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les forces d'oscillateur sont des guantités sans dimension qui
apparaissent dans 1'interprétation de 1l'ensemble des phénomenes radia-
tifs en physique atomique. La Torce d'oscillateur diune transition
est proportionnelle 3 la probabiliié de transition correspondante.
Dans différents domaines de la physigue, la connaissance des forces
d'oscillateur est nécessaire pour une interprétation quantitative des

phénoménes observés ; nous en clterons quelques exemples.

Fn Astrophysique, la principale base expérimentale est Tournie
par les spectres atomigues ou moléculaires observés de la terre ou
maintenant de satellites., La seule connaissance de la position des
raies est insuffisante pour permetire 4d'extraire toutes les informa-
tions contenues dans ces spectres, Quelquefois méme, ceux-ci se pré-
sentent sous une forme si complexe gque leur simple dépouillement né-
cessite la connaissance des forces dloscillateur des transitions con-
cerndes et de toute fagon, si 1'on veul remonter aux paramgires physi-
ques {abondances, températures col) qui caractérisent le milieu stel-
laire ou les atmosphdres plandtaires, i1l est tout & fait essentiel de
disposer de forces d’osciliateur rréalablement détermindes en labora-

toire.

Dans la physique des plasmas et des décharges, un des problénes
majeurs est de déterminer et d'étudier les mécanismes de peuplement

deg niveaux atomiques. Csux-ci psuvent &ire sépards en deux classes:

vl

processus radiatifs (sbsorption et émission



(collisions - transferts d'énergie, ...). Pour préciser ces derniers,
il esl indispensable de pouvoir éliminer 1'influence des premiers et
ceci ne peut se faire que si 1'on connalt les forces d'oscillateur des
diverses transitions impliguées., Ces probldmes se rencontrent égale-
ment dang la physique des lasers & gaz ou l'on étudie les conditions
dans lesguelles une inversiocn de population entre deux ou plusieurs
niveaux peut se produire. Dans ce domaine, il est important de con-
naitre les forces d'oscillateurs des transitions concernées pulisgue ce

sont les processus radiatifs eux-mémes gqui sont observés,

Les forces d'oscillateur jouent également un réle important dans

=
[oN
1

certains domaines de la physigque appligquée. ALinsil, de nombreuses
thodes d'analyse et de dosage reposent sur 1l'étude soit de l'absorpticn,
s0it de 1'émission des composés dtudids, On caractérise chague élément
par une ou plusieurs transitions dont il est indispensable de bien

connaitre la force d'oscillateur,

(es quelques exemples montrent gue les forces d'oscillateur inter-
viennent dans des domaines différents de la physigue et y jouent des
r8les tres divers Suivant les cas, pour un spectre donné, il est sou-
haitable de connalitre les forces d'oscillateur, soit de quelques iran-
sitions avec une grande précision, soit de nombreuses transitions wéme
de fagon approchée Ce sont ces hesoins variés quil ont suscité la mice

clses

.

en application de méthodes trés différentes, les unes ires pr

|6

mais peu zénérales, les autres moins précises mais applicables de ma-

niere trés extensive.



Comme pour la plupart des grandeurs physiques caractéristigques
des atomes, des calculs de force d'oscillateur ont dté faits. BEn effet,
les théoriciens de la structure atomigue ont mis au point de nombreuses
méthodes de calcul des fonctions ¢'onde des états atomiques. le mell-
leur test de ces méthodes est la comparaison des valeurs calculées avec
des valeurs mesurées de facon aussi précise que possible, Dans cetie
comparaison les forces dtoscillateur jouent un réle privilégié car elles

sont particulidrement sensibles & la qualité des fonciions d'onde uti-

lisées pour les calculer. Ainsi la détermination de valeurs expérimen-
tales précises de forces d'oscillateur permet de faire progresser les
méthodes théorigues. A 1'inverse, ces méthodes peuvent souvent fournir

des valeurs théorigues trés précieuses pour des transitions difficile~

ment accessibles 3 la mesure.

Dans le premier chapitre, nous rappellerons d'abord comment les
forces d'oscillateur interviennent dans 1'intervprétation des processus
radiatifs les plus simples, puis nous exposercons le principe des diver—

ses méthodes qui permettent de les mesurer.

Ces méthodes, dont certaines sont trés anciennes, ont évolué au
fur et & mesure des progrés de la physique et de la techneclogie ; elles
sont devenues plus précises, leur domaine d'application s'est étendu,
la méthode dite "des crochets" semble avoir échappé & cette évolution.
Cette méthode consiste & mesursr les forces d'oscillateur & partir de

1'étude de la dispersion anormale qui se prodult au voisinage 4'une

raie d'absorption. Cette étude est faite sur la pholtographie du



spectre canneléd fourni par un interférométre & deux ondes éclaird en
lumigre blanche dont un bras contient la vapeur & étudier. Dens le
second chapitre nous rappelons comment la dispersion anormale au voisi-
nage d'une raie d'absorption est lide & la force d'oscillateur de la
transition. HNous discutons les perturbations gqu'apportent 3 1'indice
de réfraction L1'utilisation de lumidre intense, les collisions et
i'effet Doppler produits dans la vapeur. HNous décrivons ensuite la mé-

thode des crochets phetographique,

Bien que les performances des plaques photographiques aient é%4é
beaucoup anéliorées depuls quelques années, leur utilisation limite le
domaine d'application de la mdthode des crochets. En effet, il est im-
possible d'étudier ainsi les transitions infrarocuges. ('est pour remé-
dier & cet inconvénient gue nous avens chérché & modifier cette méthode.
Nous avons mis au point deux méthodes fonddes sur les mémes principes
gue la méthode des crochets — étude de la dispersion ancrmale 3 l'aide
d'un interférometre & deux ondes — mails utilisant des récepteurs photo-
électriques, donc applicables & 1'étude des transitions infrarouges.
Dans le trolsiéme chapitre, aprés une bréve description de ces méthodes,
nous discutons de leur précision et des possibilités qutelles offrent.
Les expériences gue nous avons faites en utilisant ces méthodes font
1'objet des articles placéds en annexe. Une premiére démonstration de
la premiere méthode a été la mesure des forces d'oscillateur relatives
de transitions vigibles (Epgis - 2p53p) du Néon I pour lesgquelles
on disposait de résultats antérieurs assez précis ( calculs ei mesures

7

diintensité), Nous avons utilisé cette méthode pour mesurer la force



de bande de la bande 2-0 de 1l'oxyde de carbone, située aux environs
de 4 200 cm"1, montrant ainsi la possibilité d'utiliser la méthode des
crochets photoélectrique dans 1l'infrarouge. D'autre part, nous avens
mis au point une deuxidme méthode photoélectrique utilisant un laser &
colorant monomcde sccordable Ffonctionnant en régime continu, Pour
cette méthode nous avons remesuré deux des rales précédemment étudides
dans le Néon. Cette mesure, qui doit &ire considérée comme prélimi-
naire, nous a permis d'obtenir une précision supérieure & cellie obienue
dans la premidre méthode et de montrer dans guelle mesure cette préci-

sion peut encore &tre augmentée par diverses améliorations technigues,
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I, Grandeurs fondamentales,

Plusieurs grandeurs atomiques sont introduites dans 1'interpré-
tation des processus d'intersction matigre~rayonnement : les coeffi-
cients d'Rinstein, les probabilités de transition, les forces d'oscill-
lateur, les forces de raie ... . Cette diversité tilent & des raisons
historigues. Chacune d'elles a été introduite pour la descripticn
d'un phénonméne particulier, Elles sont lices par des relations sim-
ples et dans la description des phénoménes radiatifls on pourrailt se
contenter de n'utiliser qgue l'une d'enire elles, Nous allons montrer
comaent ces grandeurs sont Introduites et quelles sont leurs relations,
Hous exposercns ensulte comment elles peuvent dlre mesurées dans le

cas des transiticons dipolaires électrigues & un photon.

1., Coefficients d'Einstein,

Ces coefficlents interviennent dans la description d'un ensemble
d'atomes en interaction avee un champ électromagnétigue & large bande,

isotrope, de faible intensité {approximation lindaire) en systéme fermé,

e

les stomes sont décrits comme des systémes i deux niveaux dégéné-
rd + 0 - I . + ." ) ’ - . .
rés 1 (nlveau inférieur) et j  iniveau Superleur). Cette approxi-
mation n'est valable que si le rayonnement couvre une bande de fréguence

limitée, qui contient comme seule fréquence de résonance de 1l'atcome,

celle qui correspond & la transition i-3 .
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lzs parameétres concernant les niveaux sont indicds 1 et j

Ei , hj énergles des niveaux. - 3 Ej gj Nj ®3mj
. o — i .
gi , gj poida statistiques. i Ei gi hi @imi
N Ns densités de population,
@im R ®jm foncticns d'onde des états correspondant & ces niveaux.
i

Ie rayonnement est caractérisé par le densité spectrale d'énergie

p{v) & la fréguence v

Ie nombre des atomes du systeme est constant., On considére des
atomes & deux niveaux, donc les variations des densités de population
des nivegux 1 et J pendant 1'intervalle de temps dt se compen-
sent dNi + de =0 . ILa variation de ces populations par interac-

tion avec le rayonnement correspond & trois effets
— abgorption de rayonnement & partir du niveau i

[ o i
(dhi)abs. B, ; p(vij) Nyoat o,

— édmission induite & partir du niveau j

AT = J
(th)em. ind. ~ Bij p(vij) Nyode o,

— émission spontande & partir du niveau J

1oem. 8P, a1 J

L'éguilibre du systéme se traduit par
an. = (an) + (dm) + (an,) = 0

i . abs, ilem. =p. “i’em, ind.

soit Biooplvy )i+ B, plv, J N, + A N = 0
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Aoy

g

iy B'i sont les coefficients d'Binstein et ils sont liés

par les relations sulvanles

2. Probabilités de transition,

Aji peut &tre défini sans référence au rayonnement extérieur,
c'est la probabilité, par unitdé de temps, pour qu'un atome dans un
état j émette un photon de fréguence v dans une direction et un
état de polarisation quelconque et passe dans 1l'état i, Ies rela-
tions entre les coefficients d'Einstein soni valables dans le cas ol
le rayonnement électromagnétigue est isotrope. Quand on réalise une
expérience d'absorption ou d'émission induite, on étudie 1'interaction
d'atomes avec un champ électromagnétique non isotrope gui peut étre
décrit‘par une superposition d'ondes planes monochromatiques de vec-
teur d'onde % , Ge polarisation t et la réponse du milieu n'est pas
nécessairement isotrope, il faut donc introduire des coefficlents

— —
Bij(s,k) et Bji(s,k) déerivant 1'absorption ou 1'émission indulte

- rd . e s - g ’ re
d'une onde plane caractérisde par € et k . le chamyp électromagne—

tiegue peut dsalement dire décomposd en ondes multipolaires et d'autres
G I I

coefficients différenticls seront alors introduits. De méme, la pro-

W ey s . ’ - 4 3 . i
babilité d'émission spoentande d'un photon de polarisation € , de vec-—

P bt ~ ) I
teur dfonde k , & &, est fonction de ces ca-

dlun niveay

ractéristigues. Nous ro nous ressong icl gutaux transitions



dipelaires électriques & un photon {tres prépondérantes dans le domaine
optique ol 1l7on peut faire 1'approxzmation des grandes longueurs d'on-
de ) et dans ce cas, par application du théorime de Wigner-Fckart, on
peut montrer que les probabilités de transition {par émission sponta-
née, émission induite ou absorption) se Tactorisent en wroduit d'un

facteur purement géométrique ef d'urs grandeur caracitérisiigue de 1'a-

tome : la probabilité de transiticon A,

()
[

3, TForces dloscillateur.

les forces d'oscillateur ont €té primitivement introduites dans
la description classique des phénoménes dlabsorption et de dispersion.
L'atome est considéré comme un oscillateur soumis & des osclllations
entreftenues par le champ électromegnéiique. 0On consideére que le
rayonnemant électromagnétigue préseast couvre une bande de fréguence
limitde comprenant une seule frégquence propre du systéme, c'est ce qui
permet d'admettre que seule une transition est affectée par 1l'interac-
tion., Pour déerires correctement les pnénoménes, il faut supposer que
Ni atomes, oscillant sur une bande éircite de fréquence centrée sur

v. . 8e comportent comme ~N1 oscillateurs ol Jwi = Ni fij .

1J

La force d'oszeillateur est lide aux coefficients d'Einstein par
la relation

f., = 4ne — 3.
i amey 2 7ig



15

4., Force de raie.

Clest la grandeur isotrope fondamentale gqui s'introduit dans
1'interprétation théorique de tous les phénomeénes radiatils. Elle est
obtenue en éliminant de 1'éldment de matrice carré d'un opérateur
transition de caractéristiques muliipelaires bien déterminées les
facteurs purement géoméirigques. Plus précisément, elle est égale au
carré de 1'élément de matrice réduit de cet cpérateur transition entre

les deux éiats considérdés., Dans le cas des transitions dipolaires

électriques & un photon, la force de rale s'syprime par

4
52n3 v..” S,
A . 1 13 iy
P o '7
J* 4neo Bt ¢’ g
3
et on en tire
Ammy S,
fi. I — .
Do et g,

5. Durde de vie,

L

les grandeurs définies précédemment concernaient une transition,

Om consideéere meintenant 1'ensem-

la durée de vie concerne un nive

ble des niveaux d'un atome ; le niveau 35 peut se désexcliter par



émission spontande vers plusieurs niveaux inférieurs 1 avec la pro-

babilité de tramsition 4., , l'évolution de la population du niveau
a1

i sous l'effet de l'émission spontanéde est régie par 1'dquation
J q

AN, ==5 A, N, d%
R

i

=
T
i

. Y oewnlot 5 A )
- Nj(O, exp(~t & Aji, .

la durde de vie du niveau J est Tj donnde par

;1-: S A
S

6. HMesures de probabilités de transition,

En fait, les seules grandeurs directement accessibles & la mesure
sont soit des durdes de vie (dans les expériences résolues en temps
par exemple), soit des guantités qui sont le produit dtune probabilité

de transition par une densité de population N A
o gl

Ce n'est que dans quelques cas particuliers gue la mesure d'une
durée de vie permet de connaltre une probabilité de fransition., Ceci
arrive évidemment si le niveau considéré ne peut se désexciter gque par
une seule transition dipolaire électrigue {ctest le cas de nombreux
niveaux résonnants). On est ramené 3 la méme situation si une proba-

bilité de transition dans la somme 30 Ajj est beaucouyp plus grande

[N

. . : . ] : e
gue les autres {ctest le cas par exesple du niveau 2 Pq de 1l'héelium
gui peut se désexciter par deux transitions dont les probabilités res-

pectives sont



Ta détermination de produits N& Aji ne fournit la probabilité
de transition Aji que si N& peut étre mesuré. On peut cependant
obtenir des valeurs relatives de probabilités de fransition si l'on
sa plece dans un cas ol Nm est le mw8me pour plusisurs produits
Na Aji mesurés., les produiis Na Aji sont les grandeurs mesurées

dans les expériences d'émission, diabsorpiion ou de dispsrsion.
1

7. Probabilités de transition relatives,

Par des mesures d'émission sur un ensemble de transitions de nméme
niveau supérieur j , on obtient une série de valeurs proportionnelles
& Aji , pour diverses valeurs de 1 , en d'auvtres termes, on mesure
aiors des rapporis de branchement, (uand 1l n'est pas possible de

déterminer Nj , on paut cependant obtenir des probabilités de transi-

tion absolues & partir de ces mesures : sl 1l'on connait la durée de

b
1
|

vie du nivean J et gque toutes lzs transitions i~J de niveau supé-
rieur Jj ont été étudides, on peut déterminer le coefficient de pro-

portionnalité szchant gue la somme des probabilités de transition est

1tinverse de la durde de vie.

Par des mesures d'absorpbion cu de dispersion sur un ensemble de

transitions de méme niveau inférisuwr 1 , on cobilent une série de va-

- . £ gr . N
leurs proportionnelles & (N, - , ce sont des probabilités

]
&
: . bl 2 K . s o ke . T Pt L S S, ™ " ___,_,_,";,
de transition relatives si, pour Loutes ces transitions, Ho >> N o

- 1 .

) i o8

E

.

dans les conditions de 1'expérience, 3'il n'est pas possible de
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déterminer Ni , pour obtenir une série de valeurs absoluss & partir
d'une série de valeurs relatives, il faut connaltre la valeur absolue

de 1l'une des probadbilités de transition.

On voit gue les trois types de mesure - durée de vie-émission-

absorption ou dispersion - sont complémentaires,

Nous décrivons les principales méthodes de mesure de durée de vie

et de probabilités de transition, relatives et absolues.



s

. lMesures de durde de vie.

.

t. Introduction.

De nombreuses méthodes de mesure de durde de vie ont éié propo-

'3

La precision gu'elles permettent

hez]

sées, cerialnes scnt trés anclenne
diatteindre et leur champ d'application ont éveliud avec les progrés de
la technigue et tout particuligrenment ceux de 1l'élecironique. On peut
caractériser ces méthodes par la nature de la grandsur mesurée -~ un
temps - une distance parcourue - un déphasage ~ le largeur d'une
courbe,.. . Dans l'application de ces diverses méthodes, pourtant
trés différentes, a priori, on rencontre des difficultés de méme ori-
gine, qui tiennent B 1'état du milieu étudié (jet ou vapeur) et & la
méthode d'excitation des atomes {lumidre résonnante — bombardement
électronigue - décharge - passage d'un jJet d'ions rapides & travers
une lame)., Nous décrircns bridvement ces méthodes puis nous éveogque-
rons les preblemes 1iés au mode d'excitation des atomes et & 1'état

du milieu.
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2. Méthodes de mesure de durdes de vie,

a) Ubservation de la décroissance exponentielle,

Un atome, initizlement dans un niveau J évolue vers les niveaux

i dnférieurs en émettant spontandment un photon, avec une probabilité

E. -5,
"y . . . i
par unité de temps Aiﬁ GE DR de freéquence vij = “Q&“““"t
+J h

Pour wne collection d'atomes, la population du niveau 3 décrofit

exponentiellement avec une constante de temps Tj = ; % , Clest-i-
| & 1o
dire que Nj(t) = Nﬁ(O) e 3

L'intensité de la lumidre émise sur 1l'une quelcongue des transi-
tions j - i1 est proportionnelle & W (t) et son étude permet de
mesurer Tj . Clest ainsi que Holzberlein (1) étudie la lumisre dnmise
par un gaz aprés une impulzi&n excriatrice en observant sur un oscil-
loscope le signal fourni par wn photomultiplicateur gqui regoit cette
lumidre. Cette méthode a été améliorde par Pendleton et Hughes (2)
et plus récemment par Walther (3}, mais des progrés plus décisifs ont
été faits avec la méthode des coincidences retardées et les méthodes
de corrélations dans lesquelles on détecte la lumidre émise photon par
photon, Enfin la décroissance exponentielle est également étudide sur

des jets monocinétiques rapides excités en un point,

o ~ Méthode des colincidences retardées,

3 liinstant

les atomes sont excitds par

entre lgs 1ns-

t , on détects les photons v,

tants $ 44t et LAt + &t (At varie de O & quelques durdes de



vie du niveau 4tudié, &t est petit devent la durée de vie). Cette
méthode doit sen nom de méthode des colincidences retardées su fail que,
dans ses premigres applications, c¢u cherchasit la coincidence entre
Ttimpulsion ayant provoqué L'excitaiion, "retardée" élecironiguement
diva temps At , % ltarrivée d'un photon. Dens ces conditions on dé-
tectait lfarrivée dlun photon aprds le passage d'une impulsion excita-
ﬁriceu La méthode conduit & des mesures trés longues. Liutilisation
dfanalyseurs multicanaux de grande résolution en temps permet d'étu-
dier, aprés le passage d'une impulsion, l'intensité lumineuse dmise
par les atomes pendant les intervalles successifs [+ + két &

t o+ (k+1) 6] (5, 6, 7).

Cette méthode a &té appliguée & des vapeurs et & des Jets (8)

excités solt par de la lumisre rdéscnnante, soit par bombardement élec~

o

tronique. le probléms essentiel consiste & produire une excitation
gul est interrompue en un itemps treés court devant la durée de vie &
étudier et & détecter l'émission des photons pendant des dintervalles
de temps également trés courts devani la durée de vie. C('est pourguel
les performances de ces méthodes ont suivi les progreés de 1'électroni-
que rapide. Dansg les expériences condultes actusllement, ces temps

P N -9 n as
caractéristiques peuvent Stre de 10 s ou méme infdérieurs (6).

B ~ Méthodes de corrélation photon-photon et électron-photon.

Dans les méthodes de corrdlation, on étudis la désexcitation sn

J puls vers un

cascade d'un atome d'un niveau Lk vers un

)

niveau 1 pour mesurer la durde de vie du niveau



(n détecte deux types d'événe-
ments ¢ le passage dYun atome du
niveau k au niveauw J ~ le pas-
sage dtun atome du niveau 3 au
niveau 1 et on étudie le temps

i gquil sépare deux tels dévénements

$11) stagit de corrélations photon-photon on détecte llarrivée des
photons ij et dez photons vji (un par un). Stil gtaglit de corre~
iations électron-photon les atomes sont excités par un faisceau d'élec—
trons monccinétiques et on analyse 1'énergic des électrons diffusés
on détecte les dlectron: qui ont perdu une guantité d'énergie telle

gu'on puisse affirmer gqu'ils ont excité un atome dans le niveau J . On

détecte d'autre part 1'arrivée de photons vjj .

