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INTRODUCTION







L'avenement dans la derniire décade d'une grande variété de lasers
accordables, a suscité 1l'intérét des chercheurs non seulement pour la
mise en ceuvre de nouvelles méthodes de spectroméirie laser, mais aussi
pour l'étude de nouvelles espéces atomiques ou moléculaires. C'est
guten effet la grande pureté spectrale désormais accessible ou bien les
grandes densités de puissances lumineuses disponibles permettent d'en—
visager des études dans lesquelles la haute résclution et la haute
sensibilité peuvent &tre réunies, C('est ainsi, par exemple, gque des
techniques de spectrométirie laser & haute résolution ont permis 1'étude
extensive de nombreux isotopes radicactifs, dont quelques uns, produits
en quantités treés faibles, avaient en ocutre des durées de vie extréme-
ment bréves [1, 2], Ces expériences, faites en ligne derridre des
accélérateurs, ont ainsi nécessité la mise au point de techriques de
détection de trés haute sensibilité. De la méme fagon, 1'éclesion de
ces nouvelles méthodes easentiellemsnt basédes sur 1'wtilisation de
lasers, a permis de s'intéresser & ces espéces trés pariiculidres que
constituent les atomes de Rydberg, qui, comme on sait, sont des atomes
excités sur des niveaux de nombre gqusniique principal n trés €levs,
Ces atomes présentent en effet d'étonnantes propriétés [3]. Nesuréde
a compter de la limite d'ionisation, l'énergie de ces niveaux varie
commne nfg , 8% sorte gue tris naturellemernt leur énergie de liaison
est d'autant plus faible que n est plus grand, Cette faible énergie
de liailson leur confire d'ailleurs une fragilité qui peut &tre mise 3
profit dans des interactions externes., Ieur durce de vie radiative
varie, elle, comme n3 s ctest dire qu'elle peut &tre relativement
longue pour des valeurs de n assez élevdes ( 7 =1 ms pour n= 100 )
et permetire d'étudier de tels niveaux dans des conditions expérimern-

tales suffisemment conforiables. En revanche, de telleg durées de vie
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radiatives ont pour origine des probabilités de transition faibles et,
notamment, avec le niveau fondamental, ce gqui rend difficile leur exci-
tation optique & partir de ce niveau. Seules des sources lumineuses
présentant de grandes densités spectrales d'énergie permettent de peu~
pler ces états de Rydberg de fagon efficace. Enfin, la dimension de

ces atomes, représentée par la valeur moyenne du rayon de ltorbite
correspondante de 1'électron excité, varie comme n2 : pour n=100

par exemple, l'atome a un diamétre moyer de l'ordre de 1 pm . On
comprend, dans ces ceonditions, cormment de telles dimensions, inuswvelles
pour des atomes, peuvent leur conférer des propriéids spécifiques,
notamnent en ce qui concerne leg processus collisionnels [4, 5, 6, T, 8].
En outre leur fragilité, jointe & lewr grande dimensicn, lewr donne

une sensibilité particulidre & toute perturbation extérieure : leur
polarisabilité électrique par exemple, qui mesure en quelque scrte leur
sensibilité & un champ électrique statigue, varie comme n' . ('est
dire que des effets de champs forts pourront étre étudiés sur de tels
atomes avec des intensités modestes., C'est dire aussi que de tels
atomes pourront, dans certaines conditions, 8ire utilisés comme des
détecteurs extrémement sensibles [9]. Or, précisdment, peu de résultats
expérimentaux ont pu éire obtenus concernant 1'interaction des atomes
avec des chemps intenses, Bt, de méme, peu d'investigations théoriques
avaient ¢té menées dans ce domaine., D'ailleurs, les premidres expé-
riences effectudes sur des atomes de Rydberg en présence d'un champ
électrostatique intense [10] ont montré des effets qui ont rapidement
suscité 1'intérét et l'activité de nombreux groupes, Dans ces expé-
riences les atomes d'un jet de Rb étaient excités par absorpition

d'un photon U,V. (fourni par un faisceau laser dont la fréquence était
doublée dans un cristal non lindaire , suivant un montage qui sera
déerit de fagon détaillée dans le Chapitre IT de ce mémoire), et ceci
en présence d'un champ statique permanent, Ia fréquence du laser était
balzyée de scrte que 1l'énergie correspondanie se situe au-deld de la
nouvelle limite d'ionisation de l'atome, On enregistrait sinsi ls spec-
tre de photoionisation de l'atome en présence de champ., Comme le montre

la figure {(page 2) ce spectre présentait de nombreuses résonances ,



trés étroites et, de plus, sensibles & la polarisation de la lumigre
excitatrice, En outre, ces enregistrements montraient la sélectivité
isctopique de ces résonances et, du méme coup, 1'intérét gu'elles
pouvaient présenter dans 1l'élabeoretion d'un procédé de séparation
isotopigque par laser. Quoi qu'il en soit, la compréhension de tous

-

ces phénoménes incitait & un effort particulier aussi bien expérimental
que théorique, C'est dans cette perspective que se situe 1l'objet du

présent travail.

L'exposé qui suit rend compte de ces travaux., Pour en rendre la
compréhension plus aisée, un premier chapitre rappelle les propridtés
d'ionisation par champ de l'atome d'hydrogéne ainsi que celles des
atomes alcalins, en soulignant les effets dus au coeur atomique qui
conduisent & des propriétés distinctes de celles de 1'atome d'hydro-
géne, Dans un deuxieéme chapitre, on & regroupé la description des
rrincipales caractéristiques techniques qui ont ét€ mises en ceuvre
dans nos expériences et qul concernent principalement la source laser
et le jet atomique., Le troisigme chapitre donne les résultats de nos
études & haute résclution de la photoionisation en présence du chanmp
au voisinage de la nouvelle limite d'ionisetior. Comme on le verra,
nous avons pu mettre en évidence plusieurs phénoménes non observés
auparavant, qu'il s'agisse de résonances & profils dissymétrigues
typigques (profils de Fano) ouw encore d'effets de stabilisation tempo~

relle de certains niveaux.

Ie quatrieme chepitre contiernt les résultats d'études effectudes
sur des atomes de Na ou encore de Bb concernant les propriétés de
photcionisation en présence de chemp, au veoisinage de la limite d'ice
nisation en champ nul. Cette étude a notarment permis de préciser le

r8le du couplage spin-orbite dans ces phénomdnes.

Eafin, dans un dernier chapitre, nous décrivons une expériernce
nouvelle dans laguelle on a étudié les effets de l'interaction dlun

atome de Rydberg avec la perturbation que constitue un champ électro-



nagnétique intense, dans le cas ol ce champ est loin de toute résonance
atomique. Cette interacition se traduit par des déplacements lumineux

qui, dans le cas étudié, ont pu dommer lieu & des mesures quantitatives.






Chapitre I

EFFET STARK DANS L'HYDROGENE ET LES ALCALINS







De toutes les méthodes utilisfes pour détecter des atomes dans des
niveaux de Rydberg, la méthode d'ionisation par champ &lectrigue est pro-
bablement la pius efficace ; aussi, de nombreuses &tudes théoriques et
expérimentales ont porté, d'une part sur le comportement d'atomes en
orésence d'un champ Blectrique (spectroscopie Stark) et, d'autre part

sur le mécanisme d'ionisation de ces atomes par un champ &lectrique.

Les &tudes théoriques développées portent essentiellement sur le
comportement de l'atome d!'hydrogéne soumis & un champ &lectrique. En
effet, il est possible d'obtenir les solutions exactes de ce probléme,
quelle que soit l'intensit?® du champ 2lectrigue comparfe 3 celle du

champ &lectrique coulombien apparaissant dans 1'&tude de l'atome isclé,

Quant aux rfsultate expérimentaux, ils concernent en général des
atomes alcalins portés dans des états hautement excités. L'intérét pré-
senté par l'exemple des atomes alcalins est 4l au falt qu'il s'agit
d'atomes & un 2lectron optigue ayant des spectres particuliérement sim-
ples : 1l'8lectron optique est soumis & un potentiel & symétrie sphérique
créé par le noyau et les &lectrons des couches complétes. On peut, par
conséquent, ne pas tenir compte explicitement des interactions &lectro—
statiques entre électrons, interactions dont l'analyse est particulié-

rement complexe.

La plupart des propriétés des &tats excités (€nergie, polarisa-
bilité,...) peuvent &tre considérées avec une trés bonne approximaiion
comme étant hydrogénoides, parce que le potentiel vu par 1'é&lectron

optique est coulombien pour des orvites suffisamment excitées.

Par conséquent, on espérait pouvolr interpréter simplement les
expériences concernant les &tats de Rydberg d'atomes alcalins & partir

des résultats du calcul hnydrogénoide.



Cependant, 1'analyse des résultats expérimentaux a montré que les
propriétés d'ionisation par un champ &lectrique de 1l'atome d'hydrogéne

2taient trés différentes de celles de tous les autres atomes.

Pour expliquer l'origine d'une tellie différence de comportement,
il est nécessaire d'analyser tout d'abord les propriétés du spectre de
l'atome d'hydrogéne puisque, dans ce cas, on dispose de résultats de

calculs exacts qui ne font appel & aucune hypothése simplificatrice.

Dans une premidre partie, ncus rappellerons les propriétiés de
l'effet Stark de 1'atome d'hydrogéne en négligeant le spin de 1l'élec-

tron.



A — CAS DE L'ATOME D'HYDROGENE

A 1 . MOUVEMENT DANS UN CHAMP COULOMRIEEK - COORDONNEES PARABOLIQUES

L'2guation de Schrodinger du mouvement d'une particule dans un
champ central quelcongue est séparable en coordonnes sphériques. Les
constantes du mouvement scnt, outre 1l'énergie, le carré du moment ciné-

tique £ (£ + 1) et sa projection m, sur l'axe de quantification Oz,

Dans le cas de l'atome d'hydrogéne ou le potentiel d'interaction
est coulombien, la séparation des variables est aussi possible en coor-

données parsboliques £ =r +z , n=r -~z et ¢ = Arctang % (3]

La résolution de l'équation de Schrodinger en coordonnées parabo-
ligues montre que chague &tat du spectre discret est détermind par trois
entiers : les nombres quantigues paraboliques n, et n et le nombre

1 2
m£|+1 od n est le ncmbre

gquantique magnétique mz {n = n, + n2+

quantique principal); les fonctions d'ondes normalisées Y. onom du
spectre discret sont res
1/2 im£¢
1] = N u, (8} u(n) . e ou
n ningn{E n n1n2m£ 1 2
1
_.Eeg _?&
2 ™
gle)=e g% nt (e
1 L
- —en ?ﬁ
21t (en)
(n) = e n° . L £n
L~2 + ¥
Bo T My
1 1
E = - — 2 =L
2€
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Li(x) polyndme de Laguerre généralis?

172

N constante de normalisation
oo nm,

Leur forme devient relativement simple au voisinage de 1'ori-
gine (£ = n = o)
11/2

1 N
n n,[ngmﬂ n 1‘111‘1211120

La séparation des variables en coordonnées paraboliques est lide
& la supersymétrie du potentiel coulombien : dans le cas de 1'hydrogdne
l'hamiltonien commute avec Mz-’ la projecticn du vecteur de Runge-Lenz
Moo= 5 AT -_E sur 1'axe Oz, dont les valeurs propres sont &gales &

r
(n1 - ng).

Ces fonctions d'ondes, £ la différence des foneticns d'ondes en
coordonnées sgphériques, ne sont pas symétriques par rapport au plan
Z =0 pour n, >n,, laprobabilité que la particule se trouve du cdtéd
des z > o est plus grande que du c8té& des z < o , et c¢'est le contraire
quli & lieu pour n, < n, [3].

Pour des nombres quantiques n et my Tixés, ces fonctions propres
paraboliques |n n ngmﬁﬁ_s'écrivent comme des combinaisons linéaires

1
des fonetions propres sphériques In£m£;3= Boo You ¢

Z

a e In£m£ .

|n myngm, o=



"

A 2. EFFET STARK DANS L'ATOME D'HYDROGENE

En 1l'absence de tout effet relativiste, 1l'équation de Schrodinger
pour l'atome d'hydrogéne ou pour les atomes hydrogénoldes de charge nu-
cléaire 7., et dont le degr® d'ionisation est &gal & Z-1, placés dans un
champ &lectrique uniforme ¥ paralldle i l'axe 0z, est encore séparable
en coordonnées paraboliques ; dans ce cas particulier, le probléme est
en principe exactement soluble, maeis sa résolution s'est heurtée pendant

longtemps & des difficuités de caleul numérique.

C'est ainsi que de nombreux calculs ont &t& menés d'abord dans
le cadre de la théorie des perturbations pour des champs Electriques
faibles [3] » puis dans 1'approximation W.X.B. [11, 12, 13, 14] et
par intégration numérique pour des champs &lectriques relativement in-
tenses, mais pour lesquels les vitesses d'ionisation ne sont pas trop
grandes [15, 16] . Tous ces calculs ont permis peu & peu d'avolr une
idZe trés précise du comportement des atomes hydrogénoides dans un champ

Electrique.

Tous les calculs effectuds juqu'd présent ont port? uniguement
sur la d8termination de 1'énergie et de la vitesse d'ionisation de quel-
ques &tats de l'atome d'hydrogéne en présence d'un champ &lectrique ;

de plus, seul le domasine d'énergie E négative a &t& &tudié (FE = o

est la limite d'iconisation de 1'atome en champ pul ).

Une méthode de résolution de l'é@quation de Schrodinger par inté-
gration numérique a &té mise au point par E. LUC-KOENIG dans le cas de
l'atome d'hydrogéne ou d'atomes hydrogénolides pour des champs Zlectriques
d'intensit® quelconque et dans des domaines d’'Znergie aussi bien néga-

tive que positive.

Cette méthode a permis en particulier de calculer la section effi-
cace de photoionisation de 1'&tat fondamental de 1'atome d'hydrogdne

placé dans un champ &lectrique intense.
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Foncticn potentielle suivant l'axe 0Oz , axe du champ dlectrigue.
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A.2.7. Etude de la surface d'énergie potentielle : seuwll d'ioni-

gation classique

Un atome d'hydrogéne dans un &tat de Rydberg est placé dans un
-
champ électrique extérieuvr F de direction paralldle 3 illaxe Oz.

L'énergie potentielle de 1l'électron est la somme du terme coulombien

1 et du terme d'interaction dipolaire +Fz soit

B

viz) = - T%T + Fg (en unités atomigues)
L'allure de cette fonction potentielle le long de 1l'axe Oz est
représentée sur la figure I.1 a. Elle présente pour |z] = *%f un ma-
ximum V = EC==-2¢T'; elle tend vers moins 1l'infini pour =z suffi-

max
samment petit {(z + - «).

Cette courbe montre que le spectre de l'atome d'hydrogéne, placé
dans un champ &lectrique, est un spectre continu, c'est-i-dire que 1l'a-
tome n'a pas d provrement parler d'états 1ids. En effet, quelle que soit
la valeur de l'énergie E , il existe toujours un domaine de 1'espace
oll le mouvement de 1'&lectron est permis dans un mcdéle classique par-—

ce que 1l'énergie cinétigue T = & - V vy est positive.

Pour des énergies E inférieures 3 EC, il existe deux régions
de l'espace ol le mouvement de 1'dlectron est classiquement permis.
La premiére est situe prds du noyau ( |z| petit}, la seconde du cBté
de l'enode (z < o} , ces deux régions 2tant séparfes par une barridre
de potentiel, Dans un traitement quantigue, un 8lectron initialement
localis? prés du noyau a une probabilité non nulle de s'ioniser en
traversant la barriére de potentiel par effet tunnel.

Les &tats dont 1'énergie £ est inférieure 3 E, sont des &tats
quasi stables. Leur durfe de vie résulte 3 la fois de processus d'ioni-
sation par effet tunnel et de processus radiatifs dans des proportions

qui dépendent des conditions expérimentales.



A titre d'exemple, on trouve pour le niveau n = 10 une vitesse
d'ionisation de 1098 & 1Ob's"1 pour un champ F = 40 k V/om, alors
coa P . . .. P . -1
que la probabilité de désexcitation radiative est £gale 4 5 x 1055 .

