with
a much shorter analysis time.

4. Conclusion

We have shown that it is possible to magnify by a
factor 10 the usual length of a dye laser cavity and
that such a laser is casy 10 build and to adjust. Increas-
ing the length by another factor 10 would certainly
require different experimental techniques, for exam-
ple the use of long optical libers inside the cavity (S].

According to the discussion outlined in the intro-
duction of this papers (scc (ig. 1), such a Jaser appears
as a “flat” spectrum light source — a**lamp-laser™ — |
for excitation of levels having a homogeneous linewidth
larger than 8.8 MHz if L. = 17 m, i.c. having an effce
tive lifetime shorter than 18 ns, which is the case for
a large number of atomic resonance lines, This feature
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can be useful in numerous cases. for example the op-
tical pumping of inhomogencously broadened lines,
but also in the problem of radiative slowing down of
atomic motion [6]: 1€ one shines such a laser beam
counterpropagating with a thermal atomic beam, the
atoms will be able to absorb photons from the laser

in a way independent of their velocity. and hence will
be decelerated at any point of the atomic beam. This
is not the case if onc uses single mode lascrs to slow
down atoms for which have beea developed techniques
of frequency sweeping (of the atomic line [7] or of
the laser linc {8]). in order to maintain the atom—laser
resonance condition with a varying Doppler shift. Ex-
periments using such a fong laser to modify atomic
velocities in a beam are presently in progress in our
[aboratory.
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MODIFICATIONS OF THE VELOCITY OF ATOMS
SUBMITTED TO A RESONANT MULTIMODE LASER

AN EXPERIMENTAL STUDY.

J. Liang, C. Fabre.

Laboratoire de Spectroscopie Hertzienne de 1l'Ecole Normale
Supérieure, associé au CNRS

24 rue Lhomond 75231 PARIS Cédex 05 France

ABSTRACT :

We present an experiment investigating atom velocity
changes induced by a resonant multimode laser having an inter-
mode spacing smaller than the homogeneous linewidth of the™
atomic transition. In our experimental conditions, one observes
a strong perturbation of the velocityv distribution, similar to

an "explosion" of the whole atomic beam.
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INTRONDUCTION
In the past few vears, the problem of handling atoms with

laser bcams has been the center of a grcat deal of attention, and
successive experimrental achicvements have been recorded concerning
the deflection, deceleration, cooling and trapping of neutral

(1)-(6)

atoms So far most experiments have used a single mode

laser and a swept frequency tuning (either on the atomic fre¢guency?
or on the laser itself), in order to follow the resonance, shifted
by a varving Doppler effect during the slowing sdown .process. This
implies the use of sophisticated set-ups, including the design of

a non uniform solenoid in the first case or of a swept. high fre-
quency electro-optic phase modulator in the seco?d)one.

7

Another method has been recently proposed to slow down

atoms : instead of a single mode laser, it makes use of a very
long laser, simultaneously oscillating on a large number of modes,
with an intermode spacing smaller than the homogeneous transition
linewidth. In that case, there is no need to sweep any frequency

because each atom, whatever its velocity, will be always resonant

with one of the laser modes. As it appears to be very easy to:
build and to handle a laser having the required mode characte-
ristics(g), such an approach seems promising and worth studyving.
This letter is devoted to the description of a simple
experiment, allowing to put in evidence the effect of such a |
laser on the velocity distribution of an atomic-beam. .In the firsti
paragraph, the different parts of the experimental set-up are
described ; in the second one, we give the obtained experimental

data, which are finally discussed in the third paragraph.

I - EXPERIMENTAL SET-UP

he experimental set-up is sketched on fiqure 1 ; it
consists in an atomic beamwm interacting with two laser beams : the
first one (thereafter qualificd as "perturbing beam”™) modifies

the atom velocities, the second one ("probe beam") measures the

resulting velocity distribution.
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The atomic beam is a well collimated beam of sodium atoms

- -]
(residual pressure : 1.X10 6mB;oven temporature : 600 K; hole
-2
diameter : 0.4 mm, collimation angle 3 x 10 “rd). Its fluorcscence
can Lo woenicored by o photo-multiplicr at points A, B, C,

respectively distant of 10,380 and 110 cm from the oven.