On observe enitre ces deux types dfévénements des corrélations
"vraies" quand le premier photon (ou l‘électron) concerne le méme atome
que le photon Vig o On observe également des corrélations "foriuites"
quand les deux événements concernent deux atomes différents. C(es deux
tvpes de corrélations n'obéissent pas 3 la méme lol statistique et on
peut séparer les corrélations "fortuites', qui sont aldatoires, des cor-
rélations "vraies" gui correspondent & la désexcitation radiative du ni-
veau J . Mais, comme les corrélations "fortuites" sont beaucoup plus

nombreuses que les corrélations vraies, les mesures sont lrés longues,

Par ces méthodes, on étudie 1'évolution de la population du niveau

J et on mesure la duréde de vie effective de ce niveau dans les conditions
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de 1l'expérience gqui, le plus souvent, n'est pas égale & la duréde de

vie radiative de ce niveau. De plus, dans la méthode des cofincidences

retardées, si ll'excitation des atomss n'est pas sélective, l'existence
pt

de cascades aboutisszant au niveau § peur rendre pius difficile 1l'in-

terprétation des résultats, Hous discutercns plus loin ce probléme.
b

7) Bvolution le long d'un jet.

On excite un jet monocindtigue en un point ei on étudie la lumidre

5

émise par les atomes du jet en Tonction de la di

arnce PArCourue apras
L'excitation. Ceci est éguivalent & 1'étude de la désexcitation, en
fornction du temps, d'atomes excitds par une impulsion. Une premiére
expdrience a été tentde sans succes en 191% par Dunoyer (16) sur ls
sodium, Plus tard, Xoenig et Bllett (?7) mesurent de cette manigre la
durée de vie du niveau 5s5p "P, du Cd gqui est de 2 usec. environ.
Pour gue des mesures soient possibles, il faut que les atomes parcou-
rent une distance assez grande {quelques cm, au moins) pendant une
durée de vie. La vitesse des jets thermiguss évant géndralement trop
Taible pour qu'il en soif ainsi, cetite méthode a été abandonundée jusgu'a
ce que des jets d'ions rapides, excités par passage A fravers une lame
(Beam Foll Spectrosoopy) (18-28) solent mis au point, 11 est possible
de former des jets d'ions monccinétigues dont la vitesse est proche de
la vitesse de la lumiére, Aprés passage & travers une lams, ou une
faible épaisseur de gaz, la vitesse du jet reste trés grande et la dis-
persion des vitesses est trds peu augmentde [ T1 est courant dfobtenir

des vitesses de 0,1 ¢ ; dans ces condiltions un atome parcourt % cm. en

-9

10 s quil est l'ordre de grandeur des plus faibles durées de vie de
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niveaux atomigues]. Suivant les conditions - vitesse et nature de la
cible -~ on obtient des ions ou des atomes, dans des niveaux trés exci-
tés. On éiudie 1'intensité de la lumidre émise sur une rale, en fonc-
tion de la position du détecteur le long du jet. Ici encore, llexci-
tation des atomes n'est pas sélective et on observe des désexcitations

par cascades.

b) Méthodes de modulation.

<

Ces méthodes consistent b &tudier la réponse d'un systbme, non
plug &4 des impulsions dlexcitation, mais & une exgitation modulée.

Ie milieu est excité par de la lumidre rdésonnante ou par bombardement
électronigue, 1'intenzité éiant modulde. Les atomes sont excités pé-
riodiguement vers un ensemble de niveaux 3 et se désexcitent au bout
dtun temps de 1'ordre de la durde de vie de ces niveaux. la fréguence

de modulation dtant v , 1l'intensité de la lumidre émise suy une tran-

sition lssue du niveau § est modulde sinusoidalement avec une ampli-

-

. .7 2 ; ' .
tude proportionnelle & [1‘+(2ﬁvxj) ] at présente un retard de phase

¢ , par rapport & llexcitation, tel gue tgo = 2nvtj . 51 la fréguence

4

de modulation est de 1'ordre de ?;Ew" 1'étude de Ltamplitude de la
o o
d

modulation obtenue aussi bien gque 1l'étude du déphasage en fonction de
la fréguence v permetitent de mesurer les durdes de vie des niveaux
excités., la mesure des déphasages est la méthode la plus [réquemment
employée (29Jh37). La difficulié principale est de proudulire une exci-
tation de fréquence v suffisamsent grande pour gque la condition

‘] - Ea { N PR Dol e Al T VY e A o
oy soit respocree (810 7T = B, v AQOLT eure de LU ordre e

2WT )
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c) Ftudes de profils,

Un nivean de durée de vie T a une largeur en énergie AE de
' h o . .
l'ordre de P la largeur specirale naturelle d'une transition entre

deux niveaux 1 et J de durées de vie T, et . est
- [

AEi + AE ) 1
r SRV R A
i h T, T
i
Diverses méthodes consistent & déterminer ces largeurs par 1'é-
tude de profils de raie (38~ 45). 0n étudie ainsi le profil de raies
> k
d'émission ou de raies d'absorption. Dans ces expériences, une pre-
miere difficulté est de déterminer la largeur homogéne des profils gui
sont perturbés par 1'effet Doppler. Drauitres méthodes consistent & as
placer dans des conditions expérimentales telles gue 1'efflet Doppler

s0it négligeable ; c'est le cas des expériences de croisement de ni-

veaux, de double résonance ou d'absorption saturde gui permettent dtat-
2

teindre directement la largeur homogéne,

la largeur homogeéne des profils obtenus dépend des durées de vie
des deux niveaux de la transition et, comme ces durédes de vie, elle est
affectée par les collisions, par la diffusion multiple et, dans cer-

tains cas, par les phénomeénes de cascades,
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%, Bifficultés d'interprétation,

Chacune de ces méthodes posge des problémes expérimentauy spécifi-
gues gue nous avons évogués mals, dans ces expériences, les mémes dif-
ficultés d'interprétation apparsissent, lides d'une part au fait que

l'atome ne peut pas toujours éire considdérd comme isold et, d'autre

w
<
6]
je=3
ot
B
[
ol
o

)
"
[N
4]

part, & l'excitation non sélective des nives

a) Problémes lids & 1l'étude d'un gas.

Dang un gaz ou une vapeur, les atomes ne peuvent Etre considdrés
comme isolés que dans des conditions trés particulidres (jet peu dense
ou vapeur & pression trés faible). De ce faii les grandeurs mesurdes

ne sont généralement pas les durdes de vie radiatives des niveaur umails

i

leur durde de vie effective gqui dépend de plusieurs phénominss, D'une
part, les collisions enire atomes ont pour effet de diminuer la durée

=
xY

de vie effective des niveaux ; on peut tenter de les éliminer en éiu-
diant le gaz & pression faible et on peut extralire la valsur des duréss
de vie radistivesd partir des mesures de durédes de vie effectives s'il
gst possible d'extrapoler ces résultats & pression nulle, D'autres
phénomenes perturbent les mesures Taltes sur un gaz, qui sont lids a

5

T'utilisation d'un milieu dont 1'épaisseur optique est trop grandse,

De ce point de vue, les atomes peuvent &ire co

ot

iddrds comme isolés

a4 tout photon émis par un atome zort du gaz. 51 1'épsisseur opti-

gue du milieu est trop grande, un photon

e e | 4 Ty e T S v R
probabilité  diétre  absorbd par un sutre atome du guz
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se menifeste de diverses fagons suivant les phénoménes observés., Les
raies émises par le gaz sont autoabsorbées (46) et lewr profil différe
notablement du profil d'une raie émise par un ges d'dépaisseur opfique
faible. Ie rayvonnement émis par les atomes est emprisonnd (47-ﬁ5?)

sona g

dans le gaz et la durde de vie apparente des nilvesux est plus grande

orisonnemnent de ra-

gue leur durde de vie radiative. le vhéncmene &
diation ne sera &évitd que s'1] est possible d'uiilicer un milisu 4'é-

aisseur opblque assez faible,
q

Y

Cependant, les signaux observés deviennent généralement trés fai-
bles guand on diminue la pression ou 1l'é¢paisseur optigque du milieu et

les mesures sont molins précises.

b) Problemes 1ids & liexcitation non sdlective des niveaux,

Différentes méthodes sont pour gxcliter les atomes vers

le niveau & étudier. Seule 1'utilisation diune lumibre résornante
permet 4'obtenir l'excitation spéoifique vers wa niveau alors que,
dars les autres cas, des niveasux supérieurs su niveau dtudié sont aussi
peuplés et peuvent en se désexcitant contribuer & le peupler. La popu-
lation du niveau étudié n'évolue plus seulement sous 1'effet de liémis-
sion spontande et la durde de vie apparente du niveaun est alors plus

= J

grande que sa durde de vie radiative. ('est le phénomene de cascade

{(52).

Cecl se produiit par exemple dans l'excitsticon par passage diun Jet

T

d'iong rapides sur une lame ol des nivesuy trbs excitds de l'atome sont

peuplés,
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Quand les atomes sont excités par bombardement électronigue, on
peut éviter de peupler des niveaux supérieurs au niveau étudié en mo-
difiant 1'dnergie des électrone incidents, mals le maximum d'effica-
citéd dans liexcitation dfun niveau est cbtenv aves des électrons dont

lidnergie est supérieure & celle du niveau concernd : il faut donc

choligir entre deux situations limid
~ excitation efficace conduisant

~ excitation faible, sans cascade, sau seulil didnergie,

Quelle qu'en soii l'origine, le phéncudne de cascade se tradult
. L] 4 b By - 1 . - . .
toujours par une évolution non exponentielle de la population des ni-
veaux. Celle-ci n'évolue plus suivant la forme Nj<0) e J mals
comne une somme de termes exponentilels dont les constantes de temps
sont 1, et les durdes de vie des aubres niveaux intervenant dans la

cascade,

Ia présence, dans une cascede, de niveaux & durée de vie tres
faible devant < perturbe trés peu les phénoménes. En revanche, si
des niveaux de durée de vie de 1'ordre de 1 ou plus grande que =
contribuent au peuplement du niveau étudié, il est difficile et quel-
guefois impossible d'obtenir ia duréde de vie 1 & partir de 1'étude

d'une seule transition.

Tles phénoménes observés sont hesucoup plus simples si 1l'excitation
des niveaux est sdélective. Tendanb longlemps, la seule fagon d'oblenir

une excitation sélective était de réaliser une lampe aveo le corps
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étudid, Mais seuls les premiers niveaux exciids peuvent &tre attieints
ainsi., L'utilisation de laser accordables permet d'étudier maintenant
des niveaux plus ¢levés, en pariiculier par excitation & plusiewrs
photons. Cependant la largeur specirale de ces sources étant trés
faible, les processus d'excitation ne sont pas les mémes gu'avec un
rayonnement & large bande de fréguence el des précautions doivent étre
prises dans l'interprétation des résuliats obtenus en transposant les
pour la méthode des

méthodes classigues (A titre d'exemple voir (53
q :

déphasages ).

4. Conclusion,

Les diverses méthodes gue nous avons déerites sont toutes appli~

quées actuellemeni. On peut définir leurs performances par référence

i deux situations extrdumes. les expériences dans lesgquelles llexcita-

tion et la détection sont sdlectives condulsent & des mesures longues
et leur domaine d'application est restreint, mals les résultats oblenus
sont généralement trds précis. A 1l'opposé, les méthodes d'excitation
trés puissantes que sont le bombardement électronique ou 1l'excitation
par passage B travers une lame permettent 4'étudier des niveaux tres
élevés en énergie, mais la présence de cascades rend 1'interprétation

des résultats trés délicate.
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I1Y. Hesure de probabilités de transition.

1. Introduction.

0y 3 s 2z

La plupari des méthodes de mesure de probabilités de transition

n

repose sur l'étude de 17un des trois phénomdnes — émission - abscrption
- dispersion, Ce sont des mesures absolues ou relatives selon gu'il

est possible ou non de mesurer la densité de population des niveaux.

Nous allons veir dans chaque cas comment les probabilités de

transition intervienneant dans l'interprétation de ces troils phénomdnes.

B

émission : Tour une transition de nivesuv inférieur 1 , de niveaun su-
périeuvr  , & la fréquence v., , l'énergie émise par wn volume 4V

petit, dans l'angle solide dRQ est

4°T = = (N. A..) hv, .4V
JoTad 3J

N? est lg densité de pepulation du niveasu j .

absorption : Un gaz étant ¢éclairé par un faisceau d'intensité Iﬂ(v)

& la frégquence v , aprés traversde dtune épaisseur dx faible, 1l'in-
c . ’ \ . ) - 5 ;

tensité absorbée & la fréquence v est dl{v) = Io(v) {v) dax .

k{v) est le coelfficient d'absorption i la fréquence v

la variati <l n fonetion de v , clested-dire son profi
la variation de 1} en fonciion de ) est dire n profil,

cefficient d'absorpiion

[

dépend des conditions expérimeniales, mals le
£ 7

)
- 4 a a7 )
totale jk\v)uv nten dépsnd pas

, . e’ g by By
J”K(“J)O‘.\) = “;HC (Nl i :I‘:: E;—-) I _;‘1 = /;‘ﬁ'g‘c “‘{;——‘ (NJ — NJ p ) 'S-}’:j ,

o " J



dispersion : En dehors des raies d'sbscrption 1'indice de réfraction

dtun miiieu absorbant s'exprime par

¢ 1 8y
n-1 = 2 — (W, - N, =) 1,
omme” 1<) Gije_ 62 i3 gj iy

ol la sommation est faite sur tous les niveaux de 1l'atome classés par
ordre croissant d4'énergie. Au voisinage d'une transition isciée J- 1

cette formule se réduit 3

.
i
(W, - W, ==)f_,
e2 1 J gj 1
By 7 2 2
2nme G.. = ©C
13
ol n dépend de 1la trensition j-—3i . Cette Formule est wvalable

0

tant gue |0"0ij reste nettement plus petit gque c-o pour

i

toutes les transitions ou Nn atteint des valeurs de 1l'ordre ds Nj .

5

Ces formules élémentaires Tournissent le principe des méthodes de
mesure de forces d'oscillateur. Cependant, dans chaque cas réel, leur
utilisation devra étre adapide, suivant les conditions expérimentales

du milieuw étudié,

2. Mesures d'démission,

Wous avons vu gue 1'intensité dmise sur une transition 1-j est

proportionnelle & Nj ! Ce résultat suppose toutefois que 1'é-

Ll
43
paisseur du milieu observé est optiguement faible. En effet la raie

émise peut éire absorbée par le gam, c¢'esi le phénoméne d&'autoabsorp-

tion., 8i le coefficient d'absorption au centre de la rale est ko s
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‘o . . 1 .
une épaisseur optiquement faible est %telie que =x <K PP Pratique~
0
ment, 1l'intensité émise est mesurde soilt par wne cellule photoélectri-
que, soit par photographie, il est donc nécessaire d'obtenir un bon

étalonnage de ces insiruments par des mesures photoméirigues La ré-
7 q

férence é¢tant un corps noir de femperature connue) .

T1 est possible alors sans faire auvcune hypothése sur les densi-
tés de population dlobienir des sdéries de valeurs relatives de forces
d'oscillateur pour des transitions avant le méme niveau supérieur.

81 la durde de vie de ce niveau est connue, les probebilités de tran-

2 2 . -2 Al 4 S s ) 1 :

sition absolues peuvent &tre fixées par la condition 3 A, =T s
i

tous les niveaux i onl pu &tre atteints. En dehors de ces cas treés

particuliers, pour relier ces séries de valeurs, il est nécessaire de

connaltre la répartition des densités de population entrs les niveaux.

Pour atteindre des transitions enitre niveaur élevés 11 faub rda-

by

liger une excitation traés forte des atones, ce qui est obienu cssen-

¢

-

tiellement par deux méthodes : arc élascirique - tube a ondes de choc,
Sous certaines conditions, on peul considérer dans ces expériences
gu'un dquilibre thermique est réalisé, ce qui permet d'obtenir des
mesures absolues de forces d'oscillateur. Des mesures assez précises

ont ainsi pu &tre rdéalisdes (54 - 56).



%, Megures d'absorption.

La lumigre absorbde par uns vapeur sur une Iirsnsiiion dépend de
la force d'oscillateur de cetie transiticn, mais par une relation moins

simple gue dans le cas de 1l'éimission.

scean dtintensité

oy ype - z S e et 3 . I B
Pour une epalasseunry £ de gaz, déclairdéd pasr un

(v) , b la fréguence v , 1'intensité tracsmise, & la fréguence v
pect

, . ~%x{v)E , k .
est I{v) =1 (v) & {v) . Dlanalyvse spectrale de la courbe d'ab-

N O

sorpition ne fournit pas (v} mais =on prodult de convoliuwtion par la

fonction d'appareil du dispesitif dlanalyse,

4 partir de cette courbs expérimentale, on peubt déduire la force
d'ogeilllateur par deux types de méthodes. On reconstitue le profil

d'absorption, connaissant la forme des fonciions qui interviennent

Tioppler, fonction d‘appareil). les pa-

£

(profil homogeéne, réparii
ramgtres inconnus sont alors ajustés de manidre que courbe expérimen-
tale et courbe thdorique coincident au misux (5?-58). ne autre mé-
thode consiste & édtudier la courbe dans son ensemble et & se placer

dans des conditions expérimentales telles que des hypothéses simpli-

ficatrices puissent &tre faltes lors du dépouillement.

P

Dans le cas ol liintensitd incidente est constante sur une plage

L 1

de fréguence contenant toute la rale d'absorpticn, on caractérise
1'absorption par la largeur équivalente W définie par

()1 (v)

W o= I'—"—j (\)())——— d‘\) e J {ewK(\"/szi) d\)

&




W est égal & l'aire comprise entre la courbe d'absorption et la droite
correspondant au zéro d'absorption, rapportée & 1l'intensité Incidente |
Ce rapport est indépendant de la fonction dlappareil du dispositirl

dianalyse.

Un cas simple est celui de labsmorption faible. Si k(v)4 reste
assew petit sur btout le profil, on peut remplacer e par
i’i
1~ k(v)e . 1a largeur édguivalente est alors W = Jﬁk(v)dv clest-a—
dire le coefficient d'absorption totale, qui est proportionnel au pro-

duit N, £, de la transition.
i 74

Dans tous les cas la largeur équivalente W est une fonction du
produit NfZ , de la largeur homogeéne de la transition, de la distri-
bution de vitesse des atomes absorbeurs. 5i 1l'on suppose que seule la
valeur de Nf est inconnue on peut calculer numériquemen® la variation
de W en fonction de Nf {(59). On peui se placer dans cette situa-
Lion en mesurant la largeur homogéne de la transition et la distribu-

tion de vitesse des atomes absorbeurs par d'autres expériences.

Beaucoup de mesures extensives ont été faites en utilisant des gaz
chauffés b haute tempdérature : Fours de King {60~ 64) — tuyaux & cha-
leur (heat_pipe} (65), De telles expériences permetitent d'étudier des

de niveaux trés excités et comme la température est

w

transitions issue
dlevée le coefficient d'absorption est pratiquement une fonctlon gous-

sienne. On suppose que la distribution des populations entre les ni-

21 la connalssance de la teuvérature

veaux suit la lcei de Boltzman, ai

dtéquilibre permet de deierminer les densités ce population des niveaux

et les profils d'sbscrption.



4. WMesures de dispersion.

Des mesures de forces d'oscillateur ont été faites par étude di-
recte de 1'indice d'une vapeur, Cependant cette méthode a été peu
appliquée car elle n'est précise gque si liindice anormal est trés

L4 2

grand, Les mesures de dlspersion anormale ont ¢té¢ faites essentiel-

lement par la méthode des crochets gue nous décrivons plus en détail

dans le chapitre suivant,

5. Conclusion.

La mesure de 1'intensité des rales d'émission est une méthode
applicable dans de trés nombreux cas ; si elle ne conduit pas Toujours
3 des résultats trés précis, elle permet d'éludier des transitions
issues de niveaux tres dlevés qui ne pourraient étre atteintes ni par
absorption, ni par dispersion, Pour des transitions enire niveaux peu
excitéds des expériences ont pu dtre failtes donnant des précisions de

lleordre de 109/ .

Pour les méthodes d'absorption, il Taut aussi distinguer les étu-
des extensives de gaz tris excités pour lesquelles il est difficile de
réaliser un wmilieu bien homogeéne dont les paramétres thermodynamigues
soient connus avec précision et les études faltes sur des transitions
entre niveaux moins excitds de l1latome. Ta difficultéd est alors lide

aux problémes posés par les dtudes de prefils & haute résolution,



36

la méthode de dispersion a un domaine d'application plus restreint,
En particulier les valeurs de Nf leg plus faibles, mesurables par
étude de la dispersion anormale, correspondent & des transitions ol
1'absorption est forte au centre du profil d'absorption., Cependant,
la forme de 1'indice anormal étant trés simple, la mesure de la dis-
persion ancrmale peut conduire & des forces d'oscillateur plus

précises.,
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Mesure des forces d'oscillateur per étude de la dispersion anormale

au voisinage d'une raie d'abscrption,

Méthode des crochets photographigue.