La probabilité d'ionisation par effet tunnel dépend de facon cri-
tique de la hauteur et de la largeur de la barriére de potentiel 3
franchir, donc de l'énergie E de 1'état &tudi? par rapport 3 E.,
l'énergie du col de la fonction potentielle. Tant que E est notable~
ment inférieure & Ec, 1'2tat peut Etre considéré comme gquasi stable.
Quand E se rapproche de Ec, la vitesse d'ionisation par effet tun-

-

nel augmente trds rapidement ; au voisinage de E = E » la vitesse

d'ionisation passe d'une valeur négligeable & une valeur trés grande.

Aussi pour B > EC , 1'atome n'a plus d'8tats quasi stationnaires.

Ainsi, avec ce simple modéle 3 une dimension, il apparait une

notion de seuil d'ionisation gue 1l'on peut exprimer de deux fagons :
Pour wn champ ; donné, on s'attend 3 ce gue l'atome s'ionise s'il
est dans un état d'&nergie E > EC = -2/F {1'crigine des énergies cor-
respond 4 la limite d'ionisation de l'atome non perturbg et les unités
utilis&es sont les unité@s atomiques). Pour un atome dans un &tat 4'&-
nergie donnée, on s'attend 4 ce qu'il s'ionise si le champ F est
suffisamment intense pour que Ec solt inférieure & E soit
- 2/F = Ecg E, ce gqui s'fcrit aussi

2

Fem = 5

Dans les expressions précédentes, E doit &tre, normelement,
1l'énergie de 1l'atome au moment ol il s'ionise dans un champ é&lectrique
F voigin de Fc . En premiére approximation, on peut remplacer E par
EO l'énergie de l'atome non perturbé. Si on exprime EO en fonetion
du nombre guantique principal n, le champ critigue d'ionisation suit

une loi trés simple
Il

—

F = (2n)
c
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PIGURE I-2

Intersection de la surface d'énergie potentielle par des plans d'énergie
donnée (les zones hachurdes correspondent & des domaines ol 1'énergie

cinétigue de 1'électron est positive)
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La d8termination du champ critique d'ionisation F est basée
uniquement sur des considérations &lZmentaires de mécanigue classique
en effet, si l'on tient compte de l'effet tunnel i travers la barridre
de potentiel, 1l'atome s'ionisera pour des valeurs du champ F infé-
rieures & la valeur Fc obtenue classiguement (pour éa compogﬁnte rouge
de la raie HY de l'hydrcgéne on trouve Fc = 1,1,10" V/em alors gue
l'atome s'ionise déjd pour des valeurs F o= 0,69 x 106 V/em [3]).

En conclusion, il apparait, avec un modSle assez grossier, que
la probablité d'ionisation présente, en fonction du champ &lectrique,
un seuil FC au-deld duguel elle est beauccup plus forte que la pro-

babilité d'Zmission spontande.

51 on se donne une représentation graphigue de l'expression de
1l'énergie critique E, ducol E, =-2VF (figure I.1 b), on trouve
qu'elle divise le plan (E,F) en deux régions distinctes : celle oi
l'atome est pratiquement stable pour E < EC et celle oU l'atome est

totalement instable pour E > EC

Que devient cette condition dans le cas r3el 3 trois dimensions ?
On peut en avoir une 1d€e en &tudiant 1'intersection de 1a surface 4'é-

nergie potentielle

Vipyz) = Fgz - ——— {p? = x% + y2)
par des plans perpendiculaires & 1l'axe V{(p,z) correspondant d diffé-
rentes valeurs de 1'fnergie totale E {voir figure I.2) [17].
D'un point de vue classique, l'électron ne peut se trouver gue
dans les régions hachurfes (E < V) dont les contours représentent des

courbes de rebroussement (E = V),

Pour des &nergies E inférieures ou voisines de EC (g = ~2EC ou
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E=-1,005 EC} 1'8lectron peut se trouver dans deux régions distinctes
séparées par une zone interdite. L'atome ne pourra s'ioniser que par
effet tunnel et ceci d'autant plus facilement que 1'énergie E est

volsine de Ec.

Ainsi donc, l'ionisation par champ ne pourra avoir lieu de fagon
importante que si E > EC qui apparalt de nouveau comme une condition

nécessaire.

Examinons maintenant le cas ol E est supérieure 3 E,. Cette
fols, les deux régions de l'espace accessibles & 1'8lectron se commu-—

niquent par un passage de petites dimensions.

Si 1'on décrit le mouvement de 1'&lectron par la mécanique clas-
sique, l'ionisation de 1l'atome aurait 8té spontanée. En fait, 1'ioni-
sation de l'atome dépend de la probabilité qu'a 1'électron d'8tre d'a-
bord au voisinage de l'axe Oz {direction du champ 8lectrique ﬁ) et
d'aveir ensuite son vecteur impulsion 5 pratiquenent confondu avec

i'axe OQOz.

Le courant d'ionisation se mesure par le flux d'électrons (den—
sit® de charge multipliée par une vitesse) 3 travers la surface de

-

séparation des deux régions accessibles 3 1'électron.

Dans le cas ot E est l3gdrement supérieure & E (E = -0.008 Ec)
¢
seuls les Zlectrons situfs sur l'axe Oz et ayant leuwrs vecteurs im-
pulsions confondus avec 1'axe Oz pourront échapper & 1'atiraction cou-

iombienne du noyau.

Dans le cas ol E est supérieure 3 z, (E = -0,90 Ec) les deux
régions accessibles & 1'3lectron communiguent par une grande surface et

tous les @lectrons pourront cette fois—ci s'8loigner du noyau.

En résumé, on peut dire que la condition B > EC n'est plus dans
le cas & trois dimensions une condition suffisante. La limite d'icnisa-

tion eclassique Ec = -2/F perd alors son caractdre de frontidre entre
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deux comportements totalement différents du systéme atomique ; toute-

fois, elle garde une signification physique assez simple.

On verrs que cette limite d'ionisation jous un r8le tré&s important
dang le cas 4'atomes non hydrogénoides ; en effet, dans ce cas particu-
lier, la loi simple de variation du champ critigue Fc = (Qn*)“h rend
compte assez correctement des résultats expérimentaux obtenus sur les

séries d'états de Rydberg nf (n* : nombre quantique principal effectif).

Toutefolis, le seuil d'ionisaticn est beaucoup plus prononcé dans
les atomes non hydrogénoldes gue dans l'atome d'hydrogdne ; en effet,
dans le cas de 1l'hydrogéne la vitesse d'iconisation croit régulidrement

quand le champ &lectrigue F augmente.

En conclusion, il apparait que l'ionisation de 1l'ateome d'hydrogdne
ne pourra &€tre comprise que moyennant la connaissance de la fonction
d'cnde |n n1n2m¢:u décrivant 1'état de 1'&lectron en présence d'un
champ F. Pour cela, il est alors nécessalre de réscudre 1'3quation de

Schrodinger.

A.2.2. Atome d'hydrogsne en coordonnées paraboliques

L'équation de Schrodinger pour l'atome d'hydrogéne ou un atome
hydrogénoide de charge nuclfaire 2 placé dans un champ 8lectrique

F constant a la forme {en unit®s atomigues)

Comme 1'équation en champ nul, elle est séparable en coordonnées para-

beliques. Si on cherche des solutions de la forme

im£¢

6]
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alors le probléme se raméne & la résolution du systéme I formé des

deux &quations différentielles

m2—1 7
Srate M D B, Pyl
2d€2 g
- 82 2F L 8
I 2
9 ms—1 Z X
_,:_L_._d.;_%._i_(m'@m_. _%“.E__En)gzo
2 dn
8n2 2n l 8

Chacune de ces &quations a la forme d'une &quation de Schrodinger
unidimensiocnnelle, % Jouant le rdle d'énergie totale de 1l'électron.

L'énergie cinétique est représentée par les fonctions

Z m%—?
T:%J,wl__.i;_m_ig
& 2 8gr 8

Z m%-"] o
T = -% +-"§ - % + £ 1
n 2n  8n? 8

On noie que Tg(ou Tﬂ} dépendent non seulement de E, mails aussi
de 2, {ou 22}. Ces &quations sont couplfes par l'intermddiaire des cons-
tantes de séparation Z} et 22 gqui vérifient la relation Z1 +Z, =2

ol Z1 et 22 représentent respectivement la charge apparente vue par

1'8lectron dans son mouvement suivant les coocrdonndes £ et n.

On peut remarguer aussi que les &tats qui différent uniquement par
le signe du nombre gquantique magnétigue mp sont dégénérés, quelle que

soit 1'intensité du champ &lectrique F.

Les fonctions T, et Tﬂ sont représentées sur les figures I.3 et

&
I.4L pour différentes intensités du champ &lectrigque. Les régions acces-—
sibtles & l'électron scnt celles ol Tg et Tn sont simultanément posi-

tives,

&) Champ faible : r&solution par la théorie des perturbations.

Pour un champ &lectrique pas trop intense {(nous pricisercns plus

loin cette condition), on peut résoudre le systdme 4'équations (I)
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en considérant séparément chacune des deux &quations et en traitant le
terme %% {respectivement - %?) comme une perturbation dans 1'&guation
du mouvement suivant la variable £ (respectivement n). Pour des ve-
leurs de E et ) fixées, la constante de séparation Z1 (respecti-

vement 22) joue le rBle de valeur propre dans la l8re (respective-

ment la 28me) &quation et peut s'écrire sous la forme d'un développe~
ment sulvant les puissances croissantes de F. A 1'ordre zéro, les
solutions sont identiques & celles de l'atome non perturbé et s'expri-

ment en fonction du nombre quantique paraboligue n, {respectivement

ng).
A l'ordre de perturbation N on peut &erire
N
W25 2P (vnonE) WP
1 1 27
=0
N
(m) (p) P
= I I
Z2 Z“ 22 (n,mﬂ,ne,E) i
DEO
o (I) (§) _ PO
La condition Zi +- Z2 = 4 pernet de d&finir E sous la
forme d'une fonction implicite de F.m, ,n. et n.. En résclvant cette

£ 2
équaticn, on obtient 1l'énergie E de 1'état Stark, défini par les

nombres gquantiques me, n, et ng, sous la forme d'un développement

suivant les puissances croissantes de F

o (p)

D=0

g 3]

Les premiers termes de ce développement sont les suivants pour

= 1etn= n, + n, ¥ !m£f + 1)

b
i
oY (W3}
]
=]
|
i3

(2) n* 2 2 2 .
s 2 [ sy - -0 m 19
n?

(3) _3 ,
E =5 (n1 - ng) [ 23 n? - {n, - n2)2 + 17 @E + 39j




22

N

FIGURE I-%

cocrdonnée & i1 mee—e champ faible

Energie cinétigque effective pour la

champ intense,

A 4

'1_‘!

e -
.L'.;uf"..E Jomd

cocrdonnéds 1 !

Energie cinétique ef
A - champ Faibls
B ~ chemp critigue paraboligue ¥

¢ = chamy intense



23

En champ faible, l'effet Stark de 1'hydrogéne est lindaire en F.
Cette propriété provient de la dégénérescence des niveaux d'éhergie
dans le cas d'un potentiel coulombien (1'énergie d'un &tat n £ m,

ne dépend que de la valeur du nombre quantique n).

81 on &tudie la convergence de la série donnant l'énergie, on

s'apergoit que cette série présente un caracilre de convergence asympto-
7(2) Fpl

tique [18] . La variation en fonction de v de la quantité
comnence par décroitre pour 0 < p < P puis se met & croitre, si vien
que la série diverge. Ce caractdre de convergence asymptotique est Btroi-
tement 1ié au fait que le spectre Stark est en réalité un spectre conti-
nu, ne possédant aucun état stationnaire discret. En revanche, ce spectre
posséde des &tats quasi discrets possédant une largeur non nulle lige

aux propriétés d'ionisation par le champ 5lectrique.

Pour des champs relativement intenses, 1'utilisation de la théorie
des perturbations n'est plus valable et il faut résoudre directement le
systéme d'équations (I) en coordonnées parabeliques ; pour cela, il est

nécessaire d'étudier les mouvements suivant les coordonndes £ et 7.

b) Mouvement suivant la cocrdonnde £ _: Nombres quantiques exacts

Suivant la coordonnde £ le mouvement de 1'dlectron n'est possible
que dans 1'intervalle [51, 52] ol 1'énergie cinétique T§ est positive
(figure I.3). L'électron y est dans un 5tat 118 et quelle que soit la
valeur de 1'énergie E, il existe une solution & 1'2quation du mouve-
ment sulvant la variable £ . Dans ce cas Z, Joue le rdle de valeur
propre et peut prendre un ensemble de valeurs discridtes.

La fonction d'onde T (£), solution de 1'équation différentielle

en &, est donnge dans l'approximation WKB par

£ B, omE1
r{g) = a 1)l/h cog | ,/'é--i-g‘lm—}m;_z_i_gr dE""“T[I‘)
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Comme la fonction d'onde £(£) doit décrcitre exponentiellement

en dehors de 1l'intervalle [;1,551 , la régle de quantification de Bohr-—
) -
Samerfield permet d'éerire

& /o . m5—1
JEL Lo ¢ = (o, +1/2)

e

2 E, hgz
€1

ol l'entier n, est &gal au nombre de noeuds de la fonction d'onde

1
£ (£) (lLes noeuds apparaissant pour £ = o et £ = ¢c ne sont pas

comptés),

En effet, la phase de f {§) croit de - %- au point £ = £,
a (n] + 1/b)r auw point E = 52 de sorte que le cosinus s'annule n,

fols dans cet intervalle.

Comme le mouvement est 1i& suivant la coordonnée £ (Tg > - w

-

quand &£+ +%), les valeurs propres ne peuvent prendre, pour & F
et 1% fix8s, qu'un ensemble de valeurs discrétes. On peut classer ces
valeurs par ordre creoissant ot leur affecter de fagon biunivoque un

rombre entier n, = C, 1, 2 ....

1

Pour des wvaleurs de F, E, mﬂ et n1 données, la constante de

séparation 21(E, ", n., mﬁ} est une fenction décroissante de 1'&ner—

gie E dont on peut essayer de trouver les formes limites.

Dans le cas od F = o, la courbe Zi(E’ 0, B mz) se réduit &

une parabole limitée au domaine des &nergies négatives

E, 0, n., m, )= (n, + 1. ?é) /- 2% (B < o)
SO T 4 1 2 2

Dens le cas od F # 0, la courbe 21 conserve approximativement

son caractdre parabolique pour E<<c puis s'en Zcarte au fur et 3

Enl

mesure que l'@nergie E croit ; en effet, le calcul des perturbations

donne pour 21 une valeur telle que
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0 13 2 2
= - e + + + + +
Z1 (E,F’n1,m£) Z, AE (6n1 6n1mz m, 6n1 3m£ 2)
Pour des énergies E»>o, la régle de quantification du mouvement

suivant la coordonnée § se transforme approximativement en

- 8E
£ = F
/T F
7 /_.21«_:__5:& g = (n, + 3m
- 1
& 7 2%

dont 1'intégration domme la forme limite de Z,

E? 1
m Vo e e —
Z1(E,;,n1,m ) o= TtV E(n? + 2) (21 < o)

La figure I.5 représente une famille de courbes Zq pour n,
variant de 0 & 20, F = 1,5 x 1077 u.a et m, =0 [191. Ce réseau

de courbes nous permet de faire deux remarques

. Pour une valeur donnée de 1'€nergie E et de mﬁ, il y a une
correspondance biunivoque entre Z1 et a,-
Comme Z. est une fonction décroissante de 1'#nergie E,
1 . o s P .
. > s qul tradult la syméirie de la fonction
d'onde de 1'&tat excit?, peut Etre satisfaite pour des Bnergies suffi~

la condition 2. = Z2 =

samment grandes et &ventuellement positives. Cette remargue sera ubi-

lis€e lors de 1'8tude de la section efficace de photoionisation.

L'gtude du mouvement suivant la direction & permet de définir
un nombre quantigue exact n, qui généralise au cas F # o, le nombre
quantigque introduit lors de 1'&tude de l'atome isold (F = o). Ce nombre
quantique peut &tre associé & la valeur propre de la projection M
sur la direction du champ &lectrique du vecteur de Runge-Lenz généra-

lise.



27

Pour un champ &lectirique F donné, tout #tat Stark de 1'atome
d'hydrogdne est d8fini sans ambiguité par la donnée des nombres quan-—
tiques E , mp et n,; ce dernier nombre guantigue pouvant tre remplacé

par Z, (E, F, s mﬁ).