The beam of the perturbing laser has a direction opposite
to the sodium atom velocity. It is expanded to a diameter of
5 mm at noint C, then focused on the exit hole of the atomic beam
oven. The laser itself has been described in details in a previous

(8 . . . .
), especially as far as its spectral characteristics

publication
are concerned. It is a home made, Ar+ ion pumped, Rhodamine 6G
linear dye laser, working in a symmetrical configuration (active
medium close to the center of the laser cavity), with a cavitv
length of 17 m, i.e. having an intermode spacing of 8.8 MHz. A
thin etalon is inserted in the cavity to select a set of moces
spanned over a 3 GHz wide interval. An averace number of 350 modes
can therefore oscillate sirultaneouslv. Due to mode competition,
the relative phases and amplitudes of all those mocdes fluctuate,
and it is not possible, by using the standard analysis techniques
which yield time averaged measurerents (scanned-lencth optical Fabry-Perot
and Fourier analysis of the laser intensity time dependence) to
‘know the time scale of such fluctuations. Of course, it is impos-
sible to decelerate atoms with a multimode laser in which several
modes are missing during time intervals comparable to the atom
time of flight ( 1ms) . Our experiment provides therefore a severe
test for the short time spectral characteristics of a multimode
laser. When pumped by an ion laser power of 3.7 W, the dve laser
gives of total power of 100 mW shared by its 350 modes, corrcs-
ponding to an average power of 0.3 mW per mode. Such a laser power
saturates the sodium 35-3P transition when focused on an arca of
less than Smmz, which is the case .except very close to the .en-
trance wincdow for the lascr beain. g

In that Find of experiment, it is very important to avoid
optical pumping cffects likely to remove atoms from the decceloe-
ration process, which can be very different because of the voery
lona interaction time between a given atom and the lascor liqht(q).

ror this rveason, the pevturbing bearm is circularly polarized, in
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order to concentrate all the atoms in the ’

IBSV: ;s F=2my =2> -~ 3Py, F =3 m, = 3 > subsystem. Further-
more, to get rid of any trouble associated with leakage to the
others hyperfine sublevels duec to small residual = polarization 4
of the perturbing beam, the 3 Gliz wide band of the perturbing
laser is used to cover the whole spectrur of the 02 line. Any
"lost" atom is thus 'pumped ‘again by the modes resonant with the
other hyperfine transition. Let us finally precise that we had no
simple way of stabilizing andpreciselv sweeping:the cavity length,
as can be done with a single mode laser. Frequency tuning was
performed by rotating the 4- plate Lyot filter and the thin etalon
to obtain the maximum beam fluorescence.

The probe beam, coning from a Coherent 589-21 single mode
dve laser, pumped by a part of the ar ion laser, crosses the
atomic beam at point C with an angle of 8°, and excites only the
atoms having a given Doppler shift. The fluorescence intensity re- .
corded as a function of the probe laser freaquency thus gives the
distribution of the atomic velocity component along the probe beam
axis, provided that no cptical pumping effects occur due to the
probe beam. This can be easily checked by making sure that the
ratio between the two Doppler broadened hyperfine lines is exactly
the expected one (5/3) in the absence of the perturbing beam. A
part of the probe beam can be sent in a direction orthogonal to the
atomic beam axis, to give a zero-velocity marker. in the velocity
distribution. A scanned Fabryv-Perot interferometer is used to
monitor the emission spectra of both lasers and their relative
positions.

The perturbing beam is chopped at a 100 Hz freguency, al-
lowing us to record fluorescence transients due to the perturbing
beam, and also to detect the fluorescence due to the probe beam

on atoms unperturbed by the long laser beam. The fluorescence is

averaged by a boxcar integrator, having a S0 us wide gate opened

160 us after switching off the perturbing beam.
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II - EXPERIMENTAL RESULTS
As a first test of the effects induced by the multimode

perturbing laser, we observed the transient fluorescent signal
just after the onset of the perturbing laser, with the probe laser

(10). The observed signals are

off, in a way analogous to ref
displayed on fiqure 2. Upper and lower traces correspond to fluores-
cent light observed at points B and C respectively. YWhen the per-
turbing beam is switched on (time tl)' one observes a fluorescent
signal rising in a very short time, up to a maximum value IM'
decreasing afterwards and reaching a non-zero steady state value

IS before the switching off time t,-

- Fig. 2a) corresponds to a non optimum setting of the
perturbing beam (mean laser frequency slightly detuned, laser
beam not perfectly aligned on the oven hole). In that case, the
ratio IM/Is is about 2, with a decay time constant of 0,2 ms.