Dane le chapitre précédent, nous avons failt une bréve revue des
méthodes de mesure de forces d'oscillateur. Comme 1'objet de notre
travail a été la mise au point de méthodes de mesure de forces d'os-
cillateur par étude de la dispersion ancrmsle, nous falsons une des—
cription plus approfondie des principes de base de ces méthodes. Nous
rappelons comment sont liés 1'indice de réfraction d'une vapeur au
voisinage d'une raie d'absorption et la force d'oscillateur de la
transition correspondante et nous précisons les conditions de validité
des formules habituellement employées. Enfin nous décrivons la  mé-
thode des crochets photographique, gqui a été employée avec succes i

1'étude de transitions visibles.
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I. Indice de réfraction d'une vapeur au voilsinage d'une raie

d'absorption,

1. Dispersion ancrmale,

L'indice de réfraction d'une vapeur est peu différent de 1, sauf
au voisinage des raies d'absorption de la vapeur ol il varie brutale-
ment et peut prendre des valeurs assez grandes, Ce phénoméne est la
dispersion ancrmale. La partie rapidement variable de 1'indice dépend
de la force d'oscillateur de la transition correspondante. Le prin-
cipe des méthodes de détermination de forces d'oscillateur par mesure
de dispersion anormale est d'étudier cette partie rapidement variable

de 1'indice de réfractioen.

L'indice de réfraction d'une vapeur est donné par la formule de

Kramers Heisenberg *

2 g, .,
n(o)- 1 === g (u, oy, =) ——d— |
N 1 e, 2 2
2me - Jr>i J Gij -0

la sommation est faite sur tous les niveaux de l'atome, classés par
ordre d'énergies croissantes, Ni est la population du niveau i ,

g, =sa multiplicité. Gij est le nombre d'ondes de la transition entre
les niveaux 1 et j, f.. est la force d'oscillateur de cette

transition,

* §. Korff, . Breit, Rev. Mod. Phys. 4 471 (1932).
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Cette formule n'est valable que "hors des raies d'absorption" ,
clest-B-dire qu'ellie ne peut pas étre appliquée dans un domaine de
quelques largeurs de raie de part et d'autre de chague raie d'absorp-

tion.

Au voisinage d'une raie isoléde, il est souvent possible de dé-
crire l'indice par une formule plus simple gue la formule de Kramers-
Helsenberg. On considérera qu'une raie Gij est bien isclée s'il
existe autour de Gij un domaine de nombre d'ondes assez important ol
le terme correspondant 3 cette transition est prépondérant dans la for-

mule de Kramers-Heisenberg. Il faut pour cela que les transitions

%0 proches de Gij correspondent & une valeur trés faible de
En
(N -§ =) f et que pour les autres transitions la condition
monog, mn

(- Gmn) >> (U-—Gij) goit satisfaite., La contribution a l'indice de

réfraction due & ces dernidres trensitions n'est pas négligeable, mais

on peut considérer gqu'elle ne varie pratiquement pas avec ¢ , dans le

voisinage de Gij . On peut alors dcrire l'indice de réfraction
2 g. £,
i
n(c) =n. + 2 (N.-.N. "Eﬂ et
i Je. 2 a4
2mne J o.. —¢
17

aw voisinage de la transiticn de nombre d'ondes Gij entre les niveaux

i {inTérieur) et § (supérieur)
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2, Calcul de 1ltindice de réfraction,

Ia formule de Kramers—Heisenberg n'est pas wvalable pour les nom-
bres d'ondes o tels gue [o-0i3[ solt de 1'ordre de la largeur
homogéne Yij de la transition. Elle représente la forme asymptotigque

de 1'indice de réfraction pour !0»-0,.f > Y.L .

Nous présentons en annexe un calcul semi classique de 1l'indice
de réfraction valable pour les Taibles valeurs de d—-cijl qul per—
met de préciser les conditions de validité de la formule de Kramers—
Heisenberg, La vapeur est traitde comme un ensemble de systémes i
deux niveaux, non dégénérés dsolés les uns des asutres, en interaction
avec une onde plane monochromatigue non polarisée, & fréquence w .
Dans ces conditions, on obtient les formules sulvantes pour 1'indice

de réfraction et le coefficilent d'absorption

E2°
2 2 2 “ig Yig
Wi Yy W = T
4nNmSi - ' 31
no= T X > > 2 2
5S, v, E°S. |
2 2 T Tii'ij 2 ij
13 YlJ - > Fow ZTJJ + P
BT, T
1J 1]
EgSi.
w (2yi.~k““zfj“)
4l J T,
k - X oo
Fhre ) ) EZQ_S Y 2 Eg.‘i] 2
ia FY¥is -—w‘-%*“";“*“l + 'Yi-“*——?"i*
J d 33T Yo
row =8 -8, = hcci_ W o= 27ed
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E est 1'amplitude du champ électrique,
Sjj est la force de raie de la transition,

Y est la constante de relaxation de la cohérence,

i N . )
=l oy Y. et Yj sont leg constantes de relaxation

des populaticns des niveaux 1 et [ ,

N =N - Nj ol N, et Nj sont les densités de population des

niveaux i1 et J

Cette formule suppose les atomes lmmobiles, nous discuterons done
de 1l'effet d'une répartition Doppler des vitesses. Nous avons supposé
éue les niveaux n'étaient pas dégénérés et - le champ non polerisé,
i le champ électromagnétique est polarisé, il faut tenir compte de
la dégénérescence des niveaux. Considérons par exemple un champ pola-
risd lindairement, en interaction avec un milieu isotrope. ILes états
sont caractérisés par Jym, et ijj . Pour chaque valeur de m une
valeur de Sij est introduite. L'indice est la somme des contribu-
tions de toutes les valeurs de m . Ia forme asymptotique est iden-
tigue & celle obtenue quand on néglige la dégénérescence. Nous dis-
cuterons des effets de saturation et de l'effet des collisions sur

cette formule approchée.
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3. Influence de la largeur homogene — Effets de saturation.

~

Si nous continuons & considérer les atomes comme immoblles nous
pouvons étudier la forme de la courbe d'absorption et de la courbe de

dispersion d'aprés les formules précédentes. La courbe d'absorption

An

présente un maximum pour w = mij et sa largeur & mi hauteur est

2

E7S, .
2G.. = 2(1..4»“*“£l“) , c'est la largeur homogeéne de la transition.
13 1] 6h2F
ij
la courbe de dispersion présente un centre de symétrie pour w = uij
et deux extremums pour des -valeurs de w voisines de wij * Gij .
la forme asymptotique de l'indice pour lw«-wij] > Gij est
e2fi Niu-N
n-1 = A 5 32
2xnc .. =G
1]

Nous retrouvons le terme correspondant & la transition d-j ul a
I 4 4

parait dans la formule de Kramers-Heisenberg. Nous voycns ainsil que
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la formule de Kramers-Helsenberg ne peut pas s'appliquer dans un do-

maine de quelques largeurs de raie de part et d'autre de wij

la forme asymptotique de le courbe de dispersion est indépendante
de la largeur homogéne Gij . lLa valeur de la largeur homogéne défi-
nit la région dans laguelle le formule de Kramers-Heisenberg peut &tre
appliquée. Quand la largeur homogéne augmente les exiremums s'écar-
tent de wij et 1ltamplitude de wvariation de 1'indice entre ces deux
poinig diminue. HNous avons vu gue le phénoméne de dispersion anormale
est la propriété pour 1l'indice de réfraction de varier brutalement au
volginage d'une raie d'absorption : guand la largeur homogéne augmente

la dispersicn anormale est atténude,

Fn premiére approximation, la largeur homogene Gij est la somme
de deux termes : d'une part Yij qul rend compte de la relaxation des
populations des niveaux sous 1'effet de 1'émission spontande et des

%S,

collisions, d'autre part —-Eiﬂ—' proportionnel & 1'intensité du champ
&ir rij

électromagnétique, gqui correspond aux effets de saturation., L'effet
des collisions et les effets de saturation condulsent & une augmenta-~

tion de ia largeur homogene de la courbe d'absorption et de la courbe

de dispersion.
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4, Influence de l'effet Doppler.

Ie calcul gue nous avons fait suppose les atomes immobiles. Si
un atome est animé &'une vitesse de composante ﬁ; parallele & % ,

. 1 = =
la fréquence vue par l'atome est E;(wml{v%). Pour un snsemble
d'atomes en mouvement l'indice de réfraction est le produit de coavo-
luticn de 1'indice tel que nous l'avons calculé pour un ensemble d'a-
tomes immobiles et de la fonction de répartition des vitesses des
atomes, Généralement, cette fonction ne prend des valeurs importantes
gue dans un domaine tres limité et on peut l'assimiler & une fonction
& support borné. La forme asymptotique de l'indice de réfraction est
une foncition & variation lente, C'est pourguoi la forme asymptotique
de 1'indice de réfraction est la méme pour en ensembhle d'atomes en
mouvement et pour un ensemble d'atomes immobiles. Dans wun gaz 1la
forction de répartition des vitesses est le plus souvent une gaussiemns.
Dans ce cas la courbe de dispersion a un centre de symétrie pour

o

W= w. ., et présente deux extremums symétrigques par rapport a Wy

ij dJ
la forme asymptotique est identigue & celle que nous avons calculée
pour des atomes immobiles., Pour déterminer le domaine dans lequel la
formule de Kramers-Heisenberg ne peut s'appligquer 1l faui tenir compte

des mémes paramdtres que précédemment et de la largeur Doppler (lar-

geur de la distribution des vitesses en unités de k'vn).



5. Principe de la mesure des forces d'oscillateur par ¢tude de

la dispersion anormale,

Nous avens montré dans les paragraphes précédents que pour une

raie UO bien isclée il existe un domaine aw voisinage de cette raie

ol l'indice peut s'éerirs

2 g, fi_
no=on_ 4+ (W, -5, —=) —=d—
i J&. 2 2
2TME J 00 -

Si nous limitons encore ce domaine de maniére que soit réalisée la

condition }c »-cl <{ g on peult confondre ¢ et o guand ils appa-

0 0

raissent comme facteurs multiplicatifs, ce qui conduit aux formules
gimplifides suivantes utilisées dans les méthodes de mesure de forces

dtoscillateur par £tude de la dispersion ancrmale

e2 gi fi' hoﬁ
n{n) =n._+ - (Ni— N, —=) —=d -
4me J J A— A
0
e2 gi ..
nle) =n, + —{§. - N, —) b
4mme J J 0(00~ o)
O=- O
[Le premier terme négligé est du premier ordre en - cependant
0]

dans la méthede des crochets que nous décrivons plus loin, cette sim-
plification nous conduit & négliger dans la détermination de la fercs

d'oscillateur d'une itransition, un terme du second ordre seulement en

Ces formules représentent la forme asymptoiigue de 1'indice de

réfraction qui, comme nous l'avons vu, est indépendante de la largeur
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homogene et de la largeur Doppler de la transition, Il est préférable
de connaitre approximativement ces largeurs pour déterminer le domaine
de nombre d&'ondes ol cette formule est applicable avec la précision
voulue, mais ce n'est pas indispensable, D'autre part, les divers
phénoménes qui perturbent la largeur homogéne et plus généralement le
profil des raies d'absorption ou d'émission, n'a aucune influence sur
la forme asymptotique de 1'indice de réfraction. Ainsi les résultats
obtenus par les méthodes de mesure de force d'oscillateur par étude
de 1'indice de réfraction au voisinage d'une raie d'absorption présen~
tent moins de difficultés d'interprétation gue dans la plupart des

autres méthodes de mesure de force d'oscillateur,



1. Méthode des crochets photoaraphique,

Cette méthode a 4ié proposde pour la premiére fols par
Rozhdestvenskii * en 1912. Ile principe en est simple et la réalisa-
tion ne nécessite pas d'instrument de mesure & trés hauvte résolution,
Elle consiste & observer avec un spectrographe les franges dinterié-
rence donndes par un interférométre A deux ondes, éclairé en lumiére
blanche, dont L1'un des bras contient une vapeur. les références des
études Taites avant 1967 sont données par Marlow dans un article de
revue sur la méthode des crochets ¥**, HKous allons exposer le principe

de cette mdthode et discuter ses limitations.

4, Dispositif expérimental et principe,

{'interférométre utilisé est du type Jamin ou Mach Zehnder, Iles

bras sont de longueurs différentes (ceci est obtenu scit par inclinaison

lame

spectrographe

ga%

* D, S, Roghdestvenskii, Ann. Physik., 39 307 (1912).

¥% W, C. Marlow, Appl. Opt. & 1715 (1967).



des mirvoirs, soii par interposition d'une lame dans un bras de 1¥in-
terférometre). la cuve est placée dans le bras le plus court. L'in-
terférométire est éclairé par une source blanche placde au foyer d'une
lentille. On forme des franges de coin &'air qui sont projetées sur
la fente d'entrde d'un spectroméire, les franges étant perpendiculalres
3 la fente. Quel gue soit le détsil du montage, les conditions sont
choisies de manidre que 1'état dfinterférence b une hauteur y de la
fente corresponde A uwne diffdrence de chemin optigque & entre les

deux ondes gui interférent
6 = (nle)~1)8 - x +ay

n{g) indice de la vapeur,

£ longueur de la cuve,

x différence de longueur entre les deux bras, gui est comptée positi-
vement si la cuve est dans le bras le plus court,

e angle du coin diair,

On obtient sur une plaque photographique un réseau de courbes.
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Chague courbe correspond & un méme ordre d'interférence., L'équation

d'une courbe est de la forme
(l’l(}\,) " 1)/8 - X 4 QY o= k}\-

k¥ étant liordre d'interférence.

Chacune de ces courbes présente deux extremums, appelés crochets, pour

dn

les longusurs d'onde telles gue Y

k . Dans les conditions habi-
tuelles, 1'ordre d'interfdrence est dlevé el on le mesure en étudiant
les courbes dans leur pariie rectiligne, hors de la raie d'absorption,
Ay donné, considérons deux longueurs dlonde A’ et A'+AN"  pour

lesquelles l'ordre d'interférence est k et k+p et appliguons la
relation précédente

(A )= 104 - x + oy = A'k

(n(K‘+AK')—v1)£ - X + oy = (h'+Ah‘)(k+p)

n(A4an ) 2 n(A) k>> p et AR <K A done k = _f%f = -X
~¥ est une valsur moyenne de 1'ordre d'interférence au volminage de
la rale d'absorption et K > O .

D'apres la formule simplifide établie précédemment

e g 2

& __ e ®iy 213 "0

T 5 (0 -, =) 5

4 T8 ey
les extremums se produisent pour 2 oet AT donnds o
>
2 g, T AT 2

(K“KO)222“9“~(N,-1, Ei)_iﬁ 0

4 mac 3 X
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Selt A= AF- A" la distance entre les extremums, on en dédutt :
€ Tcmc2 A2 X
WMy gty =25
S BT R W

On se place généralement dans le cas ol 1le niveau inférieur de la
transition est beaucoup plus peuplé gque le niveau supérieur, c'est-

g,
a~dire quand Ni >> N, ﬁé‘. Une mesure permet alcors de déterminer

d
Ni fij . $'il est possible de mesurer la densité de population du
niveau 1 , on peut obtenir la valeur de fij , sinon on peut, en

étudiant plusieurs transitions de méme niveau inférieur 31 , obtenir

une série de valeurs relatives de forces d'oscillateurs.

2. Conditions d'application et précision.

Cetie méthode a été appliquée de manidre extensive par
Rozhdestvenskii, Penkin et leurs collaborateurs & 1'étude de vapeurs
métalliques. Les transitions étudides sont issues de niveaux infé-
rieurs trés peuplés (densité > 1012 atomes/cm3). les auteurs obtien-
nent ainsi des mesures relatives de forces d'oscillateur avec une bonne
précision (incertitude < 52@). les résultats sont généralement en bon
accord avec les mesures obtenues par &'auires méthodes {voir par exem-
ple ®), Cependant aucune description précise de la méthode de dépouil-

lement des plaques n'est donnéde et la précision n'est pas discutée.

¥ Yu, 1. Ostrovekii, N. P, Penkin, p. 422 in Optical fransition Proba-

bilities ed, par Meroz.



le dépouillement consiste tout d'abord & mesurer K en comptant
le nombre de franges apparues entre Xk et A+AN , ensulte & mesurer
A , distance entre les extremums des courbes. Ces courbes sont des
portions d'hyperboles dont itaspect varie en fonction des parameires
géométriques du montage, ¢'est-b~dire en foncition de ¥ , Quand X
augnmente, A2 K  reste constant, les courbes sont plus inclinées
(dans levr partie rectiligne) et plus serrées, les crochets sont plus
proches de la raie d'absorption. Au volsinage des extremums les cour-
bes sont dissymétrigues et ce d'autant plus que ¥ est grand, mais
alors la concavité est plus grande et les extremums sont plus pronon-
cés, Quand les raies voisines sont assez proches, il est nédcessaive
de former les crocheis pres de la raie d'absorpbion pour &tre assurés
que la formule simplifide prise pour L'indice de la vapeur s!applique
avec la précision voulue ;, powr une raie bien isolde, le choix de X
est meoins critique, Il ne semble pas gue les auvteurs alent utilisé le
fait que les courbes sont des hyperboles pour déterminer les extremums,
Une discussion sommaire est donnée par Kvater ¥ qui fait des mesures
en falsant systématiquement varier ¥ et donc la position des crochets
en vue de vérifier la validité de la formule de Kramers-Heisenberg et
de la méthode des crochets ; il fait allusion & la difficulté qu'il y

a & pointer le maximum d'une courbe dissymétrique.

¥ G. 5. Kvater dans Optical Transition Probabilities, ed. par Heros,

p. 42,
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Dans le cas ol les crochets sont proches de la raie d'absorption,
une résoiution troyp faible peut conduire & des courbes dont le cone
traste n'est pas trégs bon mails surtout dont la forme est aliérée, la
distance entre les c¢rochets est alors surestimée., C(eci semble &tre
souvent 1la source de désaccords systématiques apparaissant avec des

mesures faites par d'autres méthodes,

%, Conclusion,

La méthode des crochets peut étre facilemeni appligués dans Lous
les cas ol les niveaux inférieurs des transitions peuvent étre suffi-
samment peuplés. (es mesures ne nécessitent pas de connaissance pré-
cise des formes de raies et ne sont donc pas sensibles asux phénoménes
parasites qui interviennent dans les méthodes d'émission ou d'absorp-

tion,

Pour obtenir des résultats précis par cette méthode, 11 faut que
la figure d'interférence vhotographide a2it un bon contraste et donc
gue l'interférometre soit blen stable, cependant si la photographie
peut éire faite en un temps assez bref, ce probléme n'est plus aussi
crucial, Méme si le contraste des franges est trés bon, du fait méme
de leur structure sinuscidale, elles ont une "largeur™ qul est une
limitation fondamentale. C'est en vue de résoudre ce probléme que
d'autres montages interférométrigues ont €ié proposés (interfdéromdtires
4 ondes multiples ol la finesse des franges d'interférence est plus

grancde que 2).
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Plus graves sont les limitations lides & l'utilisation d'une
plagque photographique et c'est pour cette raison que la méthode des
crochets n'avait pu &tre appliquée & 1'détude des transitions infra-
rouges. Une solution naturelle & ce probléme consigstait & imaginer
une version photoélectrique de la méthode. ('est 1la l'objet essen-

tiel de notre traveil gue nous ddcrivons dans le chapitre suivant,






CHAPITRE III

Deux méthodes photodlectriques de mesure des forces
d'oscillateur par étude de la dispersion anormale

au voisinage d'une raie d'abscrption,

1. Introduction.

ITI. Méthode des crochets photoélectrigue.

1, Principe.
2 Difficultés expérimentales.
%3 (Conditions de mesure - Précision,

4 Comparaison avec la méthode pholtographique.

II1I. Mesure de forces dfoscillateur de transitions infrarouges.

1 Introduction,

2 Indice de réfraction le long de la bande 2-0 de (O .

% application de la méthode des crochets photoélecirique &
i'étude de la bande 2-0 de CO

4 Conclusion,
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IV, Utilisation d'un laser menomode accordable,

1 Introduction.

2 Dispositif expérimental - principe,

%  Description des ccourbes obtenues,

4 Précision des mesures., Valeurs accessibles & la mesure,

5 Conclusion,

V., Comparaison avec d'autres méthodes photoélectriques de mesure de

1l'indice de réfraction,

1 Mesure directe,

2 Spectroscople d'amplitude.
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I. Introduction.

Oomme la description de la méthode des crochets photographique
faite dans le chapitre précédent le montre, la mesure des forces d'os-
cillateur par étude de la dispersion ancrmale est une méthode dont le
principe est trés simple. Bn effet slle évite beaucoup des problémes
rencontrés dans les mesures d'dmission ou d'absorption - problémes
liés aux profils en particulier. Cependant cette méthode suppose 1'em~
ploi de plagues photographiques, ce qui limite son domaine d'applica-
tion aux rales visibles et ultraviclettes. Ies nombreux progrés faits
récemment dans 1'étude des transitions infrarouges sont dus . & l'exis-
tence de détecteurs photodlectrigues sensibles dans cette région spec-
trale, I1 nous a semblé gque le meilleur moyen de transposer la méthode
des crochets photographigque & 1'étude des itransitions infrarouges était
de mettre au point une méthode fonddée sur les mémes principes mais ol
le détecteur serait une cellule photodlectrique et non une plaque photo-
graphigue. De la méthode des crochets nous avons conservé ce principe
gqui est de comparer par une méihode interférométrigque la variation
d'indice d'une vapeur avec les cavactéristiques géométriques d'un in-

terféroméire .