¢) Mouvement suivant la coordonnfe 1 : seull d'ionisation en

cocrdonnées paraboliques

Comme 1'&tude du mouvement suivant la coordonnge £ a permis de
déterminer la valeur propre Z1 (E, 7, n1, mﬂ), 1'&guation du mouvement
sulvant la coordonnée 1 peut &tre résolue, car on connailt la valeur

de la constante de sfparation Z2 (22 = 1= Zl}-

L'électron peut se trouver dans deux régions distinctes séparées
par une zone classiquement inaccessible [ng,nS] pour laquelle 1'énergie
cingtique Tn est négative (figure I.4). On peut noter que 1'énergie
cinétique Tﬂ dépend non seulement de F,E et |m£| mals aussi du
nombre guantigue n,.

Si la barridre de potentiel est suffisamment importante, on peut
comme précédemment utiliser la méthode W.X.B. Ia quantification du mou-
vement sur 1l'intervalle £ﬁ1, n2] permet de d&finir un autre nombre
guantique nos correspondant au nombre de noeuds de la Ffonction gin)

.
sur 1l'intervalle [n1, nE] ;

Toutefols, l'atome peut s'ioniser par effet tunnel 3 travers la
barriére de potentiel, ce gqui contribue ainsi & donner un caractdre
quasi stationnaire aux &tats de l'atome, c¢'est-d-dire que 1'élargisse-
ment de chaque niveau d'énergie est 4l principalement, si on néglige

1'élargissement radiatif, & 1'ionisation par effet tunnel.

Dés gque le champ F augmente, la barridre de potentiel s'amincit
2

et s'abaisse Jjusqu'd disparaltre pour un champ F = FC

s mﬂ) appelé

champ critique parabolique (figure I.U4).
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Lorsgue la barriére de potentiel devient trop petite, la méthode
WKB cesse 4'8tre applicable, au moins sous sa forme la plus simple.
La résolution numérique du systdmed'éguations (I) permet en revanche
d'obtenir des solutions exactes du probléme de l'atome d'hydrogeéne
placé dans un champ &lectrique extérieur d'intensit? gquelconque (faible,
moyenne ou intense). Un champ F est dit intense dans la mesure ol
lt€nergie d'interaction avec 1'&lectron est du méme ordre de grandeur

que 1l'Bnergie de liaison de 1'éleciron avec le reste de 1'atome.

La probabilité d'ionisation crolt alors trés vite aveec F et le
niveau d'énergie s'élargit rapidement pour se transformer ensuite en
un continuum. A fitre indicatif, la largeur du niveau est de 1l'ordre

- s . . 1 -
du cm ! pour une prcbabilité d'ionisation de 10 ! s 1.

A la différence du moddle 3 une dimension, la hauteur de la bar-

ridre de potentiel ddpend non seulement de F mais également de |m£}

et de la constante de séparation Z,. Pour les &tats |m£1 = 1 par
exemple, l'énergie critique parabolique ES d'un niveau caractérisé
par gT n, et N, c'est-d-dire 1l'énergie pour laguelle Ny = Ny 2t

Tﬂ = ?§? = 0, est maintenant donnée par |[3]

2 = - 2/7 7P
c 2 ¢

Comme la dépendance en FE de 22 est trés compliquée, il n'est

pas possible d'exprimer EE comme une fonction simple de Fg.

Cependant, pour des &tats trds excités d'énergies négatives,

22 peut prendre dans une méme multiplicité n des valeurs pouvant

aller de 1 (pour les niveaux n, = o) & % environ pour les niveaux
n, = n~1 (FENEUTLLE et JACQUINOT, voir calcul au paragraphe suivant
[20]) . TI1 en résulte que, pour certains tats, 1'énergie EE peut
&tre beaucoup plus grande que 1'énergie du col EC = - 2/F donnée

par la loi classique. En cons&guence, 1l existe bien au-deli de cette

limite des niveaux Stark quasi stables.
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Dans le cas d'un champ F tr3s intense, 1'éguation du mouvement

de 1'Electron suivant la direction n se simpilifie pour devenir

i
2 an
On retrouve alors l'équation du mouvement d'un &lectron libre

dans un champ extérieur uniforme F . Dans ce cas, les fonctions

d'ondes g(n) peuvent s'exprimer 4 1l'aide des fonctions d'Airy [21] .

En conclusion, cette &tude simple de Lfatome d'hydrogéne en coor-
données paraboligues a permis d'abord de d&finir une énergie critique
d'ionisation EE gqui peut Etre trés supérieure i 1'énergie d'ionisa-
tion classique ; en conséquence, il existe des niveaux pseudo-stables
trés au-dessus de la limite d'ionisation classigue qui ne joue plus
ainsi son rdle de frontidre entre deux comportements possibles de
llatome. Toutefois, on verra gque 1la limite fournie par 1l'énergie du

col garde une signification physicue mEme pour 1'hydrogéne.

I1 serait intéressant, aprés avoir déterminé les &nergies B
des résonances 3tark, de calculer leurs largeurs ainsi que les densi-
tés d'états qui leur sont assccies. En effet, le calcul des forces
d'oscillateurs ou des sections efficaces de photcionisation en présence
d'un champ &lectrique ne peut &tre enirepris que si on connalt bien
soit la densité d'états associe aux réscnances Stark, soilt la densité

d'états du continuum.

A.2.3. Structure du spectre 3tark de l'atome d'hydrogéne

La réscluticn exacte de l'hamiltonien Stark de 1'atome d'hydrogéne
pour un champ Electrique d'intensité F donnde conduit & d3finir des
seulls d'ionisation Eg (n1 mz) qui dépendent des nombres guantigues
n, et m, ¢ opour n, et m, fixés on peut trouver des &tats quasi discrets
d'énergie E inférieure & ES (n} mﬂ). La position de ces résonances
peut tre d&terminée avec une bonne précision & 1l'aide de la théorie

des perturvations.
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Pour un champ F donné et pour une valeur de |m£| Tixée, 1'&-
. - . o e 2
nergie des résonances appartenant 3 upe nultiplicité n donnkée, est
d'autant plus &leviBe que le nombre n, est grand.

In effet, lorsque n, > Ry l'&lectron se trouve essentiellement
i

du ¢dté des z > o { le sens du champ &lectrique F  est pris comme

(1)

sens des 2z > o) et son énergie d'interaction AE est positive {le

moment dipolaire de l'atome est alors opposé au chemp appligué).

En revanche, les résonances associfes cette fois & une faible va-
leur de n, d'une multiplicité donnée ont des énergies peu différentes
de leurs Eénergies critiques d'ionisation EE (ni, mg) (1'électron se
trouve essentiellement du c8té des 2z < o ). FEn consquence, les &tats
les plus stables d'une multiplicité sont ceux dont 1l'énergie de liaison

est la plus faidble.

Cet effet, s'il n'a pas &té observé expdrimentalement sur les
&tats de Rydberg de 1'hydrogdne, a &té vérifié sur les niveaux les plus
profonds [22]. Dans le cas de la raie HE de l'atome d'hydrogséne et
pour une probabilité d'ionisation de llordre de ?08 5"1, le champ 4'io-
nisation vaut 185 kV/Em pour le niveau n=7 n1=O my = et 200 kV/cm
pour le niveau n=T7 n1=6 et m£=0.

En effet, guand l'atome est dans 1'état |n n.=o mzzo'b la proba-

1
bilité de présence de 1'8lectron du cBté des 2z < 0 est maximale et le
medéle &lémentaire & une dimension devrait permetire le calcul du champ
critique d'ionisation ; en outre, le calcul montre que, dans ce cas,

la constante de séparation 22 est voisine de 1'unité et que le champ
critique a la méme valeur que celle donnde par le moddle classique.

En effet, dans les é&tats |n n. =o m£=ojs le calcul des perturba-

1
tions au premier ordre donne pour la constante de séparation

Zg (E, F, s mz) 1'expression suivente
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Aingi, la limite d'icnisation classique Ec = -2/F donne avec
une bonne approximaftion le champ critique de tous les 8tats caractéri-
sés par les nombres quantiques n, n1=o et fp=0.

Btant donné que le champ Zlectrigue d'ionisation F de tous les
sous niveaux du terme n est tel que 16 n* = 1, alors la correction
en énergie au 28me ordre AE(Q) n'est pas imporiante par rappert & la

(1)

correction au ler ordre AE tant que la vitesse d'ionisation est
négligeable et, par conséquent, les niveaux d'énergie des &tats quasi
stables peuvent &tre représentés approximativement par des droites. On
trouve trés simplement que le champ d'ionisation des composantes Stark
.rouges d'un niveau n , dont le nombre quantique n, est nul, est
donné avee une bonne précision par la formule Pa* = 0,12. Il est
clair gue ce calcul est purement classigue et qu'il ne tient pas compte

du tout de 1l'icnisation par effet tumnel.

Quant aux composantes Stark bleues de nombres quantigues

n, n, = n-1 et mﬁ, leur constante de séparaticn ZQ est donnée ceite
fois par
1 F 1 3 2
~ Lo . N o— = =
Z2 > 2 + >F avec E 5nt + 2 Fn

soit aprés calcul

Quant au champ critigue d'ionisation des composantes Stark bleues,

i1l est approximativement donné par 1l'expression
* = 0.29 [23]

Cette formule simple n'est valable que si le nombre quantique
principal n est assez élevé (n > 20). La figure I.6a représente le
spectre Stark my = 0 du niveau n = 7 ; on ¥ a représenté, 3 titre
indicatif, la limite classique qui donne uniguement la valeur du champ

critigue de la composante n = 7 n, = O et on ¥y a porté aussi les
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différentes valeurs du champ &lsctrigue qui donment le mdme ftaux &'icni-

sation pour tous les sous niveaux [Zhj.

Les taux d'ionisation ont &t& obtenus par la méthode WKB. Cette
figure montre clairement que, dans une multiplicité donnée, les &tats
les plus profonds sont les moins stables.

Jusgu'd présent, nous nous sommes int8ressfs 3 une seule multi-
plicité dans laquelle tous les Etats sont caractérisés par les mémes

. Nous allons maintenant considérer simul-

nombres quantiques n et |m£
tanément des &tats appartenant 3 des multiplicités différentes. Les fi-
gures I.6 b et I.6 ¢ présentent la variation en énergie des différents
&tats quasi discrets mp = 0 des multiplicitds n = 5,6,7 et n =
9,10,11 en fonction de 1l'intensité du champ &lectricue. Chague niveau
n'est représenté que pour une intensit® du champ F telle que 1l'état
puisse Btre considéré comme quasi stable (les niveaux d'énergie s'arré-

tent & 1'Znergie critique d'ionisation).

Dans le cas od le nombre guantique principal n est faible
(figure I.6 b), chague multiplicité Stark peut &tre considérée comme
isolée, dans la mesure oid deux niveaux guasl stables, appartenant &
deux multiplicités différentes, ne peuvent pas avoir la méme &nergie
pour une intensité bien d&termin€e du champ F (il n'y a pas de

crolsement de niveaux).

Cependant, dans la région du plan o E > - 2 /F, il peut y
avolr dégénérescence entre un niveau guasi discret (n a, mﬂ) et
les continuums provenant de multiplicités de n plus &levé et asso-—

c18g & de faibles valeurs de n,.

Par exemple, le niveau n = § n, = i my = 0, qui est quasi
stable pour F < 1 MV/cm, peut 8tre d8généré avec les &tats des conti-
nuums  n, = O, 1, 2 ou 3 issus des muliiplicités n » 6.

Dans le cas ou les valeurs de n sont assez &levées (figure I.6c),

les différentes multiplicit®s peuvent se recouvrir : des états quasi
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discrets {(n n, mﬂ) et {n' n; mg) tels que n > n' et n, < n} peu-
vent €tre d€générés pour une valeur du champ bien dfterminde. Ainsi,
par exemple, pour F = 50 kV/em les &tats quasi discrets {n = 10 n, = 4

m, =0) et (n =9 n, = 8 m, = o) ont la méme Bnergie.

Les fonctions d'ondes de ces deux &tats sont des solutions exactes
de 1l'hamiltonien Stark de 1'stome d'hydrogéne ; elles correspondent i
la mémwe valeur de 1'énergie, mais sont assocides 3 des valeurs aiffé-
rentes du nombre guantique exact e Ces deux fonctions d'ondes sont
done crihogonales et les deux Btats correspondantsn'interagissent pas
il s'agit alors d'un véritable croisement de niveaux. Aucune interaction
de type discret~discret ne se manifeste donc dans le spect® Stark de

1'hydrogéne,

A.2.4, Symétrie dans le spectre Stark de 1'hydrogéne

Le ceractére coulombien du champ dans lequel se déplace 1'élec-
tron permet de caractériser son mouvement par une constante sgpplémen—
taire : c'est le vecteur de Runge-Lenz défini par i = EAE - %— ;
c'est cette nouvelle constante qui explique la dégénérescence acciden—

telle spéeifigue du champ coulombien.

-5
Dans le cas od l'atome d'hydrogdne est soumis & un champ F , on
Y e
peut définir le vecteur de Runge-Lenz généralisé M = pAL - f
1 > > . . . . >
o3 (r AF) AT dont 1a projection M., sur la direction du champ F

pris comme axe Oz, reste une constante du mouvement parce qu'elle

commute avec l'hamiltonien Stark de l'atome d'hydrogdne.

En présence d'un champ &lectrigue % » les seuls bons nombres quan-—
tiques sont 1l'énergie E , le nombre guantigue magnétique orbital lmﬂ'
et la constante de séparation Z,. La fonction d'onde [E,Im£|, Z, -
est alors fonction propre de H, LZ et de 1'opérateur séparstion MZ

[25]
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o E,|m£|, 2,2 = E|EBm,|, 2, >
L, | E, |m£|, D |m¢-[|E,|m£|, 2, >

M, | Ealmglv Z, > (z - 22,) |E’1mg|’ Z, >

1]

Les nombres guantiques E, my et 2, (ou n1) sont associés 3 un en—
semble complet d'observables qui commutent ; ils permettent ainsi de ca-

ractériser les Atats Stark de l'atome d'hydrogéne.

Dans le cas d'un croisement entre deux niveaux |E, !mzl, Z1 >
et IE,!mﬂ, Z'1> , 1'8lément de matrice (E,[mzl, ZW|H|E,|m£|, zy >,
qui traduit l'interaction entre ces deix niveaux, .est nul (les diffé-
rentes fonctions propres lE,!mﬂl, Z1>' forment une base unique des trois

opérateurs H, LZ et MZ et sont donc orthogonales).

Ainsi, les niveaux d'énergie caractérisés par les mémes valeurs
de 1m5| et de E mais par des valeurs différentes de Z1 (ou n1}

peuvent se croiser {26] .

Comme conséquence de cette importante proprifté de symétrie, on

peut citer :

1°/ L'analyse des propriétés de 1l'atome d'hydrogéne en présence
d'un champ &lectrique se fait en &tudiant séparfment tous les &tats
définis par les mdmes valeurs des nombres guantigues m, et n,,
mais correspondant & des valeurs différentes de l'énergie. En effet,
deux Btats associés i des valeurs différentes de m, ou n, nfinter-
agissent pas entre eux lorsqu'ils poss@dent la méme énergle (&tats

dégénérés).

Dans cette approche, la notion de multiplicité {ensemble 4'é&tats
dégénérés dans le spectre de 1'hydrogéne non perturbé et caractérisés
par le méme nombre guantigue principal) n'a plus aucun sens. Le déve-

loppement des foncticns d'ondes exactes ¥ E? {E) fait intervenir tous
1

les 2tats de 1'hydrogéne non perturb® caractérisés par la méme valeur

My mais aussi par des valeurs quelconcues des nombres quantiques

£ et n,
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Pour chaque ensemble 4'états (n} mz) il existe, pour ¥ fixé,
une énergie critique d'ionisation Ef (n1 mﬂ) qui, pour n, =0 et my

faible, différe peu de la valeur classique -2/F.

Ainsi, on peut remarquer que la limite fournie par 1'énergie
du col garde une signification physique méme pour l'hydrogdne ; en effet,
en-dessous de cette limite n'existent que des niveaux pseudo-stables,
aiors qu'au dessus apparalssent, outre ces niveaux pseudo-stables, des

continuums d'ionisation issus de niveaux supbrieurs.