The fluorescent liaght variation is the same at points B and C.

- Fig 2b) corresponds to a precise and critical tuning of-
the thin etalon and of the laser beam position. In that .case,

IM/IS is different at points B and C and reaches a value -around 4
for the maximum interaction length (at point C). Notice also that
the decay time constant is larger (X 1 ms) than in fig. 2a). The
steady state value IS appears also to be affected by strong fluc-
tuations from pulse to pulse,

From these observations, we can infer than the perturbing
laser induces two different effects on the atoms:

(i) - optical pumping effects, redistributing the population
between the hyperfine sublevels and trapping a portion of the atoms
in sublevels from which they cannot be reexcited. This takes place
in a time scale of about 0.2 ms (I 20 cm of interaction lenath) and
thus necessitates only a rough alignment between the laser beam
and the atoric beam. It corresponds to the case of fig. 2a).

(11) - A further reduction of thc fluorcscent atomsg mavi-
mum interaction length and reaching a steady state value within a
time (1 ms) corresponding to the atom time of flight from the
oven to point C (case of fig. 2b)). Such an effect can be attri-

buted to the radiative forces deflectina the atomic trajcctories.
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To get more detailed informations, we have then recorded
the velocity distribution curves using the fluorescence induced
by the probe laser.

Fig. 3) Give two examples of velocity distributions

Observed at voint C in the experimental conditions where fluores-
cence transients of the kind of Fig. 2b) are recorded. The upper
parts of Fig. 3a) and 3b) are just check-up signals recorded with -
the perturbing laser blocked, displaying the well-known D, line
fluorescence spectrum, with the ratio 5/3 betweén the two hyper-
fine lines. The two dotted lines indicate the pdsition of zero
velocity atom fluorescence, given by the auxiliary perpendicular
probe laser beam. Lower parts of Fig. 3b) and 3c) give two examples
of velocity distributions recordings when the perturbing beam in-
teracts with the atoms. They have the following characteristics :

- The exact shape of the velocity distribution varies from
one recording to the following one

- The relative heights of the 2 hyperfine lines are modi-
fied. In most cases, the F = 1 line is strongly reduced like in
Fig. 3b). This is another evidence for optical pumping effects.

- By far the most important effect observed, which only
occurs when all the parameters are precisely optimized is a
strong decrease of the velocity distribution area, showing that
the total number of sodium atoms interacting with the probe beam
has been largely reduced in the process (up to 90 %). The reducing
factor undergoes significant fluctuations from ohe recording to
the following. Furthermore, the velocity distribution lineshape
is strongly affected by the perturbing laser : bumps, or even
oscillations can be observed. There is no noticeable shift of the
curve maximum to the low velocities side. We have finally checked
that no comparable effects of atomic density reduction occurs with

a perturbing laser having a short cavity.

Ihe conciusion of ail ihese observaticns is that, in our
experimental conditions, the perturbing laser modifies atomic
trajectories in such a way that almost all sodium atoms escape

out of the region of observation.
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ITI - INTERPRETATION OF RESULTS

Let us now explain why the main observed effect is a kind

of "explosion" of the atomic beam, rather than a reduction of
the most probable atomic velocity.