Avant d'expliquer comment cette transposition est possible, il
nous faut tout d'abord revenir & une comparaiscn plus générale de ces
deux types de détecteurs que sont la plague photographique et le dé-

tecteur photoédlectrique., La plaque photographique psut étre considérée
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comme wn ensemble de petits détecteurs photosensibles disposés sux
toute la surface de la plaque, chacun de ces récepteurs €tant capable
d'enregistrer un flux avec une échelle d'intensité trés peu précise et
en tout cas de dynamiqgue assez faible, L'utilisation d'une plague
photographique consiste & étudier le noircissement de la plague pour
déterminer l‘éclairementhui 1'a provogué. Pour chaque plagque il
existe un domaine d'éclairement pour leguel la densité de la plague

est une fonction linéaire du logarithme de 1'éclairement ; ce domaine
correaspond & une variation d'éclairement dans un rapport 1 & 20 envi-
ron, Pour étre dans de bonnes conditions de rapport signal sur bruit,
il est indispensable de se placer dans ce domaine, on ne peut donc pas
étudier dans de bonnes conditions avec une plague photographigue, une
répartition 4d'intensité présentant un contraste plus important, Tne
plaque photographique enregistre une image & deux dimensions, ¢'est-&~
dire vne répartition d'intensité, mals elle ne permet pas d'enregilstrer
1'évolution de cette répartition & moins gqu'on utilise des bandes suc-
cessives de la plague, ILes détecteurs photoélecirigues sont, au con-
traire, capables d'enregistrer un fliux avec une échelle linéaire et ﬁne
grande dynamigue et on peut enregistrer 1'évolution, dans le temps, de

1'éclairement,

TDans d'auires expériences, la transposition a €+é¢ faite de 1tuti-
lisation d'une plague photographigue & 1l'utilisation d'un détecteur
photoélectrique. Le probléme est trdés simple quand ls propriété de
la plagque photographigue de recueillir une image & deux dimensions

n'est pas utilisée. Dans la mesure des longueurs d'cnde par exemple,
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sur une plague photographique, la longueur d'onde des raies enregils-—
trées est une fonction connue de 1'abscisse sur la plague et, pour une
mesure photoélectrigue, on provogue un défilement des radiations devant
le récepteur photodélectrique, la longueur d'onde étant une fonction
connue du temps. Nous avons cherché & modifier le montage de la mé-
thode des crochets photographique de manidre 3 nous placer dans une

situvation comparable,

Hous avons, dans le chapitre précédent, décrit 1l'aspect des pla-
ques obtenues par la méthode des crochets. L'eéclairvement est propor-
tionnel & 1+cos 2np , P est llordre d'interférence, 1lié & la lon-
gueur dtonde A et & la position y par rapport & la fente par la
relaticn (n(h)— 104 - % + ay = pA . L'éclairement de la plaque sur
la droite correspondant & un point de la fente du spectrométre (v
constant) est une fonction sinuscidale du nombre d'cndes leoin d'une
raie d'absorption et présente un extremum pour chacun des deux nombres
d'ondes correspondant & la position des crochets qu'on observe de part
et d'autre d'une raie d'absorption., C'est ce type d'extremums gque nous

avons mis en évidence et éiudids pour mesurer des forces d'osciliateur,

Sur les plagues obtenues avec le montage classique une telle étude
est impossible, car on serait amend & &tudier une bande trés étroite de
la plaque correspondant & un méme point de la fente d'entrée du spec-
trométre ; ceci est dfi au fait que, pour une longueur d'onde, 1'ordre
d'interférence varie de plusieurs unités d'un bord & 1'autre de la

plague. FEn revanche, si on modifie le montage de maniere & projeter
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sur la fente d'entrde d'un monochromateur, non pas des franges mals
une teinte plate, les courbes présentant des crochets n'epparaitront
plus mais 1l'éclairement de la plague ne sers plus gu'une fonction des
abscisses. Ce sont les conditions pour lesquelles la transposition de
l'utilisation de la plague photographique & 1'utilisation d'un récep-
teur photoélectrique se fait de manidre trés simple, C'est en ce sens
gue nous avons modifié le montage classique de la méthode des crochets.
Cette modification nous a permis de meitre au point une méthode appli-
cable & 1l'étude des transitions infrarouges et méme dans le domaine
visible nous avons pu faire des mesures plus précises que celles obte-
nues par la méthode photographique. On verra gue la précision est es-
sentiellement limitée par la largeur de la fonction d'appareil du
spectrometre. Dans une seconde méthode, afin de nous affranchir de
cette limitation, nous avons utilisé un laser & colorant monomode ac—
cordable dont la largeur spectrale est trés faible et la frégquence
définie avec beauvcoup de précision. Fous avons modifié la médthede
photeélectrique de maniére & 1'adapter aux caractéristiques particu-—
ligres d'un laser & colorant., Nous n'avons falt avec cetie dernidre
méthode que des mesures préliminaires et la précision qu'elle permet
d'atteindre peut encore &tre augmentée. Nous décrivons ces deux mé-

thodes dans les paragraphes suivants.
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TI. Méthode des crochets photoélecirigue,

le dispositif expérimental que nous avons utiligé est décrit dans
les articles placés en annexe ; nous rappellerons ici le principe de

la méthode et les principales difficultds gue nous avons eu a surmonter.

1. Principe.

L'appareil est constitué d'un interférometre de Michelson, d'un
spectrométre et d'un dispositif de détection (cf. ~ter article en

annexe) .

L'interférométre est dclaird par une source blanche placée au
foyer d'une lentille. Un des bras contient la vapeur a Studier., L'ine-
terféromdire est réglé de manidre i former des annesux a 1'infini dont
le centre est projetd sur la fente d'entrde d'un monochromateur & ré-
seau. Un photomultiplicateur est placé derriére la fente de sortie du
monochromateur. Quand on fait tourner le réseau, le photomultiplica-
teur fournit un signal proportionnel & la transmission de 1'interféro-

mdtre, auquel se superpcsent les raies ¢mises par le gaz gtudié.

La différence de chemin optique entre les deux ondes qui interfe-

rent est A = (n(c)~1)£ - XO

n{g) est 1'indice de la vapeur pour le nombre d'onde ¢ ,

g' est la longueur.du tube,
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é?' est la différence de longueur géométrique entre les deux bras de
1'interféromeétre.

La tranemission de 1'interféroméire est proporticonnelle &

T = {+cos 2rod solt, en utilisant dans cette expressicon la formule

approchée de l'indice de réfraction que nous avons établie,

nla) = nO'Pc(o -0
0

T = 1 + cos 2n[ox+ & ]

O~G
0

2

T S

avec X = X_ - (n ~1)£ et 4 = Ne £2 .

0 o 2

4mme

Cette fonction présente des extremums & chague fois gue 20A ezt en-

tier et également quand é%(cx4u ) s'anmule, c¢'est-a-dire pour

(5-—(50

deux valeurs de ¢ symétriques par rappor:t a 9y données par

2 A
(g~ oo) =5

Loin d'une raie d'abscrption la fonction est sinusoidale, de période g

Sur la courbe obtenue de ls transmission de 1'interfdérométre en
fonction du nombre d'ondes, on mesure la période des franges non per-
turbées et la distance des ewtremums, ce gui permet de déterminer la

valeur de N, f,, pour la transition e, = o,. étudide.
i 71j 0 1]

La détermination de x est analogue 4 la déterminastion de ¥
dans la méthode des crochets photographigue (voir chapitre précédent)

et les extrémums sont 1'analcogue des crochets.
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2. Difficultés expérimentales,

Elles résident essentiellement dans le probléme de la stabilité
de l'interférometre. Si les instabilités & court terme se traduisent
par un bruit sur le signal enregistré, les dérives lentes ne peuvent
Gtre détectées sur un enregistrement et peuvent cependant conduire &
des figures trés déformdes {la période des franges sinuscidales peut

par exemple &tre différente de ). Pour résoudre ce probliéme nous

M [

avons réalisé un asservissement de la différence de marche de 1'inter—
o]
férométre. Ie faisceau issu d'un laser He-Ne & 6 328 A traverse 1'in-
terférometre et 1'état d'interférence du faisceau émergent sert de
référence & un dispositif &lectronigue gqui corrige les variations de
chemin optigue en ajustant la position d'un des miroirs de 1l'interfé-
rometre, (e miroir est monté sur une céramique piézo-électrique &
laguelle on applique une tension alternative & 800 Hz., Ie signal
d'erreur de l'asservissement est fourni par la pariie alternative du

]
signal di au faisceauv & 6 328 A

la différence de marche dans 1'interférométre étant modulée, la
transmission de 1llinterféromdtre est moduléde, (n extralt par un trai-
tement électronique la partie modulée du signal fourni par le photo-
multiplicateur, elle est proportiomnelle & sin 2mcd quand la trans-
mission de 1'interféromdtre est proportionnelle & 1 +cos 2nch . Les

raies émises par le gaz, non moduldes, sont ainsi élimindes.

L'interférométrs est éclairé en lumiére blanche, mails nous n'étu~

dions que le voisinage de chaque rale d'absorption et 11 suffit donc
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d'un spectre d'intensité constante sur guelgues dizaines d'Angstrim

autour de chacune des raies étudides. De manidre & ne pas &tre génés

par le recouvrement d'ordre dans le moncchromateur, nous avons utilisé
. . Pl - - o

un ensemble de filtres interférentiels de largeur 200 & 300 A, dont la

transmission est & peu prés constante pour toute la partie du spectre

dtudide,

Les problemes gque nous venons d'évoguer sont lids & la méthode et
ont la méme solution quel que soit le corps étudié, mais dans chague
cas particulier on doit étudier les conditions dlexcitation du milieu
dans lesguelies 1'étude de la dispersion anormale ect possible et cone
duit effectivement & la mesure des forces d'oscillateur des transitions.

Nous avens vu gue la mesure faite sur une transition i-] permet de

g.
déterminer la quantité (Ni"'Nj éiJ fij ., Nous ne pouveons obtenir les
; :
valeurs des forces d'oscillateur relatives gue si, pour chaque transi-

g.
. e - 1 . . .
tion etudiee, la condition W, >> N, 7 o8t satisfaite ; nous devons
d B
o

nous en assurer dans chaque cas. D'autre part, la mesure est d'autant
plus facile et précise gue Ni est plus grand. Pour chagque corps, 1l
faut donc chercher les meilleurs conditions d'excitation du milieu,

clest-a~dire tenter d'cbtenir les valeurs les plus grandes possibles
g

de Ni compatibles avec la condition Ni >> Nj . Ces contraintes
J

peuvent se rdévéler contradictoires ; en effet, dans le Néon 1 par exem-

-

l

=}

ple, le gaz est excilté par une décharge continue ; guand on augmente
1tintensité du courant gul traverse le tube, les populations des niveaux
2p"3p augmentent plus vite gue les populations des niveaux 2p 38 sans

qu'il y ait toutefois inversion de population. Nous nous sommes assurés
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g,
que la condition N, >> N, —%  &tzit satisfaite en étudiant les valeurs
g 4 £y
des rapports ?iﬂ' guand les populations varient.
ik ‘

%, Conditions de mesure - Précision,

Forme des courbes.

fes courbes peuvent &tre représentées par la fonction

0 sin 2n(0x4—0_ . ) (ef. §.1)

0

y =Y

Pour deux points d'abscisses v, et g, du ménme cdté de 9 de

part et d'autre d'un extremum, correspondant & une méme valeur de y ,

nous pouvons écrire

sin 2n(c$x-+"“ii*——) = sin 2n{o.x+

61— 00 2 02m 9y
. A
solt o?x-%gﬂjfgw = G2X%_c ~ a—
1 o 2 0
A
(0, 0oy =05) =

Pour déterminer la position d'un exiremum nous cholsissons des couples
de points 01,02 comme nous venons de les décrire et pour chague cou-
ple nous calculons le prodult (62-00)(01— co) . (es points sont dé-
terminés de facon précise si la valeur du sinus est proche de zéro.

la valguy du sinus & l'extremum dépend de 1la différence de longueur
entre les deux bras de 1'interfércmetre par le facteur ox on voit
done qu'une tres faible variation de x  peut conduire & une grande

variation de la phase du sinus & 1l'extremum. Ie systéme d'asservis-
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sement permet de faire varier la longueur d'un bras de 1l'interférometre
O 3 - N .

par pas de 6 328 A faisant ainsi varier la phase de l'extremum de

21 + 2uhc X 6328 3 on peut ainsi ajuster la veleur de la phase A 1'ex~

tremum sans changer 1llordre de grandeur de x ., On se place ainsi dans

des conditions telles que les couples de points (01,02) correspondent

i des valeurs du sinus comprises entre —% et 4 , la forme de la

courbe obtenue n'est slors pas treés différente de

% une translation prés des ordonnées,

Ie bruit qui affecte les courbes a deux origines :

a) bruit de photons, proportionnel & la racine carrée de 1'intensité
lumineuse regue par le photomultiplicateur (La résolution du monochro-
mateur étant choisie, celle-ci dépend de la luminosité du monochroma-

teur et de la brillance de la lampe blanche),

b} instabilités de 1'interférométre qui se traduisent par une instabi-
1lité de la phase du sinus. Le bruilt obtenu sur les courbes n'est pas
le méme suivant la valeur du sinus, cepéndant il reste du méme ordre
sur la partie utile des courbes (sinus compris entre —%f el % ).
Nous supposerons done que la courbe est définie avec une incertitude
Az sur l'ordonnés 2z d'un point, 4z éiant constant pour les points
gue nous considérercns. L'abscisse ¢ dfun peint d'ordonnée =z est

o . . o Az d
définie avec une incertitude Ag telle gue 2z :]ME- ,
do

Ao
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Précision des mesures.

Nous allons calculer la précision sur la veleur de A déterminge

A
~ Ve 1., - - o - = — — =
3 lt'aide d'un couple de points 01 02 tels que (01 OO)(GE 60) <
AL bo, Ad, 1 1 Ax
A " Jo,-0.] "o, -0 +AUO(| o, " |o —0])+x
1 0 2 G 1 O 2 0

Supposons que la disposition des points est choisie de maniere que

o. <o, g

0 1 z
dz N A X az . A
do,| 2" do | 7 7 2
1 { .- GO) 2 (02—-00)
Ac1 A02 Az
o, -]~ Loy L (o -0)
01— GO 1 O

L'incertitude suwr o¢. est tréds faible et nous la négligerons.
Pour mesurer x on compte une ou plusieurs franges entre deux points
pour lesguels le sinus est nul. Fn ces points la pente est au moins

égale B la pente au point o, et la distance mesurde est supérieure

2
a 02-60 , puisqu'on utilise une région qui contient 1'ensemble des
p Ad2
deux crochets, donc on a toujours —/ < P
2 0 3&01
L'incertitude sur la mesure de A est donc au plus IU p I
1770

Voyons comment varie cette guantitd suivant les valeurs de x et de

01 choisies

AG1 Az

qu— o

ol
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In étudiant les variations de cette fonction pour O < 01- GO < ;c&
on voit gue pour obtenir une détermination précise de A 1l faut

choisir x petit et 01 tres proche de o

o
¥n choisissant x et 61 nous devons veliller a ce gue les points
utilisés se trouvent dans un domaine de longueur d'onde ou la formule
simplifiée que nous avons établie pour l'indice stappligue. Les points
utilisés ne doivent pas &tre trop loin de la raie, sinon elle ne peut
plus étre considérée comme isolée, ils ne doivent pas non plus étre
trop proches du centre de la raile d'absorption, sinon la forme hyper-
boligue de 1l'indice n'est plus correcte. Ie zone utilisable sera dé-
terminde dans chague cas particulier, connaissant la position des
raies voisines et 1'ordre de grandeur de la dispersion qu'elles créent,
la largeur approximative de la raie étudide et la résolution avec la-
guelle le spectre cannelé est analysé (Nous avons montré comment les
courbes peuvent 8tre déformées si la résolution est insuffisante. cf.

ter article en annexe).

En pratique nous avons utilisé plusieurs couples de points pour
déterminer la position d'un extremum dans une région ou la pente de la

courbe est grande,

D'aprés la formule 5 = on voit que

la précision maximale qui pulsse &ire atteinte correspond &

Cy =385 g

) - 7 _ 2
4 min., A% o) done  (44) )(‘31 "O)AZ ‘

1,
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Az est 1l'incertitude avec laguelle la courbe enregistrée est connue,

Dans

oo {un

on peui l'exprimer en fonction du rapport signal sur bruit

la région utile y Z 2mnz donc Ay = Zndz E‘: i%‘(le sinug varie
entre —1 et 1 ). 0Oz :'l '% donc
T S
‘ ) s ) 2
() sy, =% (oy=0) 5

Cette formule détermine aussi la valeur la plus faible de A qui peut
8tre mesuréde, pour des conditions de précision choisies, en remplacant

01~ UG par la plus faible distance acceptable compte tenu de la réso-

lution et de la largeur des ralies étudides. Pour un rapport signal

sur bruit de 100, si la plus faible valeur de U1~ GO acceptable est

dtenviron 100 mK (c'est le cas des transitions du Néon gue nous avons

3 -1

étudides), la plus faible valeur de A détectable sera de 10 © cm

3

) s i 8 -
ce gui correspond & une valeur de NI de 5.10 cm on pourra mesu-

H

. . 0 -
rer avec une incertitude de 5% des valeurs de NI de 101 cn 5 { x

étant de 1'ordre d'une fraction de mm. ).

4. Comparaison avec la méthode photographigue.

On peut passer facilement de l'un des dispositifs expérimentaux
3 1'autre, Dans la méthode photographique 1'interférométre est réglé
de manidre & produire des franges de coin d'air ; en diminuvant l'angle
du coin d'air, on élargit une des franges jusqu'a obtenir une teinte
plate. L'intensité lumineuse recgue sur la plague photographique, cor-

respondant & un méme point de la fente d'entrée du monochromateur,
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clestwa~dire sur une droite parallele & la dispersion, est proportion-
nelle 4 la transmission de 1'interféromatre réglé & la teinte plate
correspondant au méme ordre d'interférence. Ainsi, en étudiant le
noircissement des plaques photographigques sur des droites paralléles &
la dispersion con obtiendrait des courbes analogues & celles gque nous
obtenons dans la méthode photoélectrique (en supposant lindaire la ca-

ractéristique de la plaque).

les courbes que nous enregistrons peuvent &tre représentées, dans
les conditions que nous avons décrites précédemment, par

Negfﬂ

4nm02(0-00)

7 = gf est 1l'ordre 4d'interférence,

ies franges chservées sur les plagques photographiques ont pour

éguation 1

3
2, h
y:i(kh_ﬂg_%wo + A,E)
o L W
4mme 0

y est 1'ordonnée d'un peoint sur la plague, son abscisse étant h .

les deux sortes de courbes observées ont des équations analogues
l'une en ¢ , l'autre en A . Ceci tient au fait que, dans le petit
domaine de longueur ¢'conde ol se produisent les phénomdnes étudide, la
condition ]c-—oof < ¢ reste vérifiéde, ce qui permet de confondre o
et % aussi bien gque A et AO guand ilg apparaissent comne fac-
teurs multiplicatifs. On utliise un monochromateur dont la dispersion

est dans un cas lindaire en nombre d'onde {méthode photoélectrique),

dans 1l'autre cas linédaire en longueur d'onde (méthode photograpbique).



Dens les deux méthodes, on étudie les interférences entre dsux
faisceaux ayant parcouru des cheming de longueurs gdéométrigues diffé-
rentes et dont 1l'un a traversé le gaz b étudier. L'état d'interférence
en un point peut étre déerit par 1'ordre d'interférence k qui dépend
de la longueur d'onde, de 1'indice du milleu peour cette longueur d4'onde

et de la différence de longuecur entre les deux bras de 1'interférometre,

ce quion peut écrire

k = [(n(c)—-1)£ - x]a .

Dans la méthode photoélectrique on dtudie la variation de 1'ordre
d'interférence en fonction du nombre d'ondes & partir de sin 2Zrnk ,
k‘ restant constant. Dans la méthode photographique, on étudie comment
il faut faire varier la différence de longueur géométrigue x  entre
les bras de 1'interféroméire pour gue 1'ordre d¢'interférence reste

congtant, soit x = kA - (nui)ﬂ { ¥ restant constant),

Dans la méthode photodlectrique, la forme des courbes est fixde
quand x est choisl  Au contraire, dans la méthode photographique,
la forme des courbes dépend de %k , 1'ordre d'interférence moyen, dont
le choix est dquivalent au cholx de x et de l'angle du coin d'alr a.
le choix de k fixe la position des crochets, on peut faire varier la
pente de la partie lingaire des franges en falsant varier « . ILa Ti-
nesse des franges est 2 (franges sinusoidales), elles apparaissent
comme des bandes, de largeur constante en ordonnée dont la courbe
moyenne est décrite par 1'équation donnéde précédemment v(n) , elles

se déduisent les unes des aulres par translation. La largeur de ces
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bandes détermine la précision avec laquelle les nombres d'ondes sont
mesurés, alors que, sur les courbes gque nous enregistrons, c'est le
bruit gqui fixe la précision. La possibilité de faire varier la forme
des franges en faisant varier o =n'a que peu d'intérét pulsgu'alors
la largeur des courbes en ordonnée varie mais pas leur largeur en
abscisse, Ainsi, dans la méthode photographique, la précision des
mesures est déterminde par les cavactéristiques des plaques photogra-
phiques, alors que dans la méthode photoélecirique la précision est
déterminée par la gualité du rapport signal sur bruit, gqu'on peut ea-
pérer augmenter en améliorant les quaiités des éléments du montage
(stabilité mécanique de 1'interférometre - qualité des recepteurs
photoélectriques). Cependant, dans ces deux méthodes, la précision
est d'autant plus grande que la résolution du monochromateur est plus

grande.



ITI. Hesure de forces dtoscillateur de transitions infrarouges.