Sur la figure I.6c on voit que le diagramme (E,F) se partage

en treois types de régions.

Dans la région I, 11 n'y a que des structures Stark quasi stables
dont la largeur spectrale est inférieure & 0,1 cm—1. En général,
1'étude de cette région se fait &4 champ F constant, les niveaux Stark
excités &tant peuplés & partir d'un niveaun profond 3 1'aide 4'un laser
& longueur d'onde variable. La d8tection des niveaux quasi stables
utilise la technique d'ionisation par champ et conduit 4 superposer au
champ constant une impulsion de champ &lectrique d'intensit? variable ;

on fait ainsi de la pure spectroscopie de position des niveaux Stark.

Dans la région II, située entre la limite classique et la courbe
(C) qui joint les champs 4'ionisation des composantes Stark bleues des
différentes multiplicités, on trouve simultanément des structures pseudo
stables et des continuums d'icnisation issus de niveaux supérieurs ;
compte tenu des croisements de niveaux permis par les propridtds de
symétrie, 11 n'existe aucune sorte d'interaction entre ces niveaux
quasi discrets et les continuums dans lesquels ils baignent. L'&tude
spectroscopique de cette région se fait de 1z m@me manidre gue celle
de la région I et conduit 3 détecter les niveaux quasi stables.
En revanche, si on supprime 1'impulsion de champ &lectrique, on détecte
alors uniquement les ions formés, ce qui permet d'dtudier les proprié-
tés d'ionisation des états instables : il s'agit alors d'une étude de

photoionisation en pré&sence d'un champ électrique.
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Dans la région III, située au-deld de la courbe (C), il a'y a plus
que des continuums d'ionisation et on peut étudier les densités de forces
d'oscillateurs dans les spectres de photoionisation en présence d'un

champ électrique.

Ainsi, la zone IT apparalt comme une zone de transition entre le
cas ol l'atome est totalement stable (vitesse d'ionisation ?I < 105:5—})
et le cas oi l'atome est totalement instable (FI > 1010 s—i) ; aussi

son &tude doit présenter un.trds grand intérét.

Si on effectue, & champ F constant, un balayage en énergie dans
la région II (droite PQ de la figure I.6¢) on peut trouver trois situa-

tions différentes

o) Le niveau Stark est extr@mement large car le champ F est du
méme ordre de grandeur que le champ critigue paraboligue FE de ce
. . -~ . -~
nivesu 3 aussi, observe-t-on une résonance peu intense et treés large

_"i .
(m&v >1 em ', résonance du type o).

B) La vitesse d'ionisation du niveau n'est plus négligeable

6\

(FI = 10° 3 10f 5—1) parce que, pour cette valeur du champ F, 1la
contribution de L'effet tumnel ne peut plus &tre négligée ; aussi, doit-
on observer une résonance de type lorentzien, intense et fine

{Av = C.02 cm—1, résonance du type RB).

v) La vitesse d'ionisation du niveau est entidrement négligeable
128

(r, < 107 &)

stable (réscnance du type Y).

4 tel point que le niveau peut €ire considéré comme

I1 est & remarquer gue ces trols types de résonances présentent le
méme profil lorentzien tant que le champ n'est pas trop intense, mais
poss&dent des largeurs différentes dont on aura une id&e en comparant

le champ appliqué F  au champ critique paraboligue Ff du niveau.
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Toutefois, dans le cas d'atomes non hydrogénoIdes, comme on le
verra plus tard, ssules les résonances du type o et £ conserveront .le
méme profil ; quant aux résonances du type 7Y leur forme sera totale-

ment modifiée.

2°/ Les &tats caractérisés par des nombres quantiques n, diffé-
rents peuvent @tre &tudiés séparément, car asucun effet d'interférence ne
se manifeste aussi bien dans le caleul de la densité a'états que dans
le calcul de la section efficace de photoionisation.

3°/ Enfin, on doit s'attendre 3 ce que le processus d'ionisation
de 1l'atome d'hydrogéne soit différent du processus d'ionisation des
autres atomes, car 1a propriété de symfirie est spécifique au potentiel
coulombien. En effet, pour les spectres 4d'atomes non hydrogénoldes,
seul mp reste un bon nombre quantique et tous les états de méme

nombre gquantique m, interagissent entre eux {anticroisement de ni-

veaux .

En fait, le point 3%/ est le plus important : en effet, 1'inter-
action entre les différentes multiplicités permet de comprendre le pas-
sage du modéle d'ionisation de 1l'hydrogéne au modéle d'ionisation des

autres atomes (mod&le classique).
Quant au point 1°/ il permet d'expliquer les formes et les lar—

geurs des différentes résonances Siark principalement dans le cas d'a-

tomes non hydrogénoides,

L£.2.5. Densité d'états

Le spectre de l'atome d'hydrogéne placé dans un champ &lectrigue
est un spectre continu : pour F et ) fixés et pour un nombre de

noeuds déterming n, de la fonction d'onde f(E£), il est possible

.
de trouver, guelle que scit la valeur de l'énergie E, une sclution

unique &4 1'équation de Schrodinger.
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n
Cette solution v, est définie & wun facteur multiplicatif prés

qul peut 8tre déterminé ! en imposant la cordition de normalisation

mp mé
< n, (&) by (B) > = 5’“1“% : sw} . S(m-mr)

i
La normalisation de la fonction 4'onde wnz (E} s'obtient en
gcrivant que, loin du noyau, le flux I du vecteur densité de courant

s L + . - m,e - =~ 7
de probabillité ; associée & wn {E) est égal & [Q?J :
1= d = 5= , valeur qui ne

dépend pas de 1'énergie,

Les fonctions du spectre continu normées, suivant une fonction
de Dirac de l'énergie, possddent donc la méme amplitude infiniment loin
dans la directicn du mouvement non 118 {n + =) et cecl, gquelle aque
s0it la valeur de l'énergie. En revanche, l'amplitude de la fonction
d'conde prés du noyau dépend de 1'Btat considéré, c'est-i-dire des va-

leurs des nombres gquantiques E, mZ,Et n,- On peut éerire

m |m /2 ;flm | im b
bt m) = (e T e Pip 5
1 1 Y2

m
ou Cng‘(E) représente la densité partielle d'états de nombres quan-
tiques3 n, et mp qui ne dépend que des nombres n,,E et |mg| [15].

nlmgL
L

Du fait de la dZgénérescence du specire en [mz}, seul T

)

{xt

. 1
sera &tudié.

|m,|

Pour F, m, et n, fixés Cn (E) est une fonction continue de

1'énergie dont 1'allure typigue es% présentée sur la figure I.7.

Cependant, pour des énergiés infériéures & 1'énergie crithu d'ionisa-

m
L

. D - . N
tion Ec (n1, nyg des &tats n,tmE , Lla variation de Cn1

Tonction de E présente une structure de résonances tout au moins

ern

pour deg valeurs de n, pas trop &levées
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|mg |
i

n (E}) & une valeur ndgligeable sauf au voisinage de certaines éner—

1 im, |

gies E_ dites énergies de résonances ol C, ¢ (E) présente un profil
- 1

Iorentzién de largeur I . Pour n, et |m£{ fix8s, les différentes

résonances peuvent &tre caractérisées par le nombre n, dont la valeur

varie d'une unité lorsgue 1l'on passe d'une résonanTS & la suivante.
£

Pour des énergies supérieures & Ef (n,, Imﬁf), C, |(E) a une valeur

non négligeable et varie trds lentement avec l'énergie : la dens%té

d'8tat a ainsi une structure de spectre continu., Finalement, CL EI(E)
devient négligeable pour des valeurs trés 8levées de 1l'énergie

telle que E > Ed(n1 mﬂ) . 0.

. . . L P -
Pour F et mﬂ fixés, l'énergie critique Ec (n? mﬂ} croit

avec n, et devient, pour n, suffisamment grand, supérieure & 1'é-

nergie d'icnisation en champ nul F = o, Dans c¢e cag, la structure

de résonances quasi discrdtes disparalt et il ne subsiste plus qu'un

-

continuum large et presque plat s'Ztendant de EE & E,. [161

On peut attribuer une signification physique & cette constante

E) en &tudiant 1l'&volution de la foncticn d'onde P(t=o) de

In
c, £

l'électron situéd en £ = n=o & l'instant % = o,

A t =0 la fonction d'cnde est
i @]
m£¢ }
S(EY §{n) . i
V2T |my /2
(en)

A un instant ultérieur + la fonction d'onde (%) s&écrit

comme une superposition des différentes foncticns propres ¢QE(E)
1

mp my -1E%
y(t) = 1 AE a “{E) ¢y "{E) e ol
n1m£ R, n,
m 2 m oo
Lroni o - £, P
ani(n) = | <Y(t=0) wn?(b)> = Cn1(m) . 6(m£, mﬂ)
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{mﬂ
Ainsi C, (E) apparalt comme étant &gal & la densité partielle
1
des €tats caractérisés par les nombres quantigues n, dans le dévelop-

pement de la fonetion d'onde d&crivant un &lectron initialement locali-

s& pr&s du noyau.

Si on se fixe le champ et les nombres n, et m_, alors la
1

densité partielle des Btats Cn (E) est uniquement fonction de 1'é-
1
nergie E ; cette fonction ne varie pas de facon monctone avee E mais

prrésente plutSt une structure de résonances de forme lorentzienne.

Au voisinage d'une énergie de résonance E , C{E) s'éerit comme
g g ,

1 17
T

C(E) = o(E) Fz

=g Y

(E-E_)* +
r

ol T représente la largeur de 1'dtat gquasi stationnaire défini par

les nombres quantiques E., n, et lm£|. En fait C(E) dépend aussi

1

de n, par l'intermédiaire de Er et de T,

2

De plus, pour des énergies E voisines de Er’ la dépendance

£ - + Tl = - .
en énergie de la fonction d'onge wnﬂ(E) prés du noyau est donnfe uni-
1
.
Quement par la variation de son amplitude , soit (E::Er et |7| petit)

r n r

) T
wnﬂ(g,}’)z /cnK (E) / cnf1 (2) .y (5,
1 7 1 1

. - . ~ . -~ v - .
51 4a 1'instant t = o, le systéme est déerit, pour |r( petit,

m
par la foncticn 4'onde wnﬂ(Er), L'évolution au cours du temps de la
1
fonction d'onde WY(t) peut s'Berire sous la forme

. . 1
cimﬂ[ -1Et “lErt - E-Ft

{E) e dE o Y(a) e e
n}

La probabilité de trouver 1'&lectron prds du noyau déerolt ex—
ponentiellement au cours du temps avec la constante T = 1/T et la
largeur de la résonance Er est liée 4 la durée de vie i 1'ionisation

de 1'état Stark.
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En fait, on peut interpréter ls densité partielle des &tats

Cn £ (E) comme une probabilité de présence de 1'électron prés du noyau

(g =n =o0) o
|m,| O
73 _ 1
0 (E) = 1lim
1 E+o lgnl+m£|

—~ |mg| .
I1 apparait ainsi que C (E) ne pourra prendre de valeurs si-
1
gnificatives que si 1'&lectron se trouve au volsinage du noyau, c'est—3-

dire si les énergies cinétiques effectives Tg et Tﬂ sont simultané-

ment positives pour de faibles valeurs de £ et n

L'étude des expressions de T, et Tn montre que, & l'exception

g
de résonances &troites et intenses gqu'on observe pourI%eT énergies
E g ES (n1, QK[), la densité partielle des &tats C, £ (E) prend

1
aussi des valeurs non négligeables dans le domaine d'énergie

Eg{n1, m,) < E< o,

£

Les calculs montrent aussi que la densité partielle des &tats n,

et m, devient négligeable pour des énergies E supérieures 3
Ed(nq, m£) dont 1la valeur, approximativement indépendante de lmﬂlj
est donnée par [16]:

2/3  2/3 n

Ed(n1) = 0, 164 n, F (Ed1 en cm—1 et T en V.cmﬁi).

|m, |
A.2.6, Qscillations dans la densité totale d'états C £ (x)

5]

Pour des valeurs fixées de m, et de l'énergie E, la densité

m
totale d'états C £ (E) s'obtient en additionnant toutes les contri-

m
butions partiellés Cn £ (E} relatives sux différentes valeurs du
1
nombre quantique paraboligue n,

EN %
¢ Y = g3
ja}
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Cl'est grice aux propriétés de symétrie du systdme que 1'effet

d'interférence n'apparait pas dans la densité totale Clm?(E).

(Z)

n,

On a reporté sur la figure 1.8 les densités partielles Cn
1

im
et les densités totales C £|(E) dans les cas ol 1m£|= 9 ou 1.

Outre quelques fines résonances dans le domaine sous critique

m
E < Eg(n1, mﬂ) (figure I.7), on remargue que C. L (E) est constituBe
1
principalement par une large "résonance” qui s'étend de Eg(nq, mﬂ)

< _ _ Wb - - =1
a Ed(n1) (Ed(n1 = 0) Ec(n1 o) 1600 cm pour un champ
F o= 77 kxV.em 1),

On peut noter aussi que les densités totales C!(E) et ¢°(E)
ont des structures 1légérement oscillantes mais qu'elles ne présentent
entre elles aucune différence significative ; de plus, leurs taux de
modulation sont trés faibles méme pour des -champs électriques &levés.
Ainsi, pour un champ F = 77 kV.cm“1 on trouve un taux de modulation

de 3 % pour m, =0 et 1 % pour [m£| =1 [16].

En conclusgion, on peut dire que les densités totales d'états

|m£|
o (E} ne présentent aucune structure, 3 l'exception de quelques
résonances localisées prds de 1l'énergie critique EE. BEn fait, on
observe expérimentalement la section efficace de photoionisation et
non la densité §'états. En consédquence, il est nécessaire de faire un
calcul de densit? de forces d'oscillateurs, afin d'interpréter le spec-
tre de photoicnisation de l'atome d'hydrogéne en présence d'un champ
électrique ; il est I remarquer que ce calcul n'a été rendu possible

que gréce 4 la connaissance des fonctions d'ondes exactes normbes en

énergie.
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A.2.7. Densité de forces d'oscillateurs dans le spectre de

photoicnisation

Comme le spectre Stark de 1'atome d'hydrogéne est continu, on ne
peut &tudier en principe que les transitions entre &tats non 1iés.
Toutefecis, si on s'intéresse & des transitions entre des niveaux peu
excités (en particulier le niveau fondamental 1s) et des niveaux for-
tement excités et ceci dans le cas ol le champ &lectrique appliqué est
du méme ordre de grandeur que le champ critique Fc(n) des états de
nombre quantique principal n, il est tout & fait possible de négliger
1'influence du champ €lectrique sur la fonction d'onde Py niveau

initial peu excité.

Ainsil, en utilisant laformule:ﬂeYamabe[éT] relative aux largeurs
Stark T des niveaux, on obtient pour un champ F =F {(n = 3)
n, 0y, M, e
une largeur T
g 2,0, 1

tement négligeable si bien que la foncticn d'onde de 1'édtat wi diffire

= 0,1 MHz ; une telle largeur de niveau est complé-

trés peu de la fonection d'onde en champ rnul. En cons®quence, 1'étab wi

peut &tre considéré avec une bonne approximation comme un &tat 118,

Dans le cas d'une transition dipclaire &lectrigue reliant un 2tat
discret b, d'énergie E. et un Etat du continuum wa > = |E; nl,|mﬂij>
d'énergie E_, la densité spectrale de forces d'oscillateurs s'éerit

L

en unités atomiques

daf . - 2 /g - >
& aplmplB) = S (3 - 5) ey, | Ty |2 (28]

Cette densité partielle de forces dlescillateurs se déduit faci-

lement de la section efficace partielle de photoicnisation GP(n, E,im£|) :

af (
dE

= 137
n1,E,[m£!) = 2 % (n},E,Imf!)