Let us first assume that the perturbing laser spectrum
consists in a set of N modes simultaneously existing and having
a constant intensity, and that sodium atoms are mere two-level
svstems. In this oversimplified model, all the sodium atoms,
independently of their velocity, are quasi-resonant with a laser
mode, since the intermode splitting (8.8 MHz) is less than the
full width at half maximum of the atomic absorption line. The
laser induces therefore on the atoms an almost constant decele-
rating force which is, contrarily to most other similar experi-
ments, independent on the position and velbéity of the atoms
(provided they remain inside the perturbing laser beam). All the
atoms undergoa uniformly decelerated motion along the direction
of the laser beam, whereas their transverse velocity is not affec-
ted. If the laser spectrum is broad enough -which is the case, in
our experimental conditions- the perturbing laser is even able to
force the atoms to go back in the direction of the oven. Because
of the spreading of initial longitudinal velocities, the turninag
points of different trajectories are located at different points
along the beam axis. Furthermore, atoms having a small longitu-
dinal velocity have more time to escape in transverse directions,
under the influence of different factors :

— The effect of the remaining transverse velocity, because
there is not an exact matching between the directions of the waves
vectors of the perturbing Gaussian beam and of the atomic veloci-
ties.

— The effect of collisions with residual gas in the vacuum
box, which are more efficient for transverse scattering on very
slow atoms than on fast atoms. ®

— The effect of velocity scattering due to spontaneous

emission , which induces, by itself, a nosition scatterinq(z) of
several mm after a 1 m long intcraction length.
—~ The effect of multiple scattering(ll) : one atom in the

beam absorbs a spontaneocus photon emitted by another and is there-
fore cxpelled, on the average, from the centcr of the becam ; such

an cffect is non negligible in our confiqguration where all the
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atoms arc pumped by the laser, at least in the first centimeters
of the becam.
As a result, the net effect of the interaction with the

perturbing laser is to produce slow atoms escaping from the

atomic beam at any point along its axis : slow atoms are not
concentrated in a small region of space, and therefore their local .
density is small. This is not the case in swept frequency techni-
ques, which concentrate atoms in a small portion of phase space,
but ‘occurs also in experiments using power broadened lines, which obse
the same lack of low velocity atoms(z).

Experimental observations give results in qualitative
agreement with such a model. This is an evidence that our simple
modelling for the laser modes is not very far from the actual
situation. The strong observed effect implies that the different
laser modes in the long laser, although fluctuating in intensity
and phase, can be considered as constant when averaged over time
intervals characteristic of the slowing down process (i.e. close
to the lifetime of the excited state). This provides an important
argument for using long cavity lasers as "lamp-lasers"(B).

For a sodium atom of initial velocity 660m/s, the minimum
stopping distance is of the order of 25 cm. In our experiment

almost all the interaction length is needed to observe an important

effect, as can be seen by comparing fluorescence transients at
points B and C : the experimental average stopping length is
therefore of the order of 1 m, which means that the modes fluc-
tuations decrease the deceleration efficiency by less than a fac-
tor 4. This can be bettered by using a mode locked long cavity

laser, in which such fluctuations no longer exist.

CONCLUSION

Our simple experiment has shown that it is possible to

strongly modify the velocity distribution of thermal atoms
simply by shining on them a laser having an extended cavity. This
provides a qood test of the correlation properties of the diffe-

rent modes existing in a multimode laser in the short time scale.
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So far, the main observed cffect is an "explosion" of the
atomic beam under the influence of the long laser, not an increased
flow of slow atoms. This is due to the fact that we use a broad-
band deceleration process, which cannot concentrate the slow
atoms in a small region of space, and also that our laser has the
drawbacks of its simplicity : the mean frequency is not stabilized
and its broad spectrum induces a large fraction of atoms to stop.;
and even to go back, before the observation region. Defocusing
processes are. then very efficient on such slow atoms.

By a better tailoring of the mode structure of the long
laser -for example removing the modes resonant with near-zero

(7 _ and by adding a

velocity sodium atoms, as suggested in ref.
refocusing process, with the help of hexapole magnets or conical
mirrors to obtain a beam of converging light, one should be

able to obtain intense beams of slow atons.
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FIGURE CAPTIONS

Fig.

Fig.

Fig.

Experimental set-up

Fluorescence transients recorded by photomultipliers
located at points B (lower trace of each oscillagram)
and C (upper trace), as a function of time. The

opening time of the perturbing laser is 10 ms, recorded for

different laser tunings.

Probe laser induced fluorescence recorded at point C

as a function of probe laser frequency. Upper curves

for figures 3a) and 3b) are recorded with the long laser
off. The dotted lines indicates the fluorescence from
zero velocity atoms for each hvperfine line. Fig. 3a)
and 3b) correspond to different adjustments of the long

lascr.
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