4

1. Introduction,

la méthode que nous venons de déerire a été appliguée & 1'étude
de transitions visibles (transitions 2p533 - 2p53p du  Néon 1), lta-
nalyse du spectre cannelé fourni par 1'interférometre de Hichelson
étant faite & 1'aide d'un monochromateur & réseau. Pour étudier des
transitions infrarouges, nous avons utilisé un spectrométre de Fourier,
qui permet une analyse & haute résolution, dans d'excellentes condi-
tions de luminosité. WNous avons ainsi mesuré des forces d'oscillateur
dans 1'oxyde de carbone, sur la bande 2-0 de vibration-rotation situde
3% environ 4 200 cmw1¢ La méthode de dépouillement a 4% 8tre modifiée,
puisqu'il ne s'agit plus de raies isolées (la distance entre deux raies

gst de l'ordre de 4 cqu av centre de la bande).

2. Indice de réfraction le long de la bande 2-0 de CO .

La formule simple que nous avons établie pour 1'indice de réfrac-
tion au voisinage d'une raie isoldée ne peut plus &tre utilisée ici. la
formule de Kramers-Heisenberg peut cependant étre simplifiéde dans le
cas dlune bande isolde. Nous avons $tudié la bande 2-C de 1l'oxyde de
carbone b température ordinaire ; dans ces conditions, la population

des niveaux de vibration-rotation de 1'état fondamental est beaucoup
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N,

plus grande que celle des autres niveawxr ; la contribution & l'indice
de réfraction des transitions 4v = 2 autres que 2-0 , gui se situent
dans le méme domaine spectral est tout & fait négligeable : les tran-
sitions Av £ 2 se situent dans un domaine spectral suffisamment éloi-
gré pour que,le long de la bande 2-0,leur contribution & 1'indice de
réfraction solt négligeable. L'indice de réfracticn le long de la

bande 2-0 ne dépend gue des forces d'oscillateur de ces transitions,

Les transitions de la bhande 2-0 sont indicées par w défini par

m

it

~J pour les transitions P de niveau infériesur J ,

m

J+1 pour les transitions R de niveau inférieur J .
En spectroscopie moléculaire on introduit la force de raie et la force
de bande, dont les relations avec les éléments de matrice du dipdle

sont donnés dans l'article placé en annexe. FBn ces termes 1'indice de
g (1)
P . P i
réfraction est n-41 =—— & —
2n2 2 2

m ¢ -c
£}

p est la pression du gaz en atm.

-

L -1
Um est le nombre dl'ondes de la transition en cm

Sm(T) est la force de raie de la transition exprimée en atm—? cm_2 ;

La force de raie est donnde par

-5 _/kT hico
F(m)]m[c(m) = I (1- “““Lﬂl)

exXp 17

Sl D) = 8,0(2) “E /KT koo
= F(m)]m[o(m) 3 (1-exp . )

- KT

SzO(T) est la force de bande & température 7T ,

EJ gat 1'énergie du niveau inférieur de la transition,

les coefficients TF{m) sont les coefficients d'Hermenn et Wallis,
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Nous avons utilisé les valeurs des nombres d'ondes des transitions

mesurées par Guelachvili * et les valeurs de coefficients d'Hermann
et Wallis donnds par V. G. Kunde **  Nous avons mesuré la pression
et la température du gaz. L'indice de réfraction lé long de la bande
2.0 est alors une Tonciion de o ol seul est incomnu le coefficient

multiplicatif S {m) . Clest ceite force de bande que nous avons

20

mesurée .,

3, Application de la méthode des crochets photoélectrigue &

1'étude de la bande 2-0 de CO |

Nous détudions las transmission d'un interféromeire de Wichelson
dolairé en lumigre blanche, dont un bras contient un tube d'oxyde de
carhbone (Une description plus compleéte du montage est faite dans 1l'ar-
ticle placé en annexe). Ta transmission est sinusoidale sauf au voisi-
nage de chaque raie de la bande. Avec les notations introduites pré-

cédemment, 1'ordre d'interférence pour le nombre d'ondes est

plo Sm(T)
plo) = ox -5 & S 5
27 mn S, C

¥ @, Guelachvili Opt. Comm. 8 171 (1973).
*% V. ¢. Kunde Tables of theoretical line positions and intensities
for the Av = 1Av = 2 and Av = % vibration-rotation bands of

i 1 .
0120 6 and 0150I6 Goddard Space Pirght Certer, CGreenbelt Haryland,
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Pour des valeurs convenables de é% , llordre d'interférence présente
un extremum de chague cdté de chaque raie de la bande. Comme dans le
cas d'une raie isclée, pour une valeur choisie de g , leur position
dépend de la valeur de x ; si % est trop grand les extremums sont
trés prés des rales et ne peuvent €tre observés ; si on diminue x ,
les extremums s'éloignent de la raie, les deux extremums siltuds sntire
deux rales voisines se rapprochent puis disparaissent. Aux extremums
de ltordre d'interférence correspondent des extremums de la transmis-
sion gue nous détectons. La forme de 1'indice n'étant plus hyperbo-
ligque, les extremums n'ont plus les mémes propridtés que dans le cas
d'une raie isoldée, nous avong cependant utilisé une méthode analogue

pour mesurer la force de bande de la bande 2-0 de (O .

Dans le cas d'une raie isolée, nous avons mesuré les nombres d'or-

des de couples de points o' o de part et d'autre d'un extremum, cor—
2 P i 9 ’

respondant & la méme valeur de 1l'ordre d'interférence et traité les
couples indépendamment. L'avantage de cette méthode de mesure est gue
nous nhe cherchons pas & mesurer l'ordre d'interférence donc nous évi-
tons les erreurs gqui pourraient intervenir dans la détermination de
1'ordre d'interférence 1p & partir des valeurs de <os Zmnp . Pour la

bande 2-0 de CO nous avons de la méme fagon mesuvré les nombres

R}

d'ondes de couples de points Gi 0; situés de part et d'autre d'un

extremum ; nous avons ainsi déterminé plusieurs couples pour chaque

extremum et nous avons déterming Spﬁ(T) comme la valewr pour laguelle

=4

Tlordre d'interférence est le méme pour les deuwx points diun couple

ci 03 , clest-b~dire que nous svouns pris pour SQO(T) la valeuwr qui

rend minimale la fonction T [p(o;) - p(cg)]g
i . .
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4. Conclusion,

Cetie expérience a montré la possibilitd d'étendre la méthode des

‘- ) Nyt a A L -1
crochets photodlectrique & 1'déiude de transitioims LNITArovEes (42000m )
pour lesquelles la méthode photographique ne peut &tra enployée. le

wrobldme ls olus impertant gue pose Lidtude des bandes moléculaires est
q %

1ié & la proximité des raies. Dans le cas de la bande 2-0 de CO ,
. . . . . ; } -1
la distance entre deux rales voisines est de llordre de 4 onm pour les

faivles valeurs de |m] . Nous avons uiilisé liinterféroméire de Fou-
rier avec une limite de résoluticn de 0,008 cmﬁﬁ, il est alnsi possible
dtétudier la transmission de 1'interféromdtre de Hichelson entre deux
raies de la bande, ce quil serait trés difficile avec un spectrometre
classique. Ie fait d'utiliser une méthode photeélecirique nous permet
de bénéficier des avantages lids 3 1'utilisation de la spectroméirie

de Fourier dane le domaine infrarouge et on peut penser que notre mé-
thode resterait plus précise gue la méthode photographigue, méme =i des

7

plagues photographiques dtalent rédalisdes dans 1'infrarvouge, pulsgque la

]

méthode photographique impose l'utilisation d'un spectromdire & réseau.
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IV, Utilisation d'un laser monomode accordable.

1. Introduction,

Dans la méthode photoélectrigque gue nous avons décrite dans le
premier paragraphe de ce chapitre, on étudie, B l'aide d'un speciro-
métre, la transmission d'un interférom&ire de Wichelszon éclairé par
une source blanche. On peut remplacer l'ensemble — source blanche-

spectromdtire — par une source monochromatique accordable. Nous avons

utilisé un laser & colorant monomode accordable, au point par
J. Pinard et 5, Liberman. Ia fréguence d'oscillation peut étre halayée
par pas de 0,25 mK sur une plage de 1l'ordre de 600 wK, la longueur
d'onde moyenne pouvant varier de 5700 i a 6200 io L'éguivalent de la

largeur de la fonction d'appareil du spectrométre est alors la stabi-

lité en fréquence du mode laser.

Nous avons vu que la précision des mesures faites par la méthode
précédente était limitde par la résolution du spectromgtre. la fré-
quence d'osegillation du laser est définie & mieux que 0,1 mX, on réa-
lise ainsi une source trés monochromatigue et on peut sinsi espdrer
augmenter ls précision de la méthode., Cependant 1l'intensité lumineuse
fournie par le laser n'est pas tres stable et si nous avions appligué
exactement la méthode prdéeddente, un rapport signal sur bruit trop
faible nous avrait empéché de tirer parti des posaibilités gu'offre

ia grande finesse du mode laser. Nous avons donc modifid le montage
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expérimental de manidre i mesurer non le transmission de 1'interféro-
nétre mais directement l'ordre d!interférence. Le détail de ce dispo-
sitif est décrit dans 1l'article placé en annexe, nous n'en rappellerons

que le principe.

2. Dispositif expérimental — Principe.

. . N . : A :
Un bras de 1'interférometire contient une lame ) (qui est tra-
versée 2 fois). L'interféromdtre est éclairé en lumidre polarisée

rectilignement & 45° des axes de la lame %‘. leg deux polarisations,

N

paralldles sux axes de la lame, sont sépardes & la sortie de l'inter-
férométre par deux pelariseurs croisds qui regeivent respectivement le
faisceau transmis et le faisceau réfléchi par une lame séparatrice aue
¥iliaire. Pour ces deux polarisations la différence de chemin optique

entre les deux bras de 1'interférometre est respectivement A et A+~&

4
la transmission est donce | +cos 2moh et 1 +sin 2mwed . Par un trai-
tement approprié des signaux on obtient les signaux

X = T(eo) cos 2noh
et ¥ = T(G) sin 2roh
ov. T est la transmission du ube.
En appliguant X et Y sur les voiles horizontale et verticale
d'un oscilloscope, on chtient un point dent l'azimuth est 2mod . Nous

dtudions la forme de la figure décrite sur 1'oscilloscope par le spot,

e

guand le nombre d'ondes de la radiation laser varie d'un coté a l'autre
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de la raie & #tudier. Une mesure plus précise de lz phase pourrait
2tre faite & partir des signauvx X et ¥ opar un dispositif éZlectro-

nigue approprié, gul n's pas été réalisd pour liexpérience de principe

gug nous présentons.

%. Descripiion des courbes obienues.

) A . o
Hous avons vu gue oA = OX + au volsinage de la transition

Guand on fait varier la longueur donde du laser d'un cdHté & 1lau-
tre de GO , 4oin de la raie, le spot décrit un cercle & vitesse angu-
laire constante, puls la vitesse angulaire diminue jusqu'd étre nulle

} <0 iy
pour o= o, =_\[" apres quoi le spot décrit wn cercle dans le sens
A

inverse, Comme alors la transmission du tube diminuve, le rayon du
cercle diminuve, le spot décrit une spirale guli s'acheve au centre du
premier cercle, gquand la lumigre est complétement absorbée. Quand
g > ¢ les mémes phénoménes se produisent dans le sens inverse. la

. . ; . A A
figure présente donc deux points de rebroussement pour O~ 00 ::f\ﬁ%.
L'azimuth du spot en ces points est respectivement

2n[cdx+22v7ﬁj et QW[GOX— 2 Ax]

4

Entre les deux points de rebroussement llordre dlinterférsnce a varié

ie

de 4V Ax , 1l'écart angulaire entre ces deux points est SnAx . S
on mesure un angle & entre ces deux polnts on peut affirmer que
Bn{ ix = 6 + 2kn

sans toutefo connaitre la valeur de k .

=
s
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in mesurant ls distance en nombre d'ondes des deux points de rebrous-
o . A . .
sement, on determine o%m g = 2\~ . C{ette mesure n'est pas tres
- - X
précise, & cause de 1'instabilité en intensité du laser gui n'est gue
partisllement corrigée par 1'utilisation d7un raticmetre. Hors de la
; . L ) - < !

raie un tour est déerit quand le nombre d¢'ondes varie de gl on peut
ainsi mesurer x . Ces deux derniéres mesuresg donnent une valewr ap-
prochée de A qui permet de déterminer k . A est alors calculd
avec précision i partir de la mesure de 6 . La procddure gue nous
avons employé est un peu différente, mais nous pouvons discuter des
performances de cette méthode sur ces bases {er ., article placé en

annexe ) B

4, Précision des mesures - Valeurs accessibles & la mesuvre.

La valeur de A est détermindée & partir de la mesure de x et
; 8 . e R .
de la mesure de D = k~v§— = AV AT . Ta partie entidre de p est dé-
i
.y A : A . . !
terminde par la mesure de = gqui peut ne pas Etre precise, puisqu'elle
donne seulement 1'ordre de grandeur de p . Ia précision avec laquelle

A est déterminde est donc lide & la précision de la mesure de x et

de la mesure de 6 .

Hesure de x . Pour déterminer x on mesure l'angle &g dont tourne

le spot guand le nombre &'ondes varie de &o {Cette mesure est faite

. . i s!
loin de la rale). On obtient x sous la forme x = E;%g . L'incer-

titude absolue sur la mesure de llangle &g est constante (a) , de

L]
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6¢ est connu & un pas prés.

)
mnemns

pas souhaitable de choisir des valeurs de x

chienir x avec grande

- 3 v L - oy
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estimation de Ap est pessimiste et 1l est possible avec un appareil-

lage approprié de mesurer un millidme de tour]n

5, Conclusion.

les mesures préliminaires que nous avons faites n'ont pas permis
d'sugmenter notablement la précision sur la mesure des forces d'oscile
lateur relatives des transitlons 2p533 - 2953p du Néon I. Cependant,
il est possible de diviser liincertitude par un facteur 10 en analysant
différemment les signaux, la limitation sers alors due aux instabili-
tés résiduelles de 1'interféroméire, Si nous comparcns les formules

obtenues pour 1!'incertitude dans la détermination de A par ces deux

méthodes nous voyons gque ces formules sont toubt & falt anslogues

" 2 B . o
AAT == (01"'00)'5 dans 1'étude de la transmission,

AA
Y

1]

A s . X . P
2 \/C: Ap dans 1'étude de 1l'ordre d'interférence,
x

i les instabilités se traduisent par wne incertitude Ae sur la phase

nous aurons A m_é& et 2.2 conduisant aux formules
v P = 2n BT Aa e
Ag \/_7; Aa
AL = - -— et AL = = —
p = (og-0y) 3 D X

Dans les deux cas, (01— co) ou.\/% doivent corrsspondre au domaine
de validité de la formule de 1'indice. Mais, dans le cas ol 1'on étu-
die la transmission, il faut de plus que la transmission du gasz étudié
soit bien dgale & A pour cette valeur de o, alors que dans le cas

ol 1'on éiudie 1'ordre d'interférence, la méthode reste justifide méme

sl le milieu est absorbant.
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Tant gue Ll'analyse spectrale est faite & l'aide ¢'un spectrometre
classique, ¢'est sssentiellement la résclution gqui limite le domaine

de nombr diondes utile et les deux méthodes - mesure de transmission

- mesure de llordre 4Yinterlérance, seront déguivalentes. Fn revanche,
lfutilisation 8'un laser monowode accordable, nous permet d'analyser
la tranemission de L'interféromdtre avec L'équivslent d'une rdsolution
gui serait pius de {00 fois plus grande que celle que les meilleurs

spectrométres classiques fournissent et, dans ce cas, la mesure de

Tiordre diinterférence donne des mesures plus gue la mesure

de la transmission,



V. Comparaison avec d'autres méthodes photoélectriques de mesure de
g

1'indice de réfraction.

Les méthodes gue nous avons proposées sont une transposition
photoélectrique de la méthode des crochets, puisque nous avons conservé
le principe de comparer les variations d'indice du milieu a diudier
avec les caractéristiques géométriques d'un interfdérometre. Des.dis-
positifs expérimentauxr analogues {interféromdire & deux ondes dont un
bras contient la vapeur & étudier) ont été utilisés dans des méthodes
assez différentes : Hesure directe de 1'indice (Legay) et Spesciroscopie
d'amplitude {Phase Fourier Transform;Bell)u Nous exposerons briévement

ces méthodes et leur rapport avec les méthodes que nous avons nises au

point.

1. Mesure directe de 1'indice,

Le dispositif expérimental est formé d'un interféroméire de
Michelson dont les deux bras sont parfaitement identigues et contien-
nent chacun un tube. L'interférométre est éclairé par une source

blanche et le spectre cannelé est analysé par un monochromateur.

Une premidre partie de l'expérience consiste & déierminer 1'in-
dice de réfraction pour un nombre d'ondes déterminé (hors de la raie

.

d‘absorption). Ltinterféromttre est rézlé B la différence de marche
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nulle. L'un des tubes est progressivement rempli par le gaz & éiudier,
jusqu'd une pression préalablement choisie. En observant la transmis—
sion de 1l'interféromdtre, pendant cette opdration, on peut déterminer
la variation d'ordre d'interférence pour le nombre d'ondes cholsi et

en déduire 1'indice de réfraction sachant que la différence de marche

dans 1'interférométre est alors (n-1)f . La deuxidme partie de 1'ex
périence consiste & étudier la variation de 1l'indice en foncilon du
nombre d'ondes, donc 3 analyser le spectre cannelé, sans medification
du milieu, ni de la longueur des bras de 1l'interférométre. A partir
du spectre canneld, on mesure 1'ordre d'interférence pour chaque nNoi-
bre d'ondes. Connaissant point par point la valeur de 1l'indice de

réfraction, on déduit la valeur des forces d'oscillateur des raies en

utiligant la formule de Kramers-Helsenberg.

Bien que le montage expérimental soit trés proche de celul utilisé
dans la méthods des crochets, l'interprétation du spectre cannelé sou-
lave des difficultds diffdrenies. Dans le méthode des crochets, on
cherche b déterminer des couples de nombres d'ondes correspondant & un
méme ordre d!interférence, mais on ne cherche pas la valeur de l'ordre
d'interférence, c'est-a~dire qu'on évite le probléme délicat qui con-
siste A déterminer la phase connaissant uwne fonction trigonométrigue
(déterminer ¢ & partir de A( 1+ cos ¢) ). la mesure de 1'ordre
d'interférence & partir des franges du spectre cannelé n'est précise
que si on peut se contenter de repérer les ordres 4'interférence mul-

. l : ; : v s ‘ )
tiples de — ., (ette méthode ne peut donc s'appliquer gu'ad l'étude de

4

miliewx trés absorbants, Enfin dans le cas de transitions atomiques
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isolées, ol la forme de 1l'indice est trés simple, la méthode des cro-
chets évite les calculs touiours longs par lesguels on ajuste une

courbe calculde et une courbe mesurde.

. P - . . - A
2. Spectroscopie dl'amplitude (Phase Touriler Tpansform) .

un interférométre de Michelson

Dans cetie méthode,
éclairé en lumidre blanche dent un bras contisnt le milieu & étudier,
mals la mesure de 1l'indice de réfraction est beaucoup meins direcie gque
par la méthode précédente ou par la méthode des crochets, ol les bras
de 1l'interférométre ont uwne longueur constante pendant une mesure. Dans
la méthode de Spectroscopie d'amplitude, on faitl varier la différence
de marche dans ltinterférométre par pas, de part et d'autre de la dif-
{érence de marche nulle., On calculs des transformées de Fourier en
sinus et en cosinus du spectrogramme, ce gul permet d'obienir pour des
nombres d'ondes variant par pas les valeurs de sin Zn(nwﬁ)ﬂ et
cos 2u{n-1)f , & partir desquelles on calcule la valeur de 1'indice de
réfraction pour chacun de ces nombres d'ondes. Cette méthode présente
toutes les difficultds lides & 1'usage des interférometres par Trans-
formation de Fourier : le réglage de ll'interférométire doit &tre parfai-
tement conservé pendant tout le mouvement du mivoir mobile - la diffé-
rence de marche nulle (en 1'absence du milieu & $tudier) doit 8tre tros
bien définie. Cetie méthode a été utilisde pour 1'étude de liquides ou
de gaz, & température ordinaire pour des nombres d'ondes de l'ordre de

-1 L : e e P -
200 em , mais il serait trés difficile de réasliser de bhonnes conditions
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de fonctionnement pour étudier une vapeur trés chaude cu un plasma dans
une décharge, dans le domaine de nombres d'ondes plus grands (proche

infrarouge ou visible).
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CONCLUSION






o7

N

Te but assigné initialement & ce travaill élait de chercher & amé-
liorer les pessibilités de la méthode de mesure de forces d'oscillateur
par étude de la dispersion anormale, dite méthode des crochets. Il
semblait a priori possible de travailler dans deux directions : d'une
part, une extension du domaine speciral dans lequel la méthode peut
dtre appliquée, d'autre part, une augmentation de la précision des me-
sures. Ces deux amélioraticns ne pouvaient étre obtenues qu'aprés la
réalisation d'une version photodlectrique de cette méthode. Notre but

était donc de nature essentiellement méthodologigue.