Dans le cas ol la valeur de F est fixée et si on s'intéresse 3

m
des transitions vers des &tats excités Y, = wi £|(E), on trouve, pour
1
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des énergies E < Eg(nl,|m£| ) {énergie critigque parabolique des &tats

n, dans un champ F), que la denstité partielie des forces d'oscilla-

s 4f

teurs (nl, Imﬁl, E) présente une structure de résonances qui sont

dE
en falt associfes aux résonances du type lorentzien de la densité par-
n
tielle des &tats Cn L (E}. On peut alors écrire
1
r2
ar ar ¥
— (n a!m 1,E) = = (E_) = pour E = E
GE 1Ty ® " mg e oL

ol Er et T désignent respectivement la position et la largeur de

m
la résonance. On a vu que les fonctions d'orndes paraboliques wn En
172

en champ nul n'étalent pas en général symétriques par rapport au plan
z = o sauf toutefois dans le cas ol n3 = .

Aussi, dans le cas d'une excitation 7w{lm, = o} ol l'opérateur

£
de transition =z est antisymétrique par rapport au plan z = o, 1'élé-
mz m'é
n 2 | Ynr

fonections d'ondes sont Symétrigiles.

ment de matrice <y , » est rigoureusement nul si les deux

En conséquence, pour l'atome d'hydrogéne non perturb& et pour une

transition dipolaire &lectrigue, on & une régle de sélection exacte

e, > y 1 1 . TN ~
la tran51t1?n (nl n, mﬂ) (n:L n, mﬂ) est interdite dans le cas oil
= = ! + = ! .
n, =n,,n =ne mE m,
. . + - , N -
Lors d'une excitation ¢ ou © (iAmzl = 1) oU l'opérateur de

transition x + iy ou % - 1y est symftrigue par rapport au plan

z = o, il n'existe pas de régle de sélection rigoureuse et, en consé-
V2 . e T mé L. .

quence, 1'€iément de matrice < ¢ - fx T iyl 1€, 1> ne peut jamais

gtre nul. 1= 12

On peut arriver aux mémes conclusions dans le cas ol le champ
Electrique F es8t non nul parce que les fonctions d'ondes des états
Stark quasi discrets caractérisés par n, = 6, sont pratiquement symé-
trigues par rapport au pian z = o, Comme les constantes de séparation

Z} et Z, sont peu différentes (Z] = Zg)’ les énergies cindtiques
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effectives Tg et Tn sont presque égales au voisinage du ncyau
P . F .
(n = £ = o), parce que les termes dus au champ électrique F (+ g n et

£) sont négligeables. En conséguence, les fonetions d'ondes

ol

fn 0 (£) et g, (n) sont pratiquement identiques. On s'est inté-

17 2 Mg
ressé & la forme des fonctions d'ondes f(£) et gl au voisinage du
noyau (n = £ = o) car 1'&iément de matrice < ¢i| z | Y > est différent
de zéro uniquement dans le domaine d'extension de la fonction d'onde

Iwi > de 1'8tat initial, cest-3-dire au veisinage de l'origine.

m
Les fonctions d'ondes Stark de 1l'atome d'hydrogéne wnﬁ(E)
1

peuvent posséder des propriétés de symétrie bien définies par rapport
au plan z = o, pour une valeur de l'énergie telle que 21 = Z2.

La densité@ partielle de forces d'osicillateurs %% (nl, m,, E) pourra

s'annuler si, simultanment, 1'&tat initial et 1'état final de la

transition et la polarisation de la lumidre excitatrice, ont des pro-

riétés de symétrie bien varticulidres par rapport au plan 2z = o.
I P

. . . af N ..
L'existence d'annulations de la quantiid (E%) dues 4 ces proprié-

tés de symétrie a 8t mise en &vidence dans 1l'8tude du spectre de pho-
toicnisation de l'état fondamental de latomed'hydrogéne plac?d dans

un champ #lectrique [15, 16]. Nous allons rappeler ces rdsultats en
analysant successivement le cas des transitions vers des &tats quasi
discrets et celul des transitions vers des &tats continus dans le cas

d'un champ intense.

Dans le cas d'une transition vers un &tat quasi discret, on peut

définir une force totale d'oscillateur f_ en intégrant la densité

X

paftielle %% sur tout le profil lorentzien de la réscnance.

Cn obtient :

- ) = o ot GF
fp (ngs mp, B) = > dE ()5 mps E)

On a reporté sur la figure 1.9 la valeur du produit

-
T(E, Ny Mg, mz) x|l <y r

o000 I [ l"DI’I n.m
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n
il

le calcul a été fait pour les transitions

n
u.a

=5

[t}
(828
brf
)

I
<

et |m£|= O ou 1 et pour un champ F = 10

Les variations de |y >|* en fonction du nombre

7] v
QLo L ]
gquantique n, sont trés différentes dans les deux cas |m£1 = o et 1.
La courbe |m£| = 1 varie trés peu avec le nombre n, {on a un facteur 3
entre les valeurs n, =0 et n1 = L) ; en revanche, la courbe mﬂ =0
présente un minimum trés significatif pour n, =, {(on a un facteur 10

3

entre les valeurs n, = o et n, = L) qui est 4 relier aux propriétés

de symétrie des fonctions d'ondes en présence d'un champ [16].

La figure I.10 montre, dans le cas d'une transition vers les &tats
du continuwum, la dépendance en €nergie des densités partielles de forces
d'oscillateurs df(nl, |m£|, E)|dE en présence d'un champ intense
F = 10—5u_a et pour des excitations 1 @Xmﬂ = 0) et O (F&m£]'= 1.

Comme le domaine d'énergie &tudife est voisin de la limite d'ioni-
sation en champ nul (E=o0c), le spectre Stark est un spectre véritablement

continu.

Comme la constante de séparation Zl est une fonction décroig-

sante de l'énergie (figure I.5), 1'égalité Z, Z, est réalisée pour

2 e " 7 1Y u
une énergie ® comprise entre Ec(nl’ mﬂ) et ud(nl) [291.

Ainsi, dans le cas d'une transition Arge = ¢, l'expression A4f/4E

se présente sous la forme de deux résonances distinctes sé&parfes par un
.- . c . d
minimum nul, tandis gque pour une transition 1Amﬂ| =1, 5

a l'allure

bl

d'une résonance trés large.

A titre de comperaison, on a Teporté sur cette figure les courbes
de densitéspartielles 4'états Cnmﬂ (E) pour les valeurs m, =0 et
lmﬂl = 1, Dans le cas d'une excit;tion o, on peut remarguer que les
deux courbes C(E) et %% ent pratiguement la m@me allure ; en revanche,
lors d'une transition T , les deux courbes ont des Tormes totalement

d¢ifférentes.
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. : af e
Le densité totale de forces d'oscillateurs EE'(imgl,E) s'obtient
i

~ . . R m .
de la méme manidre que la densitd %fotale d'états CI d(E), ¢clest-a~dire

en additionnant toutes les contributions partielles %% (nl,|m£] ,E) rela—

tives aux différentes valeurs de n,

o
aft - af -
a b B = o @ (s Imyls 3)
. . . . . ok
La figure I.11 montre les différentes contributions partielles EE
(n m E) ainsi que les sommes af (|m |, B) dans les cas
l) ! ‘e’i 3 2 dE K H
m, =0 etm =1,
£ £

. af
On peut remerquer que aF ke présente aucune structure lors d'une
transition bzgai = 1 =alors gue dans le cas z}mﬂ = o on peut observer
une structure oscillante méme au-deld de la limite d'icnisation en

champ nui.

En effet, la quantit? == (0,Z) subit une forte augmentation

E est Egale aux différentes &nergies

U]
[=N

toutes les fois gque 1'éner

9]

ritiques paraboliques &
lations peut &tre estimé, avec une bonne approximaticn, & 1l'espacement

entre deux Znergies critidues consédcutives.

Le taux de modulation de ces oscillations ne prend des valeurs
notables (15 & 20 %) que pour des champs trds intenses (F =~ 80 xV/em )

¢e qui ne manquera pas de présenter des difficultés d'ordre expérimental .

Une &tude précise des conditions dans lesquelles sercnt observies
les oscillations sera traitée en d&tail dans le chapitre IV,

Jusqu'd présent, on s'est intdressé uniquement & la section effi-
cace de photolonisation de 1'2tat fondamental § (£ = m, = o). Peut-on,
& partir de ces résultats, connaltre le comportement de la section

efficace d'un 8tat excité

nﬁmﬂ > diffErent d'un 3tat § °
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Dans le cas d'une excitation 7 (Amﬂ = o) on & vu que 1'&lément
de matrice<:¢ijz|mfj> gtait nul uniguement si les deux fonctions d'on-

des |¢i'>'9t |¢f”> Efaient symétriques par rapport au plan z = o.

La condition de symétrie de la fonction d'cnde |wi:> est réalisée
gl la somme ¢ + Imﬂl des nombres gquantiques f et |mﬂl est paire.
Quant 4 la fonction d'cnde |¢f,> sa symétrie sera sssurée si les cons-~
tantes de séparation 7. et 22 sont E&gales comme nous 1'awvons vu pré-

1

cé&demment (Z1 =~ 22). Pour des &tats caractérisés par les nombres gquan-

tiques n, et im£| , la condition z, = Z, ne peut gtre vérifiée gqu'au

voisinage d'une valeur bien particulidre de 1'énergie.

Dans le cas d'une excibation o (|Am£| = 1), 1'8l8ment de matrice
<:¢i]xtiy]wp:> pourrait @tre nul i la condition que les fonctions d'on-
des |¢i > et |¢f,> solent de symétrie opposée, car 1l'opérateur de

transition x % iy est pair.

Etant donné que la fonction d'onde iwf.> ne peut &tre que symé-
trique (Z1 o 22), la condition de 1'antisymétrie de |wi > sera satis-
faite si la somme ¢ + |m { est, cette fois-ci, impaire.

£
La premiére observation que l'on pourrait faire est que des oscil-
lations dans la section efficace de photoionisation pourront 8tre ob-
servées zussi bien en excitation T qu'en excitation ¢ ; on retrouve
naturellement les résultats obtenus dans le cas oud iwi)» Etalt un

état &8{f = mp = o).

La deuxigme constatation, qui est peut-&tre la plus importante,
est que les structures observées ne semblent pas dépendre uniguement
de la valeur de [m£| de 1'&tat lwf>-nwis plutdt semblent &tre relifes

a la valeur du |&m |mf - mi[ de la transition &tudife [29}.

2

On peut remarquer gque la condition que nous venons d'&tablir repose
uniguenment sur 1'8tude des propriétés de symétrie des fonections d'ondes.
Cependant, la densité partielle de forces d'oscillateurs peut s'annuler

si des phénoménes d'annulation apparaissent dans le calcul de 1'818ment
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de matrice de 1l'opérateur de transition <iwi|Tiwf_> indépendamment des
propriétés de symétrie de wi, T et wf. De tels phénoménes d'annulation
apparaissent par exemple dans 1l'étude du spectre de photoionisaticn des
&tats S des atomes alcalins en 1l'absence de champ : la secticon efficace
de photoicnisation vers le continuum ED s'annule pour une valeur parti-

Iy

culiére de l'énergie telle que

ol Rns et R, sont les fonctions d'ondes radiales de 1'é€lectron de vea-
v
lence .dans 1'état initial et 1'&tat final : il s'agit du minimum de

Cooper [301. Nous reviendrons sur ce point ultérieurement.

En cenclusion de ce paragraphe, il apparalt que 1'on peut prévoir
1'allure du spectre de photoionisation de l'atome d'hydrogéne en présence
d'un champ F. Pour chague valeur du champ T on peut définir trois

domaines d'énergie différents (figure I.6c).

Dans le domaine {E), défini par E < Ec = - 2/F, tous les &tats

sont gquasi stables.

Dans le domaine (gg}, situé entre la courbe (C) et la limite clas-
sique, le spectre se compose d'un fond de photoionisation sur lequel se
superposent des résonances de largeurs difffrentes mais de forme lorent-
zienne; dans ces deux domaines d'énergie, les spectres de photoionisation
sont pratiquement identiques quel que soit le type d'excitation
(|AH%J =0 ou 1) et les positions des résonances peuvent 8tre détermi-

nées par un simple calcul de perturbations.

Pans le domaine 'EEE}, et plus particulidrement vers l'ancienne
limite d'ionisation E = o ob le champ appliqué F est du méme ordre de
grandeur que le champ couwlombien, 1l seralt trés intéressant de pouvoir
vérifier si la structure oscillante de la section efficace de photo-
ionisation dépend de la valeur de Amﬂ de la transition ocu de la valeur

de de 1'8tat final ou de l'ensemble des deux.

o
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De ces trois domaines d'énergie, seuls les deux derniers (II et
III) nous ont semblé présenter un grand intérét ; aussi, leur étude

expérimentale approfondie fera l'objet des chapitres III et IV respec—

tivement.
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B - CAS DES ATOMES ALCALINS

Les &tats de Rydberg des atomes alcalins en présence 4'un champ
Electrique ont fait 1l'objet d'une &tude expérimentale extensive. Ce
travall a porté tout d'abord sur la détermination des champs critiques
et des vitesses d'ionisation des niveaux Stark puis ensuite sur la dé-
pendance de la section efficace de photoionisaticn en fonetion de 1'é-

nergie et du type d'excitation (o ou 7).

Bien qu'un modéle théorique basé sur la méthode du défaut quan-
tique ait &t€ élabvoré [3?] , malheureusement, aucune &tude quantita—
tive systématique des phénoménes observés n'a encore &té effectuée
g4 ce jour. C'est pour cette ralson gque 1l'on fera appel souvent au
modéle hydrogénoide pour rendre compte de 1'effet Stark dans les alca~

lins.

En effet, certains résultats expérimentaux ont pu &tre inter-
prétés dans le cadre du modéle hydrogénoide. Pour ce qui est des ré-
sultats qui n'ont pu &tre interpréiés avec ce modéle, le désaccord est
attribué essentiellement au caractdre non coulombien du potentiel

d'interaction.

C'est ainsi que nous allens voir comment se modifie le spectre
de l'atome d'hydrogéne si on prend en considération la partie non cou-

lombienne du potentiel d'intersction.

B 1. INFLUENCE DES ELECTRONS DU COEUR SUR LA STRUCTURE DES SPECTRES
A UN ELECTRON OPTIQUE

Dans le cas des atomes i un &lectron optique isolés, les modifi-

cations des spectres duwes 4 la perturbation life au caractére ncn
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coulombien du potentiel central sont spécialement bien connues et peu-

vent 2tre analysfes 3 partir de la connaissance des défauts guantigues.

La méthode du dé&faut quantique permet d'interpréter de fagon
synth&tique un grand nombre de propriétés des &tats atomiques, en par-
ticulier celles des états discrets. L'étude de 1'effet d'un champ
glectrique extérieur s'avére Stre plus d&licate, au moins dans la zone
surcritique o E > - 2 JF , compte tenu de la nature du spectre Stark

de l'atome d'hydrogeéne.

En effet, des &tats quasi discrets sont alors dégénérés avec des
&tats du continuum et, comme nous le verrons ci-dessous, toute inter=
action qui couple des &tats discrets 3 des &tats du continuum peut
modifier profondément les propriétés des &tats discrets. Nous allons
faire quelques rappels sur la contribution des électrons du coeur dans
des spectres 4 un &lectron optique avant d'aborder plus particulidrement

1'&tude de L'aeffet Stark.

Comme le coeur de l'atome de Rydberg (c'est-d-dire 1'ensemble
formé par les £lectrons appartenant & 1'Ztat fondamental de l'ion une
fols chargé) n'est plus ponctuel, on s'attend & deux types différents

de contribution 4 l'interaction &lectron de wvalence - Zlectrons du coeur

# aux distances radiales r < r (ro = rayon moyen du coeur de
l'atome) le potentiel est complitement modifié, affectant la dynamique
de 1'électron dans cette région limitée de 1'espace. Les effets dits de
courte portée peuvent Btre décrits par un potentiel central qui dépend

Tortement de 1l'atome considéré |

* aux distances r > r, un développement multipolaire de l'inter-
action &lectron-coeur monitre que le potentiel n'est coulombien qu'en
premidre approximation. En effet, la répartition de charges dans le coeur
de l'atome voit sa symétrie sphérique déformée par la présence de 1'élec—

tron externe.
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Ainsi, lleffet du coeur est décrit dans les deux cas par un poten-

[

tiel V{r) qui différe de %‘ aussi bien aux courtes qu'aux grandes
distances ; il en résulte que la supersymétrie spéeifique au potentiel
coulcmbien est ddtruite. La premidre conséquence est que la dégéné-
rescence par rapport au moment orbital £ des niveaux d'énergie est

levée,

Notons que pour les atomes non perturbés, la symétrie sphérigue

de l'hamiltonien est conservée,

Le caractére non coulombien du potentiel dans lequel se déplace
1'électron de valence est entidrement détermin par la connaissance des
défauts quantiques §(E,£) (1a dépendance en E de &(E,f) peut &tre né-
glige’een?ere approximation) des différents niveaux de moment cinétique
orbital £ . Cette propriété est & la base de la méthode du d&faut quan-
tique {32, 33, Sh] . A partir des valeurs expérimentales des énergies
des différents niveaux d'un spectre, cette méthode conduit & déterminer
de facon empirique les valeurs des défauts quantiques §{(E,L), ce qui
permet de décrire de fagon globale les différentes propriftés du spec—

tre {(forces d'oscillateurs, facteur de Landé, structure hyperfine, ...).