Une version photoélectrique de la méthode des crochets & effecti-
vement été mise au point, tout d'abord dans le domaine visible, ou il
s'agissait essentiellement d'améliorer la précision par rapport & la
méthode photographigue. Cette expérience a montré que la précision
des mesures était principalement 1ide & la résclution du spectrometre
d'analyse utilisé., ('est pourquoi nous avons réalisé une expérience
fondée sur un principe nouveau {mesure directe de la phase des inter-
férenoes) et reposant sur l'utilisation d'un laser & colorant monomode

accordable.

ey

Nous nous sommes ensuite intéressdée & 1'extension vers l'infra-
rouge du domaine d'application de la méthode mise au point dans le
visible, Il est apparu que le spectrométre le mieux adapté & ce type

d'expérience était un spectromdtire de Fourier. Cependant dans le do-

maine infrarouge, il semble que dans les conditions expérimentales
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usuelles, seules les premidres transitions de résonance sont suffisam-
ment abscrbées pour conduire i des mesures significatives de forces
d'oscillateur. Nous avons choisi, pour illustrer la méthode, de mesu-
rer la force de bande de la bande 2-0 de CO pour laguelle nous
avons obtenu une valeur expérimentale plus précise que les détermina-

tions précédentes.

On peut considérer que les buts que nous nous étions fixés, au
début de ce traveil, ont été atteints., Les méthodes que nous présen-
tons sont susceptibles d'une expleoitation intensive, mais dans chague
cas particulier une étude doit étre faite des conditions dans lesquel-

les le gaz éitudié peut présenter une absorption suffisante.
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APPENDICE 1

Calcul semi classique de 1'indice de réfraction d'un gasz.
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Ie but de ce calcul est de montrer 1l'origine de la dispersion
anormale. Afin d'alléger ce calcul nous avons falt guelques hypotheses

\

simplificatrices., Ie gaz est traité comme un ensemble de systemes &
O

deux niveaux non dégénérés, le champ électromagnétique est traité comme

une onde plane scalaire se propageant dans la direction x .

Fquations du champ électromzgnétique.

Ie champ est pris sous la forme
% {x,t) = E{x) cos (wt-kx, .

. . . . ]
T1 induit une polarisation y (x,t) dans le gan.
I'équation de propagation du champ s’écrit

2°% 40”9

‘ 2 2

vy . 5
C at” C ot

o l"‘"

Gguations de 1'atome,

Wous utiliserons le formalisme de la matrice densitéd. Les éner-

gies des niveaux a et b sont Ea et Eb avec Eam B, h‘wab

(¢ niveau supérievr, b niveau inférieur), La perturbaiion créde

L.
par le champ est Ve-od&r ., P oest 1'opérateur polarisation

O N i s . e A
P = pab ou .. = P =y est 1'élément de matrice au dipble
0
Pba

entre les états a et b
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On suppose que le peuplement des niveazux est assuré par un méca-

Ag O
nisme extérieur représenté par la matrice A = (K? \ ) i
b

Les constantes de relaxation des populations des niveaux a et b
sont respectivement Yy el Yy o la constante de relaxation de la

cohérence est .
Yab

Les équations de Bloch s'éerivent

épaa j.%
=A -y, p.. - (p, P -p. P.,)
ot a a aa tr ab “ba ba “ab
%Py N it ( ) )
3t ™ T Y Pob T T Pap Ppa T Pua Pap
“Pap _ ~iw R Cr D
ot = 7 Yap Pap ab Pap T 7 Pan ‘Prp Pag

La polarisaticen d'un atome est p = Tr (p P)

b

b= pab pba * pba ab

L'éguation d'évolution de la polarisation se dédult des équations de

Bloch
2 w pz N
3 AP 2 2 ab el
—+2y, —+(yTtedp=28 —— (p -p_)
Gt2 ab 5t ab ab r [5]5) aa
La densité de systomes est JVB . La polarisation macroscopique est

. VNZ P . La différence de densité de population entre les niveaux
t b e = - .

a e est N (pbb paa) JVB

Comme on n'a tenu aucun compte de l'orientation des atomes, il faut

considérer que seul un tiers d'entre eux posséde une polarisation se

propageant dans la direction x .
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L'équation d'évolution de la polarisation macroscopique devient

2 25 2 2 .
) 9) %:wab wo I

ot [

A partir des équations de la matrice densité on peut également

édtablir 1'équation d'évolution de B

Nous supposcns maintenant que '% est un champ monochromatique
dont la fréguence w n'est pas trés éloignée de la Iréquence propre

de la transition ab plus précisdment nous suppesons que

i
ab °’

W=~ W € w,w

b Fous appiliguons l'approximation du champ tournant,

ab ’
s ) . , . ; * ~iwt
en considérant que la polarisation macroescoplque sera £P~F€? (g)e

variant 1entement) et la différence de densité de population Re N |

% et N satisfaisant les équations

z Cdwt 2
d R 2 ol Blx) e n
Tk 20y T bW Y S = N w
NE ab ot = “ab 'ab st ab
—iwt
2y o EBxle T 0
37+ L) (M=) = = 550 (at*‘"’ab)@

ab
En combinant ces deux équations nous obtenons 1'éguation différentielle

dont QP est solution,
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- 2
3 ~iwt ;0 o 2 2
(374 oy’ © (at2 F 2y, 5Tt W Yoy
2 0
—iwt E° uC 0 Q Bogw 1T,
€ 5 3 Yo |7 =
5iss i

Indice de réfraction et coefficilent d'abscrpticn.

FPour calculer 1'indice de réfraction et le coefficient d'absorp-
tion du gaz nous devons chercher les solutions purement oscillantes

de 1'éguation différentielle en S?’ nous chercherons 9 de la forme:
P elwt

X 2 0 iwt
E Wy B N e

3

i 5 2 2 dw+ Yap

w ., +Y 2—w2+21wy +E L (
ab ‘ab ab 3h2 Pab

)

Quand le champ traverse le gaz il se provage & la vitesse '% et est
absorbé ; E(x) = £(0) e M |

Nous pouvons écrire l'éguation de propagation sous la forme
p q prop

2.0
2 2 N
A2 w 4m ab M
(A ik)° = - —= {1+
2 3ir 2 2 2 2
c E w2y E- oy
(o T4y 2 w2~% ab)+ iw(ET e
ab ab 3h2 Pab ab 31‘I_Qrab

On introduit la force d'oscillateur de la iransition définie par
2
2h wab )

Fr 92
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guand 11 s'tagit d'un gaz le second terme de la guantité entre varen—
) g ] P

theses est péndralement petit devant 1 et on peut écrire

A+ ik = %?‘(142ﬁNe£f % 1
‘ . 22, Wl 2
(wain»yai—-w2~&é—m%w-de)a-iw (Zya +-EMEEM~)
i ab Fr Fab
2 2 5.0 Yap
WY, A—
ab ab 3%5 Fab
0 - 1+215Ne {
m D2 uQ y 2 E2 HZ ]P
N (—+T me;?+ __‘'ab ;w? oy 4
ab  Tab 4 T ab Shg r }
h ab ab
5 W2 2
w® (2y =5
2 80 ? g
A = anlle f ab
T me ) EE 2 2 L2 2 72
wa§-+ya§aﬂuf ;b i Tab i mg EYab-rJ -
et Fab |_ AT Fab

Au voisinage de Wy s 00 retrouve la forme classigue d'une courbe de
£
dispersion
no= our w,. voisin de w
P 0 ab
e 2
2 2 2 B5 7 Yap
W= Wy P ¥ 2T .
0 } W ab

n  présente deux extremumsh peu prés symétriques par rapport a Wy

i . . L

pour w = w,. X (y +u-mJL~—) les valewrs prises par 1'indice pour
G ab 2 ..
G 1
ab
ces extremums sont
1
e &
- 2 2
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En dehors de la partie centrale de la courbe, c'est-a~dire pour
2 2
W >> QYab-+EL“HF--, on peut prendre pour 1'indice de réfraction

2
3T ?ab

le formule simplifide

et = 2nNe2f . 1
T oom 2 2
W =0

e Ne2f 1
S 2 2 2
2nume o - C

ab

On retrouve ainsi le terme correspondant & la transition ab dans

la formule de Xramers-Helsenberg,
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APPENDICE 2

Possibilité d'utiliser une source monochromatique en impulsion,






L]
Ko

Wous avons vu que la précision des mesures de forces d'oscillateur
pouvait &tre amdéliorée par 1llutilization d'un laser monomncde accordable,
A Ll'heure aciuelle, lioscillation continue de laser & coloranis n'est
obtenue que dans une gamme de longueur dionde asser étroite, alors gue
1'oscillation en impulsion est obtenue dans une gamme beauvcoup plus
étendue, nous avons donc cherché dans quelles conditions des mesures

pourraient &étre faites avec ces instruments,

Ie calcul de la réponpe d'un milieu & une impulsion est irés com-
pligué et n'est résolu que dans quelques cas particuliers. Nous cher-
chons & résoudre un probidme plus simple gul est de savolir dans quelles
conditions on pourra utiiiser un champ en impulsion pour faire des me-
sures de dispersion., On se propose dans ce cas d'étudier les interfé-
rences gui se produisent entre 1 impulsion lssue du milieuw et une im-
pulsion identique & celle qui a pénétrdé dans le milieu. I1 faut donc

£

que 1l'impulsion soit peu déformée et que sa vilesse de propagation solt
lide aux caractéristigues du milieu. Hous avons d'abord étudié la po-
larisation induite dans un gaz & 1'établissement d'une onde électroma-
gnétigue & fréquence w .
Nous utilisons 1l'équation différentielle en J7 établie précédemment

; Vs o it
en supposant le champ nul pour t <0 et de la forme B e pour

v > 0.

Cette dguation sfécrii :

2

3 N T - B
e J‘“’)(()tz F2Y 3T Y F Yy
2 2 Eow ¢ WO r eiwL
R SN I Mo Teb
HENF TR ETi
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L'éguation caractéristique est :

2 2
. 2 2 2 I u B
(A-—lm4—Fab)(h + 2h yab+-wab-+ Yab) + 5h2 (h4-yab) = 0

In champ nul les racines seralient

h1 = iw - Pab
My = Ry T Yy
My =m0y - Yoy
i 1 S + -
5i le champ n'est pas résonnant CRS >> Yab’rab .

les trois racines sont bien séparées et, en champ non nul, on peut
faire un développement limité des racines. Comme nous considérons les

. —1wt . .
solutions telles gue &Pe varie lentement nous ne tiendrons pas

compte de KB . h1 = lw- Fab4-1e1 Kz =AW, =Yyt ie,
2 2 2
I 5T W x w e = B p2 v 1
1 2 2 2 27 2
ey w "'wab Zr wab-m

Pour t > 0 la polarisation sera de la forme

S? it (1w~vFab4A1€1)t 1(wab-yab+~152)t
= Re Poe +—P1 e 4-P2 e

PO P1 et P2 seront détermindes par les conditions aux limites
Pioyo o 2 g o
(Q);:O s 7;;{0) = (0 . Comme les deux fréguences w et Wy sont

éloigndes, les polarisations & ces deux fréquences deivent 8tre sépa-

rées, P2 est alors indéterminé, PO et P1 sont donnés par les

formules suivantes

2

0
(J T
B w_b b1 N

- 2 2 twey

oy 2 2 2 . Eou ab

oW, Y., —w = 2iwy o+ ( )
[ ab  'ab ab 5,_}1‘2 b



% .
) PO+PO . Fab

R -
1 O¢g+£1 5 w+€1

On voit qu'un régime stationnaive s'établit au bout d'un temps de
llordre de ?J“' apraés 1lt'établissement du champ.
ab

La dispersion du milieu correspond & la présence dans 1téquation de
22 P
propagation du champ du terme —7

N
3t

2P

L

)P,

Pour t<<-f‘ab: v’ Fo

R (awle,+1iT
3t © * &
ce terme est plus petit que le terme obtenu dans le cas d'un réginme
2(5,E +1 rab)

stationnaire d'un facteur —~"—73-———~

On peut donc penser que le front de 1'impulsicon se propagera 5 peu

prés cans déformation et sans que change sa vitesse de phase (c) .

. . . 1 .
Avec des impulsions de durde de 1'ordre de T il ne sera pas pos-
ab
sible d'éiudier la dispersion anormale, Bn revanche avec des impul-
. ; - 1 i .
sions plus longues : longues devant T la forme de 1'impulsion
ab

sera peu modifide et elle se propagera, comme &n régime siationnaire ;
on pourra donc utiliser de telles impulsions pour é¢tudier la dispersion

ancrmale dfun gaz.
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Résumé, — Nous avons réalisé une expérience de mesure de forces dloscillateur relatives, par
une méthode dérivée de la méthode des crochets de Rozhdestvenskil, qui est fondée sur Pétude
de Ja digpersion anormale au voisinage d’une raic d’absorption, Nous cflectuons, par un enregis-
trement photoélectrique, Manalyse spectrale de la figure d'mterférence d'un uuc:'t‘é.mmétre de
Michelson éclairé en Jumiére blanche dont un bras contient la vapeur & étudier. Afin déprouver
la méthede, nous avons mesuré les ferces d’oscillatenr de guelques transitions visibles du néon 1
(2p3 35-2ps 3p) pour lesquelles on dispose de nbmbmusu mesures antéricures ¢t de valeurs

théoriques précises.

Abstract. — A method derived from the Rozhdestvanskii hook method is described. 1t is based
on the study of anomalous dispersion close (o an absorption line and it is used to measure relative
oscillator sirengths. Here one arm of a Michelson interferomeier holds the vapor (o be studied.
Using a white fight source the interferometer produces an interference patiern which is analyzed
by a photoelectric spectrometrer. In order to test the experiment, we have measured the oscillator
strengths of some visible neon I transitions (2p5 3s-2p* 3p) for which many former measuremernts

1973,

LASEN

3

2

3

SPECTRE DU NEON 1,

anl precise theoretical values are available,

1. Intreduction. — Les probabilités de transition
radiative dans les spectres atomiques peuvent éire
atteintes soit en émission, soit en absorption. lLa
comparaison de Pintensité de diverses raies spectrales
émises 4 des longueurs d’onde trés différentes, rencon-
tre les difficultés inhérentes A toute mesure photomé-
trique absolue. Quant aux études d’absorption elles
nécessitent une bonne connaissance des profils de la
raie d’absorplion et de fa source ulilisée ce qui pose
souvent de délicats problémes. Cependant, cette diffi-
cuité peut étre levée par I'dtude de la dispersion anor-
male directement lide & Pabsorption. Une méthode
particuliérement bien adaptée a "étude de la dispersion
anormale a été proposée par Rozhdestvenskii en 1912
En effet dans la méthode des crochets, la quantité
mesurée n'est ni une infensité ni un indice, mais
une longueur d’onde. Cependant dans sa forme clas-
sique le champ d'application de cette méthode est
limité par Pemploi des plaques photographiques qui
ne sont pas de bons récepieurs dans [infrarouge.
Pour éviter cette limitation nous avons transposé la
méthode de mani¢re & pouvoir utiliser un récepteur
photoélectrique. C'est cette adaptation gue nous
décrivons dans le présent article.

Dans le premier paragraphe nous rappelons les
points essentiels de la méthode de mesure des forces
d'osciflateur par I'étude de la dispersion anormale,
Puis nous décrivons le montage expérimental en
accordanl une attention particuliére 4 Ia description

et a Pexploitation du signal oblenu, Les avantages de
la méthode photographicue sont ensuite discutés.
Enfin, nous présentons les résultats que nous avons
obtenus pour quelques transitions 2p® 3s-2p° 3p du
néon I. La précision de nos mesures est évalude 4 5 %
ce qui est confirmé par Ja comparaison de nos résultats
avec des valeurs oblenues par une {out autre méthode
et avec le résultat de caleuls théoriques particuliére-
ment raffinés {3]-[6].

2. Principe de la méthode. - 1.'élude de la disper-
sion anormale d'une vapeur au voisinage d’une raie
d'absorption permet, en principe, la détermination de
la force d'osciilateur de ls transition. Loin d'une raie
dabsorption Pindice d’une vapeur est en effet donné
par la formule de Kramers-Heisenberg [2]

2 , \
R ) (N,- - Ni,ffi) )

- z
L MMCT i

La double sommation est faite sur tous les niveaux de
Patome, classés par ordre d’énergies croissantes.

N; est la population du niveau /, g; sa multiplicité,
o;; est le nombre d'onde de I transition entre les
niveaux /et j; fi; la force d'oscillaicur de cette tran-
$1110M.

Cetie formuife n'est pas valable pour les nombres
d'onde tels que o~ oy | soil de Pordre de la largeur y
de la raie d’ubsorption mais rous avons toujours tra-
vaillé dans des conditions telles que o — g, | soit



supéricur a y. Par ailleurs si Pon considére une raie
d’absorption bien isolée el si toul cn respectant la
condruon ci-dessus, on travaiile au voisinage de celte
raie, alors les termes dus aux autres transitions varient
assez lentement pour gu'on puisse les considérer
comme constants. En conséquence, i on se limite au
domaineg de nombres d’onde tels que

v <o —ogl €0

on peul représenter fa variation de Vindice par la
fonction n{e) :

5
e” T

n(e) - ny = .
dame o6 64 — 0

On tiendrait compte de Peffer Doppler en faisant le
produit de convelution de #{e) et d’une gaussienne de
largeur Aoy, (Agp, élant ia largeur Doppler de la rae
d’absorption) ; toutefois dans la région ol sont lailes
les miesures, la variation de Pindice est assez lente sur
une largeur Doppler pour gu’on puisse conserver
cette forme de lindice {dans le cas que nous avons
dtudié, I'erreur relative faite sur l'indice est de 'ordre
de 1072 4 1 em™! du centre de la raie d’absorption).

Pour étudier indice et ses variations nous utilisons
le fait que la présence d’un gaz excité dans I'un des
bras d’un Michelson éclairé en lumigre blanche modifie
son pouvoir de ftransmission. Llinterférometre est
réglé de maniére 4 donner des anneaux a Pinfini dont
on étudie la partie centrale. En Pabsence de vapeur,
on ¢établit une différence de chemin optique x entre
les deux bras de l'interférométre. La vapeur est intro-
duite dans le bras le plus court. S$i on définit par /2
I'épaisseur de vapeur traversée, la différence de chemin
optique entre les deux ondes interférant av centre des
anpeaux est A = (n — ! — x. Le pouvoir de trans-
mission 7{g) pour la radiation de nombres d’onde o,
au centre des anneaux est égale &

Toll + cos 2 nod) = T{l 4 cos ¢).
En utilisant la formule simplifiée de Iindice et en
posant

2400
4=l ’/'11 ( N,

S NN E) e X = m  —=
utisl

g;
on obtient

@ =2 nod =2 ﬁ(f’i - J'\JJ‘
Gy — @

La fonction T(o) présente des extremums d'une part
quand ¢ = kn (k enticr), d'autre part quand ¢ est
stationnaire, c’est-a-dire lorsque do/do = 0.

d -, A
da (o, — o)
est nul pour o tel que (0~ 6,)* = A/x".
Pour |o — oot ® \:’A;'x’, T{o) est une sinusoide,

pour les deux valeurs ¢4 + . A/x', T(o) est station-

REVUE DE PHYSIQUE APPLIQUE

{ o - o, | diminue, la phase varie
trés vite avec o, Tia) se met 4 oscifler rapidement. On
étudie le pouvoir de transmission du Michelson a
Iaide d’un speciromdéire & haute résolution.

La mesure des nombres d'onde pour lesquels 7(s)
est stationnaire et Ja mesure de la période de la sinu-
soide donnent accds au produit

naive. Puis quand | o

Y
A _(]_,- /

(N -~ ),
et dans le cas olt ¥, <« N, & N, /. L8ude d'un couple
de transitions, de méme niveau mféricur permet de

mesurer le rapport de leurs forces d'oscillateur,

3. Dispositif expérimental, — Le dispositif expéri-
menial est schématisé dans la figure 1. On remarque
qu'il est comstilud essentiellement par un uterféro-
métre de Michelson, un spectroméire & réseau ¢t un
dispositif d'asservissement et de détection. Nous
décrivons successivement ces 1rols parties,

HUCHE

T

Eresamioue

mumuumrmléll' ! { om——
; [ - —
] lfflpnnmmt-mmf ‘ wons |
i I
! - i S PR
ey .‘_...}_..W.Lﬁv sl APE
IO [ ¢ a oo
[——— {
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A RESEAY
Fig. 1. - Dispositil expérimental.

3.1 INTERFEROMETRE. — Nous ulilisons un inter-
férométre de Michelson de configuration classique.
Les fenéires du tube qui confient la vapeur & étudier,
taillées dans le méme verre que la séparatrice ont des
épaisseurs choisies de maniére & jouer le réle d’une
compensatrice. Celle-cr étant imparfaitement régiée, {a
différence de chemin optigue entre les deux bras de
Pinterférométre dépend de la longueur d'onde. D'autre
part, mdépendamment de la dispersion anormale,
I'indice moyen n, de la vapeur dépend de la raie
étudide. x" dépend done de la longueur d’onde mais
présente une variation négligeabic sur les quelques A
ol nous éludions 'mdice au voisinage d une transition.

Linterférométre est éclairé en lumiére blanche. La
source de lumicére blanche est une lampe quariz-iode,
placée au foyer d’une lentille, La lampe esi alimentée
par un courant régulé, qui jui assure une brillance
extrémement stable.
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La vapeur éludiée dans Pexpérience déerite icl est
du néon & une pression de guelgads 1o confeny
dans un tube de 50 cm de long et 1 em de diamétre,
Le gaz est excité par une décharge continue ; e cou-
rant est slabilisé régiable de 0 4 30 mA.

3.2 SPECYROMETRE, - La lumiére issue du Michel
son est analysée par un spectromdétre formé d'un
monochromateur ¢f d’un photomuitiplicateur placc
derri¢re ia fente de sortic. Le monochromateur, de
facale 2 m est équipé d'on résean i 270 traits par mm,
de 10 em x 20 em dont Pangle de miroitement égal
A 670 correspond & A = G p dans le premier ovdre.
Les transitions visibles sont observées dans un ordre
¢leve ; nous utilisons une série de filtres interférentiels
pour isoler la bande éludide. Le monochromateur est
équipé de fentes. Dans I direction parailéle aux
fentes, étendue géométrique utilisée est limilée par
la cuve. L'angle maximamm sur Paxe du tube dun rayon
utile est 5 % 107 rad ce qui correspond i une variation
d’ordre d'interférence d'environ 1720 pour une diffé-
rence de chemin optigue de 2 mm entre les bras de
Pinterféroméire. Ceel ne diminue pratiquement pas
le contrasie du spectre cannelé ot ne déforme pas la
figure enregistrée. Dans Ja direction perpendiculaire
aux fentes, Idlendue géométrique du faisceau utile
est limitée par le monochromateur ; quand on aug-
mente la résolution, on diminue le signal utile et done
le rapport signal sur bruit. Ceci nous a conduit a
prendre des fentes de méme largeur (5 100 ) ce qui
correspond 4 une résolution d’environ 50 000. Pour
que le spectre cannelé soit observable avec un bon
contraste i} faut alors que la différence de chemin
optique entre les deux bras de Vinterférométre n'excéde
pas 4 & 5 mm. La distance des extremums est d’autant
plus grande que x* est plus petit, mais pour qu'on
puisse considérer la raie étudiée comme isolée 1l faut
que les extremums restent beaucoup plus prés de cetie
raie que des raies voisines. Afin que les effets dus avx
raies voisines soient négligeables, de méme gue les
variations de la dispersion des lames, nous n’avons pas
utilisé de différence de chemin optique entre fes bras
de Pinterférométre imférieure 2 0,1 mm. Afin d’obtenir
un bon rapport signal sur bruit nous avons utilisé un
photomultiplicateur & couche trialcaline, particuliére-
ment bien adapté & I'étude des transitions

2p° 3s-2p° 3p
du néon 1.

3.3 ASSERVISSEMENT ET DETECTION. — L'¢tat d’inter-
férence et par conséquent la différence de marche de
linterférométre doivent &lre extrémement stables. De
trés faibles variations de la température de lair chan-
gent beaucoup le chemin optique. Pour compenser les
variations de I'indice de air, nous avons réalisé un
systeme d'asservissement de la différence de chemin
optique entre les deux bras de Vinterféroméire. Lo
faisceau lumineux issu d'un laser HelNe & 6328 A
traverse linterférométre, le faisccau sortant du

Michelson esi recusilii syr une celiule phoweélectrigue,
Lo mirolr apparicnsnt au hens qui ne contient pas Ja
vapeur esl moenté sur use céramigue piczo-glectrique
a laguelle on applique une tension alternative 4 une
fréquence de 800 Hz aui lul donne un déplacement
total de Tordre de 3 u. Pouwr asservir Tappareil sur
wn minivam de transmission a 6 328 A on superpose
0 la tension alternative une tension continue telle que
fa composante & 800 Hz du signal soit annulée,

3

3.4 DuscripnioN puosigab. -~ La lumidre que
recoit le photomultiplicateur est forméde du spectre
cannelé di i la Jumiére blanche et du spectre émis
par le tibe & ndon. 1 st néeessaire d'étudier le spectre
cannelé seul. Comme les rajes émises par le tube d néon
somt assez inienses, les ghosts d'une raic ot les pieds
de la fonction ¢ appareil, bien que trés faibles en valeur
refative, perturbent beaucoup fe spectre cannele. La
différence do chemin optique dans Finerféroméire
est modulée, on falt une déiection synchrone de cetig
modutation, ce qui Tournit un signal proportionnel 4
sim2utx o A ) {cf. Annexe). Clest sur ce
7 Gy

signal que nous éludions la dispersion anormale de la
vapeur. Le systéme de rotation du réscau permet
d'obtenir sur la fente de sortic du monochromateur
un défilement du specire éudié, linéaire en nombre
d’onde. Nous enregistrons simultanément le signal issu
de la délection synchrone ¢t le signal continu regu
par le photomultiplicateur et amplifié. La figure 2
montre un exemple denregistrement. Loin d’une raie
d’absorption nous oblenons une sinusoide, puis les
deux extremums ; dans la partie du spectre ol la
phase varie trés vite (entre les extremums) la résalution
devient insuffisanic pour permetire d'obienir un bon
confraste, on observe, entre les extremums, 'amorce
d'une sinusoide, puis Ia valewr moyenne du sinus,
cest-i-dire zéro. Pour déterminer ia posilion des
extremums on ulilise Ja propriélé suivante @ si pour
deux nombres donde ¢ el ¢” de part et d'autre d'un
extremum la phase du sinus est la méme, alors

. A
o) =

(6" = o) (0" ~ o) = &
La partie continue du signal permet de délerminer le
centre de la raie dabsorption, qui coincide avec le
cenlre de la raie émise par le tube.

4. Comparaison des méthodes photographique ef
photoélectrigue. —-- La méthode des crochets mise en
ceuvre par Rozhdestvenskii en 19)2 [1] est fondée sur
le méme principe ; interférométre & deux ondes éclairé
en lumiére blanche, croisé avec un spectrométre,
Un des bras de Uinterférométre contient la vapeur a
Mudier, autre bras contient une lame qui miroduit
une différence de chemin oplique entre les deux bras.
On forme des franges dinterférence perpendiculaires
a la fente d’entrée d’un spectrographe et on phologra-
phie le specire. (Pour un nombre ¢'onde Perdre d'inter-
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(@)

(b)

FiG, 2.

a. — Spectre cannelé au voisinage de A = 6096 A& (Pinterfrange 1jx, vaut 17 em™i).

7. — Yariation en fonction du nombre d’onde, de l'indice de la vapeur et de la différence de
chemin optique entre les deux bras de Iinterférometre dans les conditions de Yenregistrement,

férence varie linéairement le long de fa fente). On
obtient sur la plaque du spectrographe des courbes de
méme éclairement, correspondant 4 un méme ordre
d’interférence, elles sont de la forme

(@) = x0 + 2

= X + ———

y g Uo

Elles présentent des extremums traditionnellement
appelés «crochets » & une distance proportionnelle a

\/ (N,. - N, g_) f;; de la raie d’absorption.
1
Les deux méthodes donnent accés a la méme infor-
mation. L’avantage des plagques photographiques est
essentiellement multiplex, ce qui se manifeste sous
deux formes :

— on étudie simultanément plusicurs transitions,

— pour chaque nombre d’onde on observe une
variation continue de ’état d’interférence le long de
la fente d’entrée du spectrometre.

Cependant le premier point est d’un intérét limité
puisque la valeur optimale de la différence de marche
dans Pinterférométre n’est pas la méme pour toutes
fes transitions et il est nécessaire de prendre plusieurs
photographies avec des différences de marche diffé-
rentes. De plus le second point ne sert qu'a repérer
les ordres d’interférence entiers. Sur un enregistrement
photoélectrique on observe un seul ordre d'interfé-
rence pour chague nombre d’onde mais on peut
choisir x’ de maniére que les extremums se produisent
pour des valeurs du sinus proches de zéro, ce qui
correspond aux meilleures conditions d’observation
des extremums, L'enregistrement contient alors toutes
les informations quwon peut obtenir d’une plaque
photographique.

En outre la méthode photoélectrique apporte deux
améliorations supplémentaires :

- possibilité d’¢tudier des transitions infrarouges :
il n'est pas possible actuellement de photographier
des spectres pour des Jongueurs d’onde supéricures 4
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Fuoenviran alors quii oxide des cellnies
¢lectriques sensibles  jusqu'd Pinfrarcuge  lointans,
Nous espérons aticindre des transitions que la méthode

photographicue ne permet pas dtedier,

— augmentaton de {a précision
la mesure de N/ donnde par Pory Thome ot Ul *mbc
lain est 12 97 dans la méihade phood dgue ine
titude est véduite & 5 % (Dmcertiude
due aux instabliités de Pimerférondine
que réduite dans Vinfrar ;

Les franges obtenues sui une ] Mague
sont sinusoidales, principe
guelles ne penvent pas Goe venducs infiniment Gics
ce qui lmite fondamenialement ja
Jaquelle est abtenue Ja courbe p(x) Dans un enregis-
trement photodlectrique noas peus aifranchissens de
cetic contrainte,

fa precsion sur

photogr

apligue

Le de o mesare ox

précisiog aves

5. Résultats, - Mous avons Gludid fes transilions
entre les configurations 2p° 3s et 2p° 3p du '

YA et 8000 AL Y

(814

Ces transitions se situent entre 54
mesures montrent que les populations des niveaas

2p° 3s observées sont de Pordre de J077 atomes par
cm®

ok

154

X FOHE

s, Y =
sy 0,4
s, 0,9

5, 0,8 x 1077 atomes par enr

1OMes par cm’

atomes par cm’

atomes par em”

Les populations des quatre niveaux de ap® 3y sont dl’
méme ordre de grandenr. Doux de oos piveaus ss( iR

et 5,0°P,) sont métastables vis-d-vis des 1&.;5..11(»;1;
dipolaires électrigues alors gue G OP ) el U8 sont

tions dino-

des

liés au niveau fondamental par frans
laires cleciriques nfenses {le couplage nest pas
purement  Russell-Saunders) el dowent leur Tovie

poputation & Pemprisonnement de radiation gul on
résulie.

Au-delad de 20 m
configuration 2p° 3s varient pen (quaiques
et 30 mA). Nos mesures ont ¢id
de 30 mA. Nous avons vu gue
de la fgure dlinteritrence de part ol
transition oy entre les nivennx 1 {supéricur) et j {infé-

(;-\(f, Y
Ny

Nous avons vérifié opaur
éludiées. Quand e courant du décharge
passe de 203 30 mA Pintensité des transitions 2p” 35
2p° 3p

2p° 3p augmienlent ; ey vale
peu et pour un coupic de il‘:ﬁ}}\'iii"‘:l}“ de mbme pivesu
inférieur le rapport A /A, ne varie pas [ oo g s0us
ameéne a conclure gue la co P
remplic ¢t que nous Mesurons
transition étudice. Nous obienons |
de forces dioscillateur pour
niveau inféricur. La valeuy de
d'un enregistrement se dedus

L les populations des niveaus de fa

Vi

6o 20
cnoenive 2

faiies aveo o courand
Féiude des extromunis
dune

daurre

rieur) nous donne la wvalewr de

fes irapsitions
dans o tube

gque A

augignte, done fes populaiions des niveaus de

s de 4 oaugmentend fris

sdition N

doy 1

Ao

nariy

e de S oa

e i

o
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A rede

i fy W Br 6l
G076 00764 0206 0, ET‘ 0,072
e 0,257 0,181 0,136

- 0,026

0,370 0,370
0,102 0,048
0,250 0,249
! |

0,290 0,259
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0,134
G,612
H
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{0,537
1

0,40
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0,709

(3,394
0,613
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0,409
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i

;Tw i
| 0,570
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Do lravid,

HE couples de poings pour chague extremum. Nous
isons kromoyenne vilenrs obienudes ) aucune ne
s'éearie de plus ¢ e fa moyenne. La reproduc-
sibilité des mesures de Torces de raie relatives est bien
compnati avee celle incertitude. Dans le tableau
sous reproduisons nos résultats ainst que ceux obtenus
par ln méthode des crochets par Ladenbury (1933) [3]
et Pery Thome et Chamberlain (1963) [4). Mous avons

aicient xepoz{c fes valeurs migsurdes en émission par
¢ 5] ainst que tes valeurs caleuies par
Nem dsulials soni en géndral plus
de Ladenburg gue de coux de Pery
L:z‘, 4"1};,1s‘nbus'i:iin 4 et dls sont en général
¢ nusst Dien avee coux de B Koenig [6]

ks

o

=
x'.'::\
=

auiaves ceix de fnidges ot Wiese 151
6. Copchmicn, - MNows avons mesuré un certain

K correspondant i des transi-
specive du ndon 1 Celles-ci
JO A 0 o YL Certaines transi-
forces Josorllatenr 10 A
alavens pas dé en

nombre de vakedrs de
a8

tons 2p° 3s-2p7 3p du

¢de Pordre de

tions Zpo 3s-ipT

HOG

Ipoont des
fes ot wns

foim plus fa RITIES

mesure de e étudier. Pour la plupart de celles-ci
nous avons observé néanmens une déformation de

Ta figure dinterfivence misis la mesure n'a pu étre laite
avee une bonne précision.

Maus svors wns monivé que ln méthode des cro-

chels phofos e amélioration dans
e omesure d fatewr relatives dang le

sooextension a 'élude
lesquelles la plaque

visible et perme

transitions mirare

odes dudiant Ja
= aux méihindes de mesures dlinten-
S suliats sur ces transi-
Jiffictles 2 mettre en
pholométriques

comparer fes Ny
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absolues. Les mesures de dispersion anormale et Remerciements. - Cette ¢étude a éié menée sous
d’intensité¢ sont complémentaires puisque les forces fa direction du Profegseur F. Brochard. Je remercie
d’oscillateur mesurées sont dans un cas relatives 2 un 5. Liberman et J. Pinard des nombreux conseils et
méme niveau inféricur, dans Pautre cas, & un méme  encouragements qu’ils m’ont prodigués tout au long
niveau supéricur, de ce travail,

ANNEXE

Forme de la courbe enregistrée. — Un interférométre de Michelson, éelaird par une source blanche contient
dans Pun de ses bras fa vapeur & étudier. 1} est réglé de manidre & former des anneaux a Finfini.
La différence de chemim optigue entre Jes deux ondes interférant au centre des anneaux & infini est de ia
forme x' 4 —(-——) . Le pouvair de fransmission du Michelson, powr la radiaiion de nombre d’onde o est
olo — oy

A i
o ] Je eos 2 '_" [ A‘ P05 2 bid '[‘ S D
T(x) T, (I teos 2w ((\0 v eos 2avl) 6 g - 0':)) )

olt v est la fréquence (800 Hz) de vibration du mireir mobile de I'interféroméire. La lumiére est analysée par le
monochromateur. L'intensiié fumineuse regue par fe photomultiplicateur 7')(g) est le produit de convolution
de 7o) par la fonction d’apparcii du monochromateur, mais la diffraction n'intervenant pratiquement pas
on a:
g pote cat bl
Ty(o) = - J do’ do” T(e™)
[ og—af2 a —ai?
a largeur spectrale déterminée par la fente du monochromateur,
Le signal issu du photomultiplicateur est envoyé & une détection synchromne a la [réquence v qui fournit la
fonction enregistrée f ().
f{(o) est proportionnelle & la composante de Fourier de 7(s) 4 la fréquence v, et celle-ci est obtenue a
partir de la composante dg Fourier de T{e).

COMPOSANTE DE FOURIER DE T(0)} A FREQUENCE v.

A . A .

T(o) == 1 + cos 2 n|xp0 + —1c0s(2 node cos 2 vy ~ sin 2 wixg o + ———— s (2 mode cos 2 wvi) .
' a - Ty [+ To.

Le développement de Fourier de {cos 2 xvr)™ ne contient un terme 4 la fréquence v que si m est impair, La

composante de (cos 2 mve)**! & la fréquence v est

I
o= O g COS 2 7001

Seut fe développement de sin (2 nade cos 2 nvt) fournira une composante a la fréquence v :

. ol 2 e cos 2 wef)irT
sin (2 nade cos 2 wvi) = ) (-~ 1)" (2 maoe cos
0

dont la composante de Fourier a la fréquence v est

el wil chrée) el i
2 COS 2 T[‘I ; (_ 1) (—__2_ ------ ) X '}'l'! (r;"_i‘_'i'j'!'
cest-a-dire 2 cos witJ (2 node).
La composante de Fourier de 7o) & la fréquence v est

Y

. w A
— 2 cos 2 mutJ (2 node)sin2 n (,\'0 o - wmw--} .
o — ('J'();

Sur les quelques cm ™' observés au voisinage d’une raic d’absorption o varie peu, donc J; varie peu ; on peut
admettre que S (o) est proporiionnelle a

oial2 o alk
1 4
I w0 Y [
e {‘ G f de’sin2n (,\0 G A s )

(3.2 ool gt al2 ~ [
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+ \ . - . ’ . . ’ 7 A
xpo & 1 une trés pefite variation de xp fait done beaucoup changer ja valeur de sin 2 7:(,\'0 g 4 e )
g = Jg)

Pextremum observé est d’autant plus accusé que le sinus est voisin de zéro ; si cest e cas, 4 Pextremum o,
A ¢,

o 0 - A - Xy Oy =
; o e X Gy A e
0 T~ Gy Yg, -0, 2nm

et au veisinage de Vextremum

sin 2z (\6 G+ -
o

\

‘)
ol I
o 7y

- Uy

est peu différent de 2 (,\'2, o .
J () est peu différent de

”

' g - Gy

aiall pa’ial? - : ] Y )
glo) = J deo’ do” |2 = (.\'[) o'+ 2 } - (p,}

d oot -all

a-all

p .
gloy=2n { xyo—p, + [0~ 0y+a) Log (604 + @) +{c~ a5~ a) Log (5~0q—a)~2a—~a,) Log (0 —ay)] jl
a

. i .
Xo A (Log (o~ o
) a e (o — ag)

g'(e) =2m

Un développement au second ordre par rapport & afe — «a, donne

A ’ at V1
glo) = 2n [x' G 4 e (1 e I A
9to) ° o~ oy 6(g - 00)2) } }

g'o)~ 2= [rf) -4 (I + o )l

oo e
les extremums de g(e) se produisent pour
A q at
(60 — 6,)* = , (1 + A,')
xp \ Xy

Ceci montre gue si on analyse la figure d’interférence avec une résolution trop faible on trouvera des extremums
o . . , . . . at .
trop éloignés et on sera conduit & surestimer N7, Lerreur systématique ainsi introduite { —-— en valeur relative
2 AJI.\'O k

est de T 9 dans le pire des cas,
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M Crance and | Verges

Laboratoire Aimé Cotton, CNRS 1L, Bitiment 505, 21408 Orsay. France
Received 16 April 1975, in final form 2 Septernber 1975

Abstract. We have used a high resolution Fourier tranform spectromeler to measure the
hand strength of the first overtone of CO by studying anemalous dispersion along the band.
The value obtained is S, = 2114003 e *aim™Fal 273K,

1. Introduction

We describe an experimental measurement of molecular band strength. We studied the
first overtone of CO by a method that we have previously used in the visible range for
atomic lines (Crance 1973). This method is a photoelectric version of the classical hook
method. The hook method is generally used to study well isolated lines: it is difficult to
apply it to the measurement of line strengths in molecular bands where the Jines are very
close to cach other (at the best 4ecm ™! in the 2-0 band of CO),

Several authors {Anketell and Pery Thorne 1967, Pery Thorne and Banfield 1970)
have avoided this difficulty by studying the dispersion due to the whele bund near the
band head, but this method can only be used when the absorption of the band s very
strong.

In the present work, we were able to observe anomalous dispersion of each line of
the band 2-0 of CO by means of a high resolution Fourier transform spectrometer
(Connes et al 1970). The band strength 5,4 could then be determined since the tempera-
ture and pressure of the gas were known.

We first describe the apparatus and the method of measurement, then we compare
our results with previous measurements obtained by different methods.

2. Dispersion along an absorption band

Specifically, we studied the P- and R-branch transitions between the vibrational levels
¢ =0andr = 20of CO located around 4 200 cm ™', The Fourier transform spectrometer
is particularly well adapted to work in this wavenumber range.

The absorption cell consists simply of a tube at room temperature. In these condi-
tions the gas is in thermal equilibrium and the population of the retational level 11
proportional to expl — E/k T} (E; is the energy of the Jevel i). At room temperature only
the population of the levels of the ground vibrational state ¢ = 0 have 1o be considered
and the refractive index along the 2-0 band is due to the contribution of these transitions
only.

A0
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The Jines of the band 2-0 are Jabelled with m defined as m = —J [or the P transition
with lower level J (v = 0y and m = J+ 1 Tor the R transition with lower level J (0 = 0).

In molecular studies, it is usual 1o introduce both the line strengih S, 17 and the band
strength S50(7} which leads to a particularly simple formula for the absorption co-
efficients of the band and the lines.

The band strength S,,(7) at the temperature Tis the sum of the line strengths S (7

STV = ¥ 8,07} (0

The line strength is related to the square of the dipole matrix element by

-

¥ . (2)

- s almy, exp 7
T

S,,l{] )= ‘”?(2 = |

LRy

R

where Ly = 269 x 1077 em ™ F atm ™' and [Rim)? = | RO Fim).
The line strength of the tansition m is given by {Herman and Wallis 1955)
. o ed  Flm)imia(m) expl— E, 7T = expl~ hea(m)/k T
SW(T) = S, 1) rmlotm expl = EKT )L =expl —healmikT1) -
X Flmdimlo(m) exp(— E,/kT)[1 — exp( -~ hea(m)/k T))

where F{m} are the so-calied Herman-—-Wallis coefficients, a{m) 15 the wavenumber of the
transition m and E; is the energy of the lower level of the transition m. We have used
the Herman-Wallis coefficients introduced by Kunde (1967). At room iemperature the
term exp( — hea(m)/k T) is negiigible.

Taking into account the previous assumptions. it is casy 10 see that the foliowing
quantity does not depend on the temperature:

L STTORT)

3, Fim)imlatm) cxp(— E,/RT}

@r(T) 15 the rotational partition function at temperature 7. This-relation has been used
to refer our results 1o 273 K,

The refractive index is given by the Kramers-Heisenberg formula (Korff and Breit
1932). In terms of line strength its expression is

n—1 = e gy (4

wheie p is the pressure of the gas expressed in atm.