Compte tenu des valeurs possibles du défaut quantique §(E,L),

on est amend alors & considérer trois situations

- La premi&re correspond aux défauts quantiques proches de zéro
c'est la situation ofl seuls les effets 3 longue portée contribuent &
S(E,£). Clest ainsi que la probabilité de présence de 1'&lectron de
valence pris du noyau est mulle ("orbites non pénétrantes") ; or, ceci
n'est possible que si le moment cinétique orbital £ de 1'é&lectron

est grand (£ > 3 pour Na et £ > U pour Rb) {effet de polarisation).

En conséquence, les &tats atomiques excités, caractérisés par

de grandes valeurs de £, ont un comportement hydrogé€nique.

- La deuxidme correspond aux d&fauts gquantiques grands ; clest la

situation ol 1'effet du coeur est trés important.
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La probabilité de présence de l'€lectren extérieur au voisinage
du coeur est trés grande ("orbites pénétrantes’™), ce qui n'est possible
gque pour les faibles valeurs de £(€ = 0O ou 1 pour Na et £ = 0,1 ou
2 pour Rb). Ainsi donc, le comportement de tels états atomiques excités
g faibles valeurs de £ est fortement non hydrogénique, compte tenu du
caractére non coulombien du potentiel d'interaction (effet de pénétra-

tion).

- La derniére est une situation intermédiaire entre les geux
précédentes ; c'est le cas ol les contributions & &(E,£) des effets

g courte portée et i longue portée sont du méme ordre de grandeur.

Les &tats D(£ = 2) du sodium et F(f = 3) du rubidium sont

un exemple typlque de ce cas interm&diaire.

Dans le cas ol 1l'atome est perturbé par un charp &lectrique ex-
térieur, la symétrie parabolique est bien adaptée & la description du
probléme dans la mesure od, loin du noyau, la forme asympiotigue du po-
tentiel d'interaction asuquel est soumis 1'&lectron de valence est don-

née par le potentiel - % + Fz (Coulomb + Stark).

Cependant, la présence du potentiel perturbateur V{(r) détruit la
symétrie spéeifique au probldme de 1l'effet Stark de 1'atome 4'hydrogdne.
En conséquence, la projection M, du vecteur de Runge—Lenz géndralisé
n'est pius une constante du mouvement et L'hamiltonien E du systéme

peut alors €tre mis =ous la forme
Y
ol

- Hg représente la partie séparable {en coordonnées paraboliques) de
1'hamiltonien ¥ Hq s'identifie 4 1l'hamiltonisn non relativiste de

2
l'atome d'hydrogéne en prfsence d'un champ &lectrigue (Hq = 8 - % + Fg)
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- H représente la partie non séparable de 1'hamiltonien H. I

regfiupe toutes les interactions qui font perdre au systéme la symétrie
parabolique, principalement 1'interaction 8lectrosatique entre 1'8lec—
tron de valence et l'ensemble &lectrons du coeur - noyau (potentiel
d'interaction non coulombien) puls, &ventuellement, 1'interaction

spin-orbite dang le cas des alcalins lourds,

Dans le cas de 1'hydrogéne (HNS = 0), les constantes du mouve-
ment sont E,|m£] et Z1 (ou n1) et les fonciions d'ondes [E,mﬂ,n1>
sont alors complétement d&finies. Comme on l'a vu précédemment, les
&tats propres du systéme associés 4 des valeurs différentes de |m£1
ou de Z1 peuvent avoir la m@me &nergie. Ces &tats, qui ne sont pas
couplés, se croisent

1y
< E ) Z, I HS | & m, Z, > =8 émg’mé 621’ ;
Dans le cas d'un atome gquelconque, l'hamiltonien HNS est non
nul {il sera identifi?d dans la suite de 1l'exposé@ 4 un potentiel central
correspondant & 1'interaction électrostatique). Comme HNS commute
avec L'opérateur moment cinétique orbital, |m£| reste un bhon nombre
guantique. En revanche, 2 n'est plus une constante du mouvement.

1
L'&l%ment de matrice

- T
< E,m,Z1|HN81E,mﬂ,Zq >

n'est plus nul et en conséquence les niveaux d'énergie ayant la méme

valeur de ]m£] se repoussent (anticroisement de niveaux).

Dans le domaine E > - 2/F du diagramme (E,F), il existe des

gtets propres de Hs de type quasi diseret ainsi que des &tats appar—

tenant 4 de véritables continuums ; ces &tats de nature trés différente

-

sont dégénérés. L'effet de l'interaction est de coupler des Atats

H
NS
quasi discrets aux &tats du continuum, ce qui modifie profondZment

les propriftés d'ionisation par champ des &tats discrets.
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Récemment, FANO a proposé un formalisme permettant de calculer
les sections efficaces de photoionisation d'atomes alcalins en présence
d'un champ &lectrigue. Ce formalisme est basé sur la méthode du défaut
guantique et sur une transformation unitaire permettant de relier les
ccordonnées paraboligues aux coordonndes sphériques [351. Ces deux
systémes sont bien adaptés 3 1'étude des fonctions d'ondes respective-
ment loin du noyau ol la forme asymptotique du potentiel d'interaction
est donnée par - % + Fz et prds du noyau ol les affets dus aux &lectrons
du coeur sont prédominants. Ce formalisme permet de calculer de facon
globale les sections efficaces de photoionisation d'un atome alcalin en
présence d'un champ &lectrique si on connalt, d'une part les fonctions
d'ondes de l'atome d'hydrogéne perturb& par un champ &lectrigue et,
d'autre part, les sections efficaces de photoionisation et les défauts

gquantiques de 1l'atome non perturbé.

A notre conmaissance, il n'existe 3 ce Jour aucune appiication
de cette méthode qui, de plus, ne permset pas d'interpréter simpliement
la nature des phénoménes physiques mis en jeu. C'est pourguoi, nous

ne ferons pas appel & cette méthode dans la suite de notre exposé.

B 2. CARACTERISTIQUES DE L'EFFET STARK DANS LES ATOMES ALCALINS

Hous allons tout d'abord rappeler les points principaux de 1'effet

Stark des atomes alcalins.

Lorsque ces &tudes cont 2té entreprises, on pensait pouvoir
analyser simplement les résultats expérimentaux en partant des connais-
sances théoriques acquises dans 1'8tude de l'effet Stark de 1'hydrogéne,
puisque la forme asymptotigque du potentiel d'interaction n'est autre
que le potentiel Coulomb + Stark. Cependant, les expiriences ont permis
de methre en &vidence une trés grande différence de comportement entre
1'hydrogéne et les autres atomes, y compris les atomes 3 un &lectron

optique.
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Dans la zone sous—critique (E < - 2/F) les études de spectros—
copie de position ont montré que les spectres des alcalins ressem-

blaient & celui de 1'hydrogéne, mis & part deux phénoménes.

Tout d'abord, les niveaux dont le d&faut quantique n'est pas &gal
& un nombre entier (niveaux S, P, D) présentent un effet Stark qua-
dratique en champ fTaible, car ils ne sont pas d&générés en champ nul.
En revanche, l'ensemble des niveaux de moment angulaire orbital &levé

(£>4) présente, comme dans 1'hydrogéne, un effet Stark linéaire.

D'autre part, les niveaux de m8me nombre quantique magnétique
fm£| ne se croisent pas comme dans 1'hydrogdne, mais présentent des
anticroisements d'sutant plus larges gue le caractére non hydrogénoide
25t plus proncncé. En effet, les &tats quasi discerets qui sont dégé-
nérés dansg l'approximation hydrogénoide sont couplés par la pertur—

hation HNS dans le cas d'atomes alcalins.

L'&tude expérimentale de 1'ionisation par champ a montré que les
différents niveaux d’énergie £ s'ionisent d3s que 1l'intensit? du
champ &lectrigue est supfrieure 3 FC = 8%/L. Les seuils d'isonisation
des alcalins obéilssent ainsi & la loi classique obtenue dans un mcddle
4 une dimension et n'ont rien de commun avec les seuils d'icnisation

paraboliques caractéristiques de 1'hydrogéne.

Pour rendre compte de la différence dans les propriétés d'ionisa-
tion par champ entre 1'hydrogéne =t les alcalins, LITTMANN et ses col-
laborateurs [36] ont avancé une explication gqui repose sur la dif-
férence dans les propriftés de symétrie des hamiltoniens d&crivant

les deux systémes.

Dans le cas de 1'hydrogéne, les 2%tats Stark quasi stables de la
région I1 provenant d'unme multiplicit? n (figure I.6c} baignent dans
les continuums d'ionisation provenant de multiplicités supériecures i

n ; méme en présence du champ, la séparabilité en coordonnées
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paraboliques permet 4'introduire de bons nombres quantigues et, par
conséquent, des régles de sélection : il n'existe alors aucune inter—

action entre ces &tats quasi stables et ces continuums d'ionisation.

Au contraire, lorsque cette s&parabilité disparailt 3 cause du
caractére non coulombien du potentiel d'interaction entre 1'électron
extérieur et le coeur de l'aiome, il existe alors une interaction
entre les différents niveaux Stark, notamment entre des aniveaux quasi
discrets et des niveaux qui ont une forte probabilité d'ionisation
par effet tunnel, ces niveaux formant le continuum. Cette interaction
permet & ces niveaux quasi stables de s'ioniser gréce 3 un mécanisme
analogue & 1l'autoionisation dans les atomes & plusieurs &lectrons

ou & la prédissociation moléculaire.

Compte tenu du rSle important jou& dans la région surcritique
{E> - 2/F) par la perturbation HNS qui couple des &tats quasi
discrets 4 des continuums, nous allons analyser de fagon plus for-
melle les effets associfs # une perturbation qui couple un &tat dis-

~ +
cret & un continuum.

Supposons gu'un kamiltonien non perturbé HS it pour &tats pro-—
pres d'une part un &tat discret [¢i > d'énergie Ei et, d'autre part
un ensemble d'états |o > d'énergie E formant un continuum dont la
densitd d'&tats est €gale 4 1'unité, quelle que soit la valeur de

1'énergie E. On peut Bcrire

Bgloy> = B>
Holo > = B[ a>
Considérons une perturbation HYS qul couple 1'2tat discret

J¢i > aux &tats |a> du continuum, meis qui ne modifie ni cet &tat

discret, ni les &tats du continuum

(<¢1 l HNsl¢i>=<@|HNSia>:o)
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Le seul &iément de matrice non nul pour HNS est 1'€1l&ment non diago-
nal <¢i I HNS | @). Si, & 1'instant initial le systdme est dans 1'état
|¢i') , 11 va &voluer parce que l¢i ) n'est pas un état prepre de
1'hamiltonien total H = HS + HNS'

Cn peut développer 1'état |y )du systdme sur la base 3{¢i> , o) %
[37]

-i E.t -i Et

H)(ﬁ)}: bi(‘ﬁ:) e + |¢1> + do b(a,t) e Iot)

Les équations d'é&volution du systdme sont donnfes par 1'équation

de Schrodinger dépendant du temps, soit

4 i(Ei - Bt ,

Lorb.{t) = 1 doe oy | Hye | o} blo.t)
4 i(E - Ei)t

i-=olat) = e Qo | Byg [ 957 (%)

La simplicité de ce systéme d'équations provient du fait que les

seuls &léments de matrice nom nuls de sont ceux qui relient

I-LNS
1'8tat discret ]¢i> aux &tats |o) du continuum.

Pour des temps t suffisamment courts, on peut résoudre les 2quations

ci-dessus par un traitement perturbatif.

Compte tenu des conditions initiales bi(o) =1 et bla,0)= 0,

les solutions de ces Zquations intégrodifférentielles sont

—,Ft/2 -i.8E. %
bi(t) = e e

i(E—Ei - 0Bt

blo,t) = <aIHNSf¢i> R 2

P
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ol I'(E) = 2¢ ‘ { @ l Hyg | ¢i) !E = [

T
caractérise 1'intensité du couplage de 1'&tat discret avec 1'&tat du
continuum de méme E&nergie

P o He [y Y17

E.~E
1

et 8 = P.P Ao

représente au deuxiéme ordre de la théorie des perturbations le dépla-
cement du niveau discret [¢i Y i au couplage avec les &tats |a) du
continuum. Ces résultats sont valables au bout d'un temps suffisamment
long devant 1/L, ol L représente la largeur de la courbe TI'{E)

c'est-d-dire la largeur du continuum.

Les &quations bi(t) et bla,t) dferivent respectivement comment
1'état initial |¢i> "se vide" et comment les dtats | o) du conti-

nuum "se remplissent”.

i
Sous l'effet du couplage ((al HNS [ ¢i } # 0) aveec les é&tats
|o) de méme énergie, le niveau |¢i> acquiert une durée de vie limi-
-1

-~

tée égale & T

La probapbilité [bi(t)lz de trouver le systéme 3 1l'instant t
dans 1'état "discret |¢i> " décrolt de fagon irréversible 4 partir de

]bi(o}[z = 1 gt tend vers zéro quand t -+ o,

Quant & la probabilité 4P de trouver le systdme, 4 un instant

- 1 - . -
t >>T ', dans un groupe d'états centris auntour de E = E,, elle

est propertionnelle 3

2

2 1
£ o |<&il%m |¢i>l

(E—-Ei - SE)® + 57h

|b(0:3t)t

c'est-d~dire au carré de 1'Zlément de matrice (g | Hyg | $; )
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Dans le cas de l'effet Stark d'un atome non hydrogénolde, on
pourra ainsi observer une résonance dont la largeur et la forme vont
dépendre essentiellement de 1l'intensité |( o |HNS | ¢j,>!2 du couplage,

¢'est-d~-dire du caractd@re non hydrogénolide du niveau considéré.

Ce couplage est d'autant plus grand que 1l'état discret en question
est moing hydrogénoide. Ainsi, pour un atome donn&, les &tats m, =0,
qui sont les plus fortement non hydrogénoides, compbe tenu du fait
gu'lls sont d'abord les seuls 4 contenir un caractdre 8 (L= o) et
gu'ensuite les &tats S sont ceux qui ont les plus grands dé&fauts
quantiques, sont beaucoup plus couplés au conbtinuum que les &tats

lmf{: 1 ou 2.

De plus, l'importance du caractére non hydrogénoide dépend de
l'alcalin considéré : elle croilt avec le numéro atomique de 1'&lément

Etudié,

En fait, les structures Stark de la zone II, devenues instables
du fait de leur couplage avec le conbtinuum, ne soat observables que si
ce couplage est optimal. En effet, dans le cas d'un alcalin lourd (Rb),
les #tats de fm ] Elevé sont plus facilement observables gue ceux dont
le Im | est faible {m, = 0) car ces derniers sont complétement noyés

£

dans le continuum.

En revanche, dans le cas d'un alcalin l8ger (Li), les &tats de
|m£1 faible sont plus facilement observables que les &tats de Im£|

glevé, lesquels sont pratiquement hydrogénolides [361.

En résumé&, on peut dire que l'ionisaticn due au couplage sera
dTautant plus intense gque les niveaux seront fortement couplfs au

continuum, done fortement non hydrogénoldes.

Compte tenu de toutes ces considérations, gquelle est alors la
gtructure du spectre Stark de l'atome alealin 7 Tout comme dans le cas

de l'hydrogéne, on peut distinguer trols types de régions (figure I.6c).



70

Dans la région I, il n'y a que des structures Stark guasi stables ;
toutefois, comme la dégénérescence en < est levée, les étabs & grand
défaut quantique {états S,P pour ¥a et $,P,D pour Rb) présentent un
effet Stark guadratique en champ faible alors que les &tats 3 petit
défaut quantique, tous dégéndrés en champ nul, présentent un effet

Stark lingaire.