However, near an absorption line, this formula is no longer valid. For small values of
o —a,}, one can replace 1/(a*(m)—~o°) by (olm}* — a?)/[{alm)? — 6*} + 452¢?] in formula
(4) where f8 is the half width of the absorption line profile (Korfl and Breit 1932): the
approximation is valid for jo ¢} larger than . Thus one obtains the form:.la

$
(2

=P (T
el Zﬂzg(a (m)
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3. Principle of the method

Figure 1 shews a block diagram of the experiment. We study the transmission of a
Michelson interferometer containing the CO gas in one arm. The interferometer is
iHuminated with a white light from a conventicnal filament lamp. The shorter arm
contains the gas. One mirror (as imaged by the beam splitter} is paralicl to the other
mirror (Crance 1972,

o Micheison
Hele ™ i ey ferometer
| i
laser | | i
,,,,, :
:

.o i . . o Plezoel eciric
white ! DI rereme
source M N S . i

\ et Servo ot rolied.
(system )
U N—
* Fourier
teansform
| spectrome ter

Figure 1. Block diagram of the experiment.

We use a Fourier transform spectrometer (Connes et af 1970} to analyse the trans-
mission of the Michelson interferometer as a function of 0. The resofution limit is about
0008 em ™'

The transmission of the Michelson interferometer is given by the formula

Tia) = 1+ Tyfa) + 2, Tylo) cos 2noA (6)
where
A= x—{n{a)- 1) N

Tj 1akes into account the absorption of the CO tube and is neariy equal to unity excepl
for wavenumbers close to each line. (o) is the refractive index of the gas for the wave-
number o, 3! is the length of the absorption cell and x is the optical path difference which
would exist between the two arms of the Michelson interferometer if the absorption cell
were empty. That is, in such a casc the optical path difference A would be constant and
the transmission would vary sinusoidally with o

When the cell contains the gas, the transmission s still roughly sinusoidal except in the
neighbourhood of each line. The form of the refractive index of CO along the 2-0 band
and the corresponding form of the transmission are shown in figure 2. Figure 2{¢) shows
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Figure 2. (¢} Relractive index along the 2-0 band : (b) transmission curve along the 2-0 band ©
{c) transmission curve detail. The arrows mark (he positions of the two extrema correspond-
ing to the R4 line

a detail of the transmission curve for another value of x. The measurements are done on
a curve where the scale of wavenumbers has been expanded.

For convenient values of x and p, near the line m, the value of n{g}- | increases as
lo—o(m)| decreases. The phase of the cosine, appearing in the {rapsmission power,
¢ = 2r{x -~ (n{a)— 1o increases at the same time, until the rate of change of the refrac-
tive index is exactly compensated by the optical path difference due to x: that happens
for the g values given by

X oEm e 'l(?]((f) - 1)103 (8)

After this value of o, the phase decreases. The transmission curve presents an
extremum. One extremum is obtained on ecach side of each hne a(m): to give a rough
indication of their positions. we simplify formula {4) by omitting contributions to n— |
from other lines, ie we assume that near of{m}

l” HI I)

ne b= an* alo(m)—a) ®)
We then find that the extrema fall at
a{m)+ p!Sm( )) . (10)
dnx

The more complete expression (4) for n-{ was actually used m our data analysis {see
below).
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4, Ixtraction of the dats

For cach extremum. we choose several pairs of points (o}, o)) cach point of the pajr
corresponding to the same value of the transmission and ta the same value of

FIS. o) = alx-{nio)~ D, (i

The variation of this function is calculated for all pairs of points and 8,077 s
adiusted in such a way that the calculated values of F(S.#) for the two points of a pair
arc as similar as possible. More precisely we choose the value of 5,07 which leads to
the smallest value of

Y S, o)~ 1S, 071

A slight correction is introduced in the caloulation of FiS. ol when () - el is small in
order 1o take into account the effects coming from cquation (8],

5. Results

Five recordings were obtained. the values of pf and v being varied in the ranges
O5mm < v < 2mm. Satmem < pf < Taumem. x was measured by counting the
number of fringes obtained from o, o g,. all the absorbing lines being between g, and
Gy (Mo} = nlay) ~ 1) The pressure of the gas was measured with a butyl phtalate
manometer. The accuracy of the measurements of x and p was about 5%.. The measure-
ments were taken a1 297 K and the values obtained were 1911, 1931, 1950, 1.969
atm ™' em T4 giving a mean of $,,(297 K) = 1944003 atm ' om " where the quoted
error is based only on the scatter.

We compare our results with earlier data {see table ). For convenience. all the
values have been referred to 273 K. Qur measurement is in good agreement with
recemt experimenial duta derived by other techniques.

Table 1.
Author Methaod Sy Q13K
Matheson (1932} Absorplion AR
Dinsmore and Crawtord (1949) Wilson - Wells' 23+ 5
Penner and Weber (1951) Sell-broadening foreign gas broadening PRI -0y
Armstreng and Welsh (1965 Self-broadening 178+ 005

Breeze und Ferriso {1965)
Shurin and Ellis (1966)
Kork ef of (1968}

Shock-tube emission
Self-broadening
Equivalent width of absorption

234023
2154010
2061007

Bouanich and Brodbeck(1974) Absorplion
Hook method

Present work

6. Conclusion

Among the numerous advantages presented by the hook method. compared with those
involving emission or absorption, the most important is that it aveids the problem of
calibrating light intenstty. The precision of the results is thereby sigmilicantly increased.
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So far as we know, the hook method has hitherte been used only in the visible region
with a low resolution spectrometer. The new technique brings to this type ol investigation
all the improvements that the photoelectric method in general and Fourter transform
spectroscopy in particular have brought to infrared studies. ‘

As we have already explained, the main difficulty encountered in the molecular band
studies results from the small distance between the lines. [n the 2-0 band of CO the
distance between two successive lines is about 3 to 4em ™', thus (he experimental
conditions are rather comforiable, but in this case we were (ar from the limitation of the
method. Wehave not actually exhausted the possibilities for use of our Fourier transform
spectrometer, because it is possible to reach a resolution limit of 0-0025em™ ' hy
increasing the optical path difference in the Fourier transform spectrometer. QOur method
can be used if there is a wavenumber range between two lines where the formula (6) is
valid, the absorption being strong enough. In ather words the distance between 1wo
lines must be larger than the linewidths. Under these assumptions one can think that it
would be possible 1o study numerous molecular bands by using the photoelectric hook
method associated with a Fourier transform spectrometer.
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Abstract, We describe a new mothod for measuring refative oscittator strengths. The basic
idea is the same as in the classical hook method, ¢ we study anomalous dispersion of a
vapour in the neighthourhood of an absorption line by using a two-beam interferometer. The
improvement consists in measuring directly the optical path difference as a phase. Therefore
in principle we can get very precise values of relative osailfaror strengths, provided that the
analysis of the transmission is performed with a sufficiently high resolving power. In order
Lo sodve this problem, we have studied the two transitions Is,-2p, and is.-2p, of Ne1. We
have obtained for the ratio of oscillator strengths {fy, 5, S, ) = 2602015,

1. Introduction

A photoelectric version of the classical Rozhdesivenskil {1912) hook method has been
recently achicved (Crance 1973). In thai method, the vanation of refiactive index near
an absorption line is measured throngh (he variation of the transmission of an inter-
ferometer which contains the gas under study. The refractive index appears in the
argument of a cosine. The object of this paper is to preseat a new experiment based
essentially on the same principles but giving directly the argument of the cosine by
measuring the opticai path difference of the interfering waves. Both in the hook method
and in our previous experiment, only measurements of wavenumber variations are done.
In the new method, tle variation of rafractive index is extracted from phase measure-
ments.

The possibility of getting more precise measurcments has led us to use a monomode
tunable dye laser in which the wavenumbers are defined with a better precision than with
a white-light source combined with a classical monochromator,

As a test, we have applied this method to study two of the 2p”3s-2p®3p transitions
in Ne 1 {1s5-2p, at 6143 A and 1s-2p; at 5945 A). For these transitions many measure-
ments have been done in the past and recent precise calculations arc available. The
results are in good agreement with the daia obtained by emission and with the calcula-
tions of Koenig (1971). The precision is higher than in previcus results obtained by the
hook method. The improvement in precision is essentially due to the change in the
detection system of refractive index variations and to the use of a2 monomode tunable
laser as a light source.

Firstly, we recall the principles of the measurement of relative oscillator strengths
by using anomalous dispersion. Then we describe the apparatus and we explain the
analysis of the experimental data. Finally we present the results that we have obtained.

2461
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2. Relation between oscillator strength and vefractive index

The refraciive index of a collection of aioms s given by the Kramers-Heisenberg
formula (Korlf and Breit 1932):

T e . ! Ny N &i
2rome” ‘pia

(1}

i
The sum runs over all the levels of the atom. Nps the popuelation of fevel 1, g; being
its statistical weight: oy; is the wavenumber of the transition { - j. f; iy the oscitlator
strenpth of this transition.
Near an jsolated line oy, provided that [ - o} « o, 5{0) is given by the simplificd
formula:

{24

where n; is nol g-dependent.

It is then possible to measure (N~ N{g,/g )} f;; by studying anomalous dispersion
near the transition o I N N{g/g) one can gel womeasurement of the relative
oscillator strength ( f;/fi) by studying two transitions o;; and oy, starting from the same
lower level.

Int our previous work on Ne s, we have shown ihat these conditions are satisfied for

the experimental conditions that we have realized.

3, Apparatus and method

Figure 1 shows a block diagram of the experiment, The apparatus consists of a mono-
mode tunable dye laser, iltuminating a Michelson interferometer which contains the gas
under study, and two electronic systems. One of them ensures the stability of the inter-
ferometer, the other one extracts the signals which arc applied to a pen recorder and an
oscilloscope.

The Michelson inierferometer is adjusted in such a manner that the image of one
mirror through the beam splitter is parallel to the other mirror. The shorter arm contains
the absorbing gas under study, the other one contams an cighth-wave plate.

The light beam which enters the interferometer is linearly polarized at 45° to the
plate axis. The two polarizations paraliel and perpendicular to the plate axis are
separated at the output of the interferometer by two crossed polarizers P, and P, and
each of them falls on a photomultiplier (PM, and PM, respectively).

Thus the two crossed polarizations give respectively the optical path difference A
and A+ 1/4s, thus the transmission of the interferometer is respectively:

o= (1 Tleh+ 2\/"17'7(7(;)' sin 2maA)
and
Ty = 414 Tio) 4 2/ Tlo) cos 2na ), (3)

in which T(¢) is the transmission of the gas cell and A the optical path difference defined

A = x' - (nio) - DL, {4)
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Figure . Block diagram of the experiment. M, M, mirrors: BS beam splitier: Py P, P,
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.

where n{o) is the refractive index of the gas, 3/ is the fength of the cell and x7 is the differ-
ence in length between the two arms of the interferometer.

One of the two mirrors is mounted on a piezoetectric ceramic. A 800 Hz alternating
voltage is applied on it. Thus the light signals received by the photomultiplicrs PM  and

PM, have 800 Hz components propoertional to  I{o)/T(s) cos 2roA  and
I(a)\/T((r) sin 2roA respectively {I(o) is the light intensity of the dye laser beam).

The stability of the interferometer is maintained by a servo-controiled system using,
as a reference, the transmission of the interferometer for the line 7 = 6328 A of a JHe-Ne
laser beam. A similar electronic system is described in Crance {1973).

A third photomultuiplier PM,, looking at the intensity of the dye laser gives a sigunal
proportional to f(¢). The two 800 Hz components and this third signal are sent 1o a
divider which provides two signals proporticonal to:

X =/ T(O"j cos Znod ,
. (5}

v
Y =/ T(a)sin 2nad.

Thus the intensity fluctuations of the source are partially eliminated.

Finally the two signals X and Y are simultanccusly applied to the two channels of
a recorder and to the horizontal and vertical plates of an oscilioscope; thus we obtain
on the screen a point, the azimuth of which is ZwoA. This is. in fact, the simplest and most
illustrative way to visualize the transformation of cosine and sine into phas: data.

Therefore, when the wavenumber ¢ is scanned, we obiain directly the variation of
oA as a function of ¢ by measuring the azimnth of the point without the usual distortions
which are due to the fluctvations of the light intensity.
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4. Description of the signals and measurements

As has been shown in Crance {1973), the optical path diflerence in the neighbourhood of
the line ¢, can be expressed as:

1 A )
A = —| oX ui.“__) ((3}
a a0y
with x = x"—{(ng— )i
o3 d
A LT
dumet ! (N
Oy = (ffj.

When we vary the wavenumber of the light emitted by the dye laser, we obtain on
the same recording, the variations of the X and Y signals and a wavenumber scale, pro-
vided by an external set-up which allows one to measure wavenumbers by an inter-
ferometric method. (In fact, the tunable dye laser is driven by an electronic system, using
a Michelson interferometer as a length reference. This system allows us both to stabilize
the frequency light and 1o scan it by steps of 0:00025cm ™" over a full range of about
0-7cm ™ * located anywhere in the utilization range of the dye laser (Pinard 1973))

As the wavenumber of the dye laser is scanned from one side to thic other side of the
line under study the shape of the oscilloscope trace changes as follows :

(i) Starting with low values of o compared with 6, as long as ¢ « o, (ie well ‘outside’
the line), the spot describes a circle with a constant angular speed.

{il) As o comes close to the value o4 — \/A/x, the angular speed decreases.

(iii) When g = ¢y — \/A/x, the direction of rotation of the oscitloscope spot changes.
If the absorption is negligible, the spot appears to be reflected, and in any case, for con-
venience we shall call this point the reflection point.

{iv) Assoon as ¢ is a little larger than o4 - \/A/x the spot describes a part of a circle
in the opposite direction.

{(v) When o comes close to o the light is absorbed in the cell, the angular speed
increases and the spot describes a spiral, which ends in the centre of the first circle when
the light is completely absorbed. These characteristics are shown in figure 2.

{vi) For o > o, this behaviour is followed in reverse, the curve being symmetrical
about ¢,. A second reflection point is thus obtained for ¢ = g4+ \/A/.x. These two
reflection points correspond to extrema of X and Y on the recording. They are the
equivalent of the hooks in the Rozhdestvenskii method.

We can describe the curve obtained on the oscilloscope screen by the two equivalent

systems of equations: either
X = ﬂcos 2o

o Y = \/zsm InoA "
p = \/T

¢ = 2noA.

The reflection points occur for degp/do = 0, ie

ot fn 1167 = O ©)
do
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{a}

5 _
Aproximaie position (5
of the reflection point

¥

(¢}

i) {¢}

Figure 2. This Bgure presents the records which we obtain for the 6143 A line when the
wavenumber is seanned from ¢ (o, <0 oy — \,-f,‘i 110 ¢, (@) wavenumber scale:(b) ¥ varia-
tion: (e} X varietion: (d) photograph of the shape drawn on the sereen of the oscilloscope:

{e) sketch of ik

shape drawn on the sereen of the ostilloscope.

The extrema of X and ¥ occur respectively for dX/de = 0 and dY/do = 0.

dX s dep boodT
....... A B T L d; I i
da v Tsing do o8 2/T da
(10
dy e d¢ . 1 dT
 E o i ¢ T

T do

do do

When the gas does not absorty 7= | and d7/de = 0, the extrema of X and Y and
the refiection point appear for the seme value of oo But if the gas absorbs, it 1s obvious
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that these phenomena appear for three different values of ¢, correspanding to the contact
of the borizontal, vertical and radial tangents (sec figure 2(¢}). Nevertheless only the
values of & corresponding to the reflection points are always given by deh/de = 0 that is
x+1d{{n-- lal/da =

The angular coordinate of the oscilioscope spot is defined since we choose an origin,
H

Pl = zn<(a~ PR R ) . (11)

& )
Then the angular coordinates of the reflection points are

Bl S A/X) = —dnAx

{12)
Plog- %\/Am én\/A\
On the curve drawn on the oscilloscope screen we measure the angle 0,0 < §5 < 2n)
on the circle, between the two points of reflection we obtain the equation

8./ Ax = 0+ 2kn (13)

where k and x are unknown. As we wish to determine x, we measure the difference of
wavenumbers Ag = ¢,—¢, between the positions ¢(¢,} and ¢(c,) of the spot, #, and
@, being far from the line o4, on the same side. If o, and o, were very far from the line,
agsuming that the equation (6) is valid, we would obtain x as [¢(o,)— (e )]/, —0)),
but when o is too far from a4, we can no longer suppose that n, is constant, that is the
reason why we choose ¢, and ¢, in the immediate neighbourhood of the line o, and
then we express ¢lo,) and ¢fer,) by

05{0’1) = 2w (((jl — (J‘O)X 4 "Am)

gy =0y

(14)
Plog) = 2

(G = Go)X |
G, 0

We also have at our disposal the recordings of X and Y on which we can measure the
wavenumber difference between the extrema of the cosine and the sine signals; one is
larger than 2\/A/x the other is smaller. This gives 4 rough estimate of 2 /;1/\c

We are now able to determine A using the following procedure. We fu k and obtain

Ho-+ 2km)?
&n
This value is introduced in the two equations:
2 ¢loy)
ltoy = oo =27, gght Ax = 0
{16)
fb( 2),

l(63 = Gohe] = 2o = ogh 4 Ax =
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l

x and (o, ~ay)x and calculate ¥ by

)x
(G - UU} )

G-
Ty =0

from which we obtain (o, — O’(,

The corresponding vatue of 2./ 4/x is compared with our rongh ~.u nate. The corret
value of & is the one which ma!v stmilar these two quantitics, ks then detenined
withoul ambiguity.

5. Mixiure of isotapes

The resulis that we have derived in the previous scetion are valid only if the absorption
line of the gas under study 15 well solated from a oy other one, This condition is not very
well satisfied if one uses natural ncon, since the abundances of the various lsotepes are:

neon 20, 90492

neon 21, 026%

0

3
ncon 22, 8829

and the isotope shifts between the components of neon 20 and neon 22 are (0834 em ™!
for the line a1 6143 A and 0.0572 e ™ ¥ for the Line at 5945 A (Qdinisov 1965).

Therefore to get sinpler results we have utilized an enriched sample of *¥Me.

Howeaver we have also performed an experiment with natural peon, With a mixture
of isotopes a good approximation consists in considering the refractive index and the
absorption coeflicient as a sum of terms coming from the different isotopes. The shape
drawn by the spot on the oscilloscape is not symmeirical, However, if the distance
between the two refiection points is larger than a few huewidths, i ks possible 1o deduce
the value of Nf from the angular positions, Figure 3 shows the curves oblamed with
natural neon and *%MNe in analogous conditions of pressure and excitation. The shape
of the curve is very sensitive to the preseace of an isotopic component, but i fact, the

0,

correction to the value of Nf is very small {0-5%).

{a) ()

Figure 3. Curves obtained for the § A line when the wavenuwmber s scanncd from
Gy (00, (0, < 05— ¢ . ) With a sample enriched in neon 200 405 with

a sample of natural neen.
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6. Resulis

Fis-2pT3p of Me 1l 2pg at 6143 A and 15.-2p,

Fhe current s 20mA,

We have studied two fransitions 2j
at 5945 A when the gas is excited by 2 high voltage discharge.
the pressure is a few torrs.

The precigion depends on the defimuon of the spot on the sereen of the oscilloscope.
For the particular results reported hore we estimate an uncertsinly of aboot 3% We
compare our valuc of fiy 41/ feoes wWith the values slready avallabla o the hlerature.

Qur preseni measurements

Our previous measurements (Cranee 1973)

Pery Thorne and Chambertain {1563 {hook methed)
Ladenburg (1933) {hook nicthod)

Bridges and Wiese {1970) (emission)

Koenig (1971) {caleulated)

Our present result 1s in good agreement with the emission measurements of Bridges
and Wiese and with the rather sophisticated caleulations of Koeng,

One can remark that all the values oblained by the hook meihod are smaller than
the values obtained both by caleulations and emission experiment, A simple calculation
shows that the use of a spectrometer with too Jow resolution leads one 1o over-estimate
the values of 4. This effect i+ most important for the Hnes with smal! valves of Nf. This
sort of error leads one to underestimate a ratio such as fi, 40/ 005 One can suppose
that this effect is an explanation of the discrepancy between the various resubts, The use
of & monomode laser allows us 1o avoid this eivor.

7. Conciusion

The new method that we present here is stilf based on the principle of the Rozhdestvenskii
method which congists in comparing the optical path difference due 1o the variation of a
refractive index (o that due to a geometrical asymmeiry of an interferometer,

In the classical method, and in the photoclectric method {Crance 1973) that we have
already realized, the difference of wavenumbers between the two extrema is measured and
compared with the distance of the fringes far from the line under study,

In this new method, we measure the variation of the phase between the two extrema.,
The determination of the wavenumbers for which ihe extrema occur leads only 10 a
rough estimate which allows us to choose the whole number of revolutions, Then we
avoid the difficult problem of determining the position of the extremum of an asym-
metrical curve, With the previous method, it is gquite impossible to study the anomalous
dispersion when the gas absorbs: on the photographic plaies, the conirast of the fringes
decreases-—on the photoelectric recording the position of the exirema depend on the
variation of the gas absorption. In the present method, the position of the reflecting
points depends only on the value of the refractive index, even if the light s slightly
absorbed.

In this new method, the variation of refractive index is measured through s nhase
variation instead of an intensity variaton, pyrcision on the phase measuremas {5
in principle, much beiter than the precision on an ifensity mmeasurament.

H
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Our preliminary results aiready show an improvement in the precision but, in fact,
it will be possible to improve again this precision by an electronic treatment of the
signals.
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