. 1
Cependant, pour des champs F > Fi = —=, valeur pour laguelle a
1

. N I3 - l - 1 = ” t
ileu le croisement entre les niveaux Igi@zbnl n 1 ) e
In + 1j|m£]/n1 =0 > des muitiplicités n et n+l1, tous les croisements
de niveaux, qui existent dans 1'hydrogéne du fait de la symétrie para-
bolique, doivent &tre remplacés par des anticroisements & cause du

couplage qui rompt cette symétrie.
Le calcul des perturbations au premier ordre permet d'évaluer Fi

——-1-—2"+§ F.on (n-1) :——'—*}—'—'E"—?)"F{n*-'l) n scit P, = —
1 1
°n 2 2{n+1) 2 3n

Dans cette région, la position des niveaux Stark peut se calculer
en diagonalisant la matrice fnergie sur une base restreinte d'états non

perturbés décrits par des fonctions hydrogénoides [38, 39]

La largeur des anticroisements peut &tre &valuée simplement en
fonction des nombres quantiques paraboliques et des défauts quantiques

de l'atome non perturbé [hO].

Les intensités des rales dans le spectre d'absorption d'un alcalin
en présence d'un champ &lectrique diffdrent fondamentalement de celles
calculfes dans le spectre de l'hydrogéne. Par exemple, les rdgles de
sélection obtenues pour 1'hydrogdne cessent d'8tre valables parce que
le systéme ne présente plus la symétrie paraboligue [38, 391. I1 est
cependant possible de caleuler les intensités des raies et leur évolu-—

tion en fonetion de 1l'intensité du champ 8lectrique si on introduit
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dans le calcul des intégrales radiales de 1l'opérateur de transition des

valeurs numériques spéeifiques de 1'alcalin &tudié. D'autre part, lors-
que l'intensit® du champ crolt, les intensités des deux transitions vers
les deux niveaux associds au méme anticroisement sont profond@ment modi-

figes [38].

En effet, au voisinage d'un anticroisement, les fonctlons d'ondes
de ces deux niveaux se perturbent notablement ; 1'amplitude du mélange
de ces deux fonctions d'ondes varie rapidement quand 1l'intensit® du
champ croit. En conséquence, des phénoménes d'interférences plus ou
moins prononcés apparaissent dans le calcul des €léments de matrice de

1'opération transition, ce qui perturbe les intensités.

Ces anticroisements, trés importants dans les spectres my =0
mais ndgligeables dans les spectres de |m£| £levés, vont jouer un

grand role dans le processus d'ionisation par champ.

Compte tenu des vitesses de mont&e du champ &lectrique

1 . C s - .
{(~ 10 © V/em.s) et du fait que la probabilit? de transition non adia-
batique dépend exponentiellement de l'importance de l'anticroisement,

on peut comprendre 1l'existence de seuils d'ionisation multiples [h1,
k2, b3l .

En conclusion, on peut dire que 1'analyse des résultats obtenus
dans la zone I par des études de spectroscople de position permet d'éva-

luer 1'importance des interactions de caractére non hydrogénoide.

Dans la r&gion II, on peut faire des &tudes de section efficace
de photoionisation en présence d'un champ &lectrique. A la différence
du cas de l'hydrogéne, il y a cette fois une interaction entre les
structures Stark pseudo stables et les continuums d'ionisation issus

de nilveaux supérieurs.

Ce couplage, dont 1l'intensité dépend essentiellement de 1'impor-
tance du caractdre non coulombien de 1'interactiion &lectron optique -

coeur de l'atome, fait en sorte que le phénoméne d'icnisation apparalt
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pour tous les riveaux dé€s que l'on traverse la limite classique ; en
effet, un niveau Stark provenant d'une multiplicité n donnée se
couplera avec des niveaux Stark "descendants” provenant de multiplici-
t€s n supérieures 3 n, qui, eux, sont 3834 ionis®ds. On a donc
affaire 34 un phénoméne d'ionisation par couplage avec des niveaux insta-

bles venant de valeurs de 1n supérieures.

Que peut—~on dire sur les largeurs et les formes de résonances Stark
qui apparaissent dans la région IT 7 Elles dépendent essentiellement
de L'intensité de couplage discret = continuum ; ainsi, on peut envisager

selon 1l'ordre de grandeur de ce couplage trois gituations différentes

1°/ D'abord le couplage est trds intense & tel point que les
structures Stark sont trés larges { Av > 1 cmﬁ1) ;: elles peuvent mme
disparaitre pour se fondre dans le continuum. L'allure de ces structu-—
res est szlors trés semblable 4 celle des résonances de type (:) ren—

contrées dans 1'hydrogéne {figure I.6c).

2°/ Ensuite, le couplage peut &tre complétement négligeable ;
les résonances observies sont alors identiques 4 celles calculBes dans
le cas de 1'hydrogéne eb elles sont alors du type (:) et <:> 3 quant
aux résonances du type (:) on ne peut pas les observer dans un spectre
de photoionisation, car elles sont associées & des &tats trés stables
dont le taux d'ionisation est négligeable pendant la durée de lfobser-

vation.

3°/ Enfin, quand on est dans le cas intermédiaire, les trds larges

résonances du type (:), dues uniguement & 1'ionisation par effet tunnel,
g'observent toujours. En revanche, et c'est 13 la trés grande différence
par rapport & 1l'hydrogéne, les résconances du type (:) pourront tre ob-
servées grice au couplage discret - continuum. Leur largeur peut devenir
comparable 3 celle des résonances (:) dont l'&largissement est 4f 2
l'effet tunnel dans le cas de l'astome d'hydrogéne. 8Si les ré&sonances

@ et ont 4 peu prés les mémes largeurs, par contre , leurs

profils sont totalement différents ; en effet, alors que le profil des



rales est symétrigue (profil lorentzien), celui des raies @ est
dissymétrique (profil de Fano) ; de plus, l'importance de 1'asymétrie

du profil donne une idée du degré de couplage avec le continuum.

En général, il est difficile de faire une distinction entre les
raies (:) et (:) 4 moins de procéder 4 une analyse trds fine des profils
de raile, ce que nous ferons dans le cas du rubidium, afin de connaltre
le mécanisme d'ionisation (effet tunnel, interaction discret — continuum

ou mélange des deux).

D'autre part, les profils du type sont aussi modifiés par le
caract@re non coulombien de la perturbation, ce qui revient & &tudier
1'effet d'une perturbation agissant sur un &tat large (ocu un continuum

relativement &troit de profil lorentzien).

Enfin, lorsgue le spectre de photoionisation met en Jeu un grand
nombre de ré&sonances de largeur non négligeable, il ¥ a recouvrement
entre les différents &tats perturbés. Il n'est plus alors possible de
considérer séparfment chacune des r&sonances. Dans ce cas, seul est
valable un traitement global de l'interaction entre 1l'ensemble des états
quasi discrets et lecontinuum. Nous reviendrons sur ce point ultérieure-

ment .

Les résultats expérimentaux montrent que la description de 1l'effet
Stark dans les alcalins peut &tre insuffisante si on ne considére gque
la seule interaction entre un niveau guasi discret unigue et un conti-

nuum.

En effet, si on caractérise un &tat quasi discret par un ensemble
de nombres quantiques paraboligues toubt en tenant compte du caractdre
non hydrogénolde du spectre, on prévoit que 1l'intensité du couplage avec
le continuum ne varie pas de fagon significative lorsque 1l'intensité du
champ @lectrique croft. En outre, tous les Btats quasi discrets doivent
aveir des largeurs comparables puisque, pour des valeurs de [me[ et

de n fixées, le développement d'un Ztat parabolique gquelconrgue
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n, o0, {mKJ ) sur la base des &tats sphérigues n £ mﬂ) fait apparalitre

1'état £ = l, clest-d~dire 1l'état qui posséde le plus grand défaut

|m,

quantigue,

U'est ainsi que les expériences, faltes sur le spectre |m£l= 1
du lithium, montrent que la largeur des niveaux reste approximativement

constante jusqu'd la valeur du champ critique paraboligque [361.

En revanche, au voisinage des anticroisements, le couplage entre
un &tat discret donnég et le continuum peut varier localement de fagon
trés importante, du fait de l'interaction entre 1'état considéré et un

autre &tat.

Ainsi, le mBme type d'expérience, que celui effectué sur le lithium,
a montré de fagon incontestable, dans le cas du spectre {mzi =2 du
sodium, que le couplsge discret - continuum peut sublr des variations

locales trés importantes [hhl.

Ces deux expériences, faites dans le cas ou le couplage est inter-
médisire, montrent gue la description du couplage discret - continuum
en termes de dé&fauts quantiques peub apparaitre comme insuffisante.
Ausei, pour mieux dferire 1'interaction discret = continuum, il faut
connaitre la densité d'états du continuum ainsi que la nature de 1la
perturbation gui indult ce couplage ; en effet, cette perturbation
peut &tre, soit 1'interaction &lectrostatique &lectron extérieur -
E&lectrons du coeur, soii l'interaction spin - orbite, et ceci en parti-

culier dans le cas d'atome alcalin lourd %tel que le rubidium.

C'est ainsi que dans un spectre de [m£| donné, on peut trouver
les trois itypes de résonances selon la nature de l'interaction et la

valeur de 1'éXément de matrice de cette interacticn.

La figure I.12 montre un spectre assez typique de la zone II
. . -1
on peut remarguer que, mis & part des railes trds larges (Av 2 0,2em '),

toutes les rales fines semblent avoir le méme profil symé&trigue

{largeur = 500 MHz)
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En conséquence, une étude &4 trés haute résolution semble s'imposer
dans cette zone. De plus, 1l'étude de cette région, et tout particuliére-
ment 1'analyse du voisinage de la limite classique, nous a semblé& trés
intéressante en ce sens qu'elle se préte bien & 1'8&tude de 1l'influence
de 1l'intensité du couplage discret - continuum sar les spectres de photo-

ionisation.

Corme la plage de fonctionnement de notre laser pulsé monomode
Q o
se limite au domaine ultra-vioclet {A = 2950 A & 3000 A), le travail n'a

pu étre fait que sur les &tats excitds de l'atome de rubidium.

Enfin, dans la région III, situfe au-deld de la courbe (¢), il
n'y a gue des continuums d'ionisation. L'intérst de 1'&tude de cettie
région réside dans le fait gque la perturbation induite par le champ
Electrique appliqué est du méme ordre de grandeur gue l'interaction

coulombilenne.

On peut s'attendre ainsi d une modification de la section efficace
de photoionisation en présence de champ et, dans ce cas, comparer les
résultats expérimentaux aux résultats théorigues ovtenus dans 1'hydro-

géne.

Ce travail, gque l'on ne pourra pas faire 4 trés haute résclution
pour des raisons qui seront exposées au chapitre IV, portera sur deux

atomes alcalins : le sodium et ie rubidium.

Le choix d'un alecalin 18ger et d'un alcalin lourd mettra en &vi-
dence le r3le joué par 1l'interaction spin — orbite dans les spectres de

photoicnisation.



Chapitre II

DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL
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La speciroscopie & haute résolution par abscrption & un photon des
¢tats atomigues tres excités d'atomes alcalins nécessite un rayonnement
de faible largeur spectrale ( Av = 50 Miz ) et dont la longueur
d'onde se situe dans le domaine ultra-violet { A =~ 2300 3, pour le li-

o}
thium & A 3190 &4 pour le césium ).

Ie plus simple procdédé de génération de ce rayonnement ulira-violiet
est le doublage en fréguence d'un rayonnement visible ; toutefois ce
mécanisme de conversion, basé uniquement sur des effets non lindaires,
n'a un rendement appréciagble que pour des puissances incidentes assez

élevéeas,

Or on sait qu'il est difficile de réaliser simultanément les fonc-
tions "forte puissance" et "grande pureté spectrale" dans la méme cavité
laser ; pour y arriver nous avens réalisé un laser gui délivre & la fois

un rayonnement intense et de grande pureté spectrale, dont le principe

de fonctionnement s'inspire beaucoup du laser & injection,

La spectroscopie & trds haute résolution sans effet Doppler (dé-
terminagtion des énergies des niveaux excités, mesure de structure fine\...)
peut se faire soit sur une vapeur atomique (absorption saturde, transi-

tions & deux photons,...) [45] , scit sur wn jet atomique (46] .

Toutefodls 1'étude du comportement d'un atome exeité dans un champ
glectrique {dé¢termination du champ critigue d'ionisation, mesure de
durées de vie & 1'ionisation,...) ne peut 8tre effectude gue dans wn milieu
sans collision (jet atomique). En effet dans une vapeur, la section ef-
Ticace d'ionisation par collisions des atomes excités est si importante

gqu'elle peut €tre utiliséde comme moyen de détection des atomes de



T3

Rydberg ; mais dans ce cas elle masque entidrement la contribution du

champ électrique dans le processus d'ionisation.

Avent de rappeler les principales propridids du laser b injection,
PP T

nous donnerons une description du jet atomique que nous avons utilisé,
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A - IE JET ATOMICGUR

Cet appareil de jet atomique comporte essentiellement trois

parties :

- Le four (production des atomes) et la définition du Jet atomigue

(collimation).
- La zone d'interaction des atomes avec le rayonnement optique.
~ La détection des ions (multiplicateur d'électrons) et le traite-

ment du signal.

A 1. L'ENCEINTE. LR VIDE

La figure II 1 présente un schéma simplifié de cet appareil .

Le pompage de la chambre est assuré par un groupe de pompage Coll-
prenant une pompe primaire Alcatel type 2012 deux &tages 15 m3/h en
série avec une pompe secondaire & diffusion d'huile HNRC type VHS-4 de

1200 1/s munie d'un pidge & azote liguide (voir figure II 1),

La chambre peut &ire isolée de son groupe de pompage par une vanne
& tiroir { VAT ). Une vanne ¢lectropneumatique permet d'isoler la pompe
secondaire de la pompe primaire ; enfin une vanne manuelle et un "y
pass' permettent de court-circuiter la pompe secondaire poOUr pomper en

pompage primaire dans la chambre.

Lz pression en vide primaire est nesuréde par des jauges & thermo-
couple et la pression en vide secondaire par une Jjauge 2 ionisation

( NRC 840 ).
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Deux écrans en cuivre, refroidis & 1'azote liquide et localisés
dans l'enceinte au voisinage du trajet des atomes du jet, permettent
d'une part d'abaisser encore la pression dans l'enceinte puis ensuite
de définir une collimation de jet égale & 100 environ. Ces deux dia-
phragmes sont maintenus & basse fempérature par 1'azote liquide contenu

dans le réservoir d'azote liquide représentéd sur la figure II 1.

Avec la pompe & diffusion et les diaphragmes refroidis, la pres-

sion dans 1l'enceinte est de 1'ordre de 1 & 2 x 107/ torr.
Toutes les commandes de mouvement (translation ou rotation) des

¢léments mobiles & l'intérieur de 1'enceinte (four, écran mobile,

détecteur) se font par 1'intermédiaire de soufflets soudés.

A 2. LE FOUR. ILES DIAPHRAGMES FRCIDS. LE DETECTEUR

Le four est constitué par un bloc de monel, dans lequel une cavité
cylindrique de plusieurs cm® de volume peut recevoir du rubidium ou
du scdium métalliques. L'orifice de remplissage de cette caviidé est
fermé par un bouchon conique également en monel. Le four peut &tre
chauffé par des enrculements spiralés de fil de tantale glissés dans
des tubes d'alumine creux, eux~mémes glisséds dans des trous cylindri-

ques percés dans la masse du four.

Deux thermocouples - 1'un situé prés de ls sortie du four, l'autre
pres du fond - permettent de contrbler la température. Un systéme de
régulation de température permet de maintenir le four & wne température

Y

Tixe choisie & l1l'avance.

Nous avons fonctionné & 160° C pour le jet de rubidium et 2
300° C pour le jet de sodium, ce qui permet d'obienir des densitds
atemigues de 1l'ordre de 108 atomes/cm3 au niveau de la zone d'inter-

action.
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Un écran mobile, placé devant la sortie du four, permet de couper

éventuellement le jet.

Les éléments qui définissent la géométrie du jet atomique sont

représentds sur la figure II 2.

Les diaphragmes D1 et Dy sont fixeg ; ils sont en contact thermigue
avec le fond du réservoir d'azote liquide de la figure IT 1. Ces dia-
phragmes servent & condenser les atomes de rubidium ou de sodium qui

n'ont pas la direction de vitesse convenable.

Le jet atomique est détecté par ionisation de surface d'un ruban
d'iridium chauffé au rouge vif par le passage d'un courant de 7 &
8 ampéres. On choisit 1'iridium, car c'est un métal pour lequel le
travail d'extraction W (W = 5,4 eV ) est grand devant le pofentiel

d'ionisation I de la plupart des alcalins ( I = 5,12 eV pour Na et

I=4,17 eV pour Rb ).

Le ruban d'iridium est plst, d'environ 1 mm de large et 3 cm
de long. Ce filement chaud est porté & un potentiel de 90 volts par
rappert & une plague de cuivre dont le potentiel est & peu prdés zéro
velt et qui collecte ainsi les ions émis par le filament (voir figure II 2).
Ce collecteur est relié & l'entrée d'un picoampireméire sur leguel on

peut mesurer le courant d'ions, donc l'intensité du jet atomique.

A 3. LA Z0NE D' TNTERACTION AVEC LA TUMIERE. LA DETECTION DES IONS

Les atomes du jet peuvent &tre excitds par le rayonnement d'un laser
ou de deux lasers dans le cas d'une excitation & deux dtages ; afin de
diminuer fortement 1'élargissement Doppler, les faisceaux lumineux soni

perpendiculaires au jet atomique.

la région d'interaction avec la lumidre est situde enire les deux
plaques métalliques d'un condensateur plan, dont 1'espacement peut varier

de 5 & 10 mm.
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On peut appliquer aux électrodes un champ électrique continu ou
en impulsion ; celui-ci est déclenché, avec un retard T accordable,
par les impulsions électriques de sortie d'une photodiode éclairée par
une toute petite partie du faiscesu du laserNd~YAG., Le champ en im-
pulsicn peut 8tre appliqué seul et dans ce cas il ionise uniquement
les états de Rydberg non perturbés peuplés par 1'excitation optique ;
mais le plus souvent ce champ en impulsion, d'amplitude suffisamment
grande pour ioniser tous les atomes excités, est superposé & un champ
continu F sous-critique ; de cette fagon on peut étudier le comporie-
ment des atomes en présence du champ électrique F . Ces champs,
continu ou en impulsion, servent aussi & accélérer les ions formds en

direction du détecteur.

Afin de permettre le passage des ions, 1'une des armatures du con-
densateur est munie d'une grille métallique en nickel placée en son

centre,

Dans le cas ol le champ électrigue appliqué doit &tre paralldle i
la direction des faisceaux lasers pour des raisons de choix de polari-
sation lumineuse, la géométrie de la zone d'interaction est modifide

comme on le verra dans le chapitre IV,

Les lons créés sont collectés par un multiplicateur d'!'électrons,
dont la premiere dynode est portde & un potentiel négatif élevé
{ = 3000 volts ). Ie gain du multiplicateur, qui dépend de cette ten~
gion de polarisation, peut &tre de ?07 ou ?08 . Le multiplicateur
fournit en sortie, sur une impédance de charge de 50 0, des impul—-
sions d'une durée de 5 nancsecondes et d'une amplitude de 100 milli-

volts.

Les impulsions de sortie du multiplicateur d'électrons sont obser-
vées sur 1l'écran d'un oscilloscope. On peut ainsi cbserver le temps de
vol des lons et leur dispersion, ce qui permet d'ajuster le retard et

la largeur de la porte du systéme de comptage.
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Le compteur regoit les impulsions du détecteur ; ces impulsions
sont mises en forme, puis sont comptées pendant une durde réglable
( entre 5 et 10 secondes ) fixde par une horloge interne du coumpteur.
En sortie du compteur, un convertisseur digital analogigue fournii une
tension continue proportionnelle au nombre d'lons conptés ; cette ten-
sion est ensuite enregistrde sur un enregisireur graphigue, tandis

qu'une nouvelle séquence de mesure démarre.

Enfin il faut ncter que, lorsque le signsl d'ions devient intense,
le compteur a tendance a saturer : en effet les impulsions délivrées
par le détecteur d'ions deviennent de plus en plus serrées et, compte
tenu du pouvoir de résolubtion temporelle limité du compteur, la proba-

bilité de compter toutes les impulsions diminue en conséquence,

Dans ces conditions on est alors amené & utiliser un intégrateur a

porte comme systéme de comptage.
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B - IASER MOKCHMODE PUISE

L'excitation optique des éiats de Rydberg d'atomes alcalins néces-
site un rayonnement lumineux dans le domaine ultra-violet ( A ~ 2000 i ).
Une étude & trés haute résolution de ces états hautement excités ne
pourra &tre menée que si ce rayonnement laser a une trés faible largeur
spectrale, ce qui permet une excitation sélective, et une forte intensité

afin de compenser lg faible probabilité de transition vers ces é&tats.

Ces deux propriétés (forte puissance et faible largeur spectrale)
n'étant pas géndralement compatibles, nous avons été amends & mettre au

point un systeme laser original.

Pour obtenir un rayonnement i la fois intense et guasi monochroma-
tique, on peut penser & utiliser un oscillateur leser continu monomode
amplifié par un ou deux étages amplificateurs pompés par un laser Nd-YAG,
Trés souvent la puissance de sortie du laser oscillateur est tres
faible, si bien que celz nécessite une chaine d'amplificateurs de gain
trés élevé [ ~ 107 ) qu'il est difficile de réaliser sans 4viter
d'amplifier la fluorsscence ; aussi nous n'avons pas retenu cetie solu-
tion. Le solution que nous avons choisie s'inspire des lasers & injection,

qui on% fait 1l'objet d'un certain nombre d'études approfondies i47,48,£9,50].
Aussi, avant d'entreprendre la description de notre montage qui

présente quelques avantages par rapport au systime & injection, nous

donnerons le principe de fonctionnement de ce type de source.

B 1, PRINCIPE DU TASER A INJRCTION

Un laser & injection est composé de deux parties
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19~ Un laser L, de puissance relativement faible ( quelques mW ),
mais d'une grande pureté aussi bien spatiale ( mode TEM, , ) que spectrale
( laser monomode ). Ce type de laser peut &tre soit un laser continu,

goit un laser fonctionnant ern impulsicn.

2°~ Un laser L? de forte puissance quelgues k¥ ) ne compor-
tant généralement pas de sélecteur de modes intracavité, c'est & dire
ayant une largeur specirale relativement grande. Ce laser peut 8tre par
exemple un laser fonctionnant en impulsion : laser & colorant pompé par
une lampe flash ou par un laser de puissance ( laser & azote ou laser
Nd = YAG ). Il peut bien str &tre rendu monomode par l'adjenction d'un
sélecteur de modes, mais au prix d'une perte considérable de puissance,

ce qguil n'est pas l'effet recherchd.

lLe domaine de longueur d'onde dans leguel 1l'oscillateur peut
fonctionner doit évidemment contenir la longueur d'onde Ki d'ogeil-

lation du premier laser.

Le faisceau du laser Li est alors envoyé dans la cavité du laser
L de telle fagon qu'il coincide spatialement avec un de ses modes
afin qu'une quantité non négligeabls de 1'énergie issue du laser Li
Se retrouve dans la cavité du laser Lp ; il est nécessaire que la
longueur 4'onde Ki corresponde & une longueur d'onde de résonance de
cette cavité. Lorsque ces conditions sont réalisées, on dit que 1'on a
injecté le faisceau du laser Li dans la cavité du laser Ln .

Si maintenant on branche le mécanisme de pompage du laser Lp )
on sait que, dans le cas ol il n'y a pas d'injection dans la caviié de
L , 1'oscillation laser se construit simultandment sur l'ensemble des
modes de la cavité & partir de 1'émission spontande du milieu actif et
par amplifications successives & chaque aller et retour dans la cavité.
Dens ces conditions 1'évolution de la puissance dans chague mode, pen-
dant ce régime transitoire, suit une loi exponentielle
PO(KH) exp | o (kn) t 1, o Po(hn) représente la puissance due A

1'émission spontande dans le mode de longueur d'onde An et o (KP)
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le facteur d'amplification & la méme longueur d'onde.

Le mode possédant le plus fort gain sature la courbe de gain du
milieu actif avant tous les autres modes. La courbe de gain chute slors
uniformément sur 1'ensemble de ces modes, gui ne peuvent plus ainsi
osciller. Il y a apparition d'effet laser sur la longueur d'cnde KM
correspondant aw maximum de la courbe de gain.

Examinons maintenant le cas ol un node de longueur d'cnde hi et
de puissance P, ( Ai ) est injectd dans la cavité du laser Lp . On
a alors dans le mode de longueur 4'onde Ki une densité de photons
begucoup plus grande gque la densité de photons d4'émission spontande
dans les modes adjacents de longueur &'cnde Rn , clest & dire que

Po(ki)>>PO(An)

L'oscillation sur ce mode priviligié démarre sur un niveau beau-
coup plus élevé que 1'oscillation sur les autres modes. Moyennant
certaines conditions qui seront précisdes, ce mode priviligié arrivera
& saturer le milieu amplificateur avant tous les autres modes, gqui
verront alers leur gain chuter tres fortement. L'oscillation sur ces
wodes sera ainsi brutalement freinde dans son évolution vers 1'effet

iaser, mais continuera néanmoins de se construire lentement.

Cet effet est bien représentd sur les courbes de la figure IT 3
gui montrent 1'évolution temporelle de la puissance dans le mode de
longueur d'onde Ki ( courbe a ) et de 1a puissance dans le mode de
longueur d'onde AM ( courbe b ) pour leqguel le gain & ( KM ) est
maximal, Comme & saturation lz gain Gé(kM) est supdrisur au

i
rise les pertes dans la cavité, 1l'oscillation sur la longueur 4'onde A,

G_ ( ki ), défini par la relation G (A, Y)P=1 ol P caracté-
continue de se construire | G ( RM YP>1 )
Iorgsque la pulssance P ( KM ) dans ce mode atieint un niveau

suffigant { P ( KM yo~p { Ki ) » il entre alors en compétition avec

le mode oscillant sur la longueur 4'onde Ki gui cesse d'osciller. On



90

voit donc apparaitre deux régimes : le premier, ol seul le mode injecté
( li ) oscille, et le second, ol le laser rulsé fornctionne seul & la

longueur d'onde Ay (1'injection ne joue plus aucun rdle).

La durée du premier régime dépend de la vitesse avec laquells i'og-

cillation & A, continue de se construire ; elle dépend du produit

M
¢ “‘w)
i

s
GS(KM)P-»G ) > 1
]

La durée du régime de fonctionnement en injection est d'autant plus
courte que Gs ( AM ) est plus grand que Gs ( li ), clest & dire que
KM est plus éloigné de ki

Signalons que la durée de ce régime dépend évidemment de la puissan~
ce injectde P { hi ) dans la cavité du laser Lp . Plus cette puissance

est grande et plus longue sera la durde de ce régime.

En conclusion on peut dire que 1'effet de l'injection dans un tel
systeéme laser se traduit par 1'existence d'un régime transitoire inté-
ressant, au cours duquel 1'ensemble, constituéd rar les deux lasers Li
et Lp » délivre un rayonnement de puissance et de grande pureté

specirale.

Toutefois, si la durde de 1'impulsion de pompage du laser de puis=—
sance lb est suffisamment grande (beaucoup blus grande que la durde
du régime d'oscillation sur 1a longueur d'onde Ki ), on finit toujours
par atteindre, comme régime final, le régime ol la cavité du lagser Lp
oscille sur la longueur 4'onde RM .

Afin de conserver la pureté spectrale du mode injecté, on a donc
intérét & ne pas utiliser des impulsions de pompage de durdes trop

longues.
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B 2. REALISATION D'UN_LASER MONOMODE PULSE

B 2.1. Description du laser monomode pulsé

Nous venons d'exposer le fonctionnement d'un laser & injection dans
lequel le rayonnement continu et monomode (faible Puissance et grande
pureté spectrale) ainsi que le rayonnement pulsé {forte puissance et
grande largeur spectrale) sont réalisds dans des cavités lasers diffé-

rentes.

En fait ce dispositif ne peut fonctionner gue dans la mesurs ol
la cavité du laser pulsé est zccordée sur la longueur d'onde du laser
continu, Un tel accord est possible : 11 suffit pour cela de moduler la
longueur de la cavité pulsde et de déclencher les impulsions de pompage

& 1l'instant ol la cavité est accordée & la longueur d'onde d'injecticn.

Une autre solution, proposée par S. Iiberman et J. Pinard | 51 ],
consiste & utiliser la méme cavité laser pour réaliser simultanément
les fonctions pureté specirale et forte puissance. Cette solution a
1'avantage de supprimer le probléme de mise en accord de la cavitd la-
ser de puissance et celui du choix de 1'instant de déclenchement de

1'impulsion de pompage.
La figure II 4 montre les différents &léments du montage utilisé.

Le milieu actif est une solution de rhodamine 590 qui circule
sous forme d'un jet laminaire afin de ne pas &tre détéricrée par les

faisceaux de pompe. Ce colorant est soumis & deux faisceaux pompe.

L'an, continu, es: produit par un laser a argon ionisé ( Spectra
FPhysics modéle 370 } ; sa longueur d'cnde est A = 514,5 nm et ss

puissance 1 W .

L'autre, pulsé, est fourni par un laser & néodyme Nd~TAG (Chroma~

tix Model 1000 ) dont 1sa fréquence est doublée par un cristal non
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linéaire placé dans la cavité ; sa longueur d'onde est A = 532 mm ,
la durée des impulsions est de 120 ng environ, leur puissance créte
de l'ordre de 5 kW , et leur taux de répétition est de 40 Hz

( puissance moyenne 5 mW ).

Le principe de fonctionnement est le suivant : 1l'excitation par le
laser & argon ionisé donne lieu & une oscillation continue et monomode
( mode Ai ) 3 si l'on supprime le pompage continu ( laser Ar+ ) et que
1'on excite la cavité avec le laser Nd - YAG , 1'oscillation du laser &
celorant pulsé a lieu alors sur plusieurs modes { mode kp ) trés voi-

ging du mode continu Ai .

Maintenant, si l'on soumet la cavité aux deux faisceaux de pompage,
alers 1'oscillation qui prend naissance sous 1'effet des impulsions du
laser Nd -~ YAG se forme plutdt sur le mode Ki oscillant en continu

que sur les autres modes, pour lesquels elle démarre sur le bruit.

Aingl sous l'action du double pompage, l'oscillstion du laser & co-

lorant comporte un rayonnement continu & la longueur d'onde A, , augquel
P gu i ]

ge superposent des impulsions intenses & la méme longueur d'onde.

Une telle situation ne se maintient que si la puissence de Limpul-~
sion de pompage n'est pas trop élevée, aubtrement 1'effet laser finit par

se produire sur plusieurs modes,

Dans le cas d'un pompage fort on obsgerve un élargissement speciral
de 1l'impulsion laser ainsi qu'un déplacement de la fréquence d'oscil-
lation du mode. En effet un tel pompage medifie 1'indice de réfraction

du milieu colorant, c'est & dire la longueur optique de la cavité laser.

La figure { II 5 a,b ) représente des oscillogrammes obtenus pour
deux valeurs différentes de la puissance de pompage. Dans le cas d'un
pompags modérs ( figure 5 a ) 1'oscillation laser se fait exactement sur
la fréquence du mode continu, %andis gue dans le cas d'un pompsge fori

( figure 5 b ) on peut observer un élargissement spectral de 1I'impulsion
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Figure II-5 : Signaux obtenus & l'oscilloscope de l'analyseur de mode

dans différents cas d'excitation du laser,



laser ainsi gqu'un déplacement de la fréguence d'oscillation. L'effica-
cité de 1l'injection d'une partie continue dans la sélection de modes
peut ge voir en comparant les figures 5 a2 et 5 v & la figure II 5 ¢

qui représente uniquement un fonctionnement du laser en régime pulsé.

Enfin il faut souligner que si la durde de 1'impulsion de pompage
est trop longue vis & vis de la duréde du fonctionnement monomode du
lzser, celui-ci finira par osciller simultanément sur plusieurs frdé-

quences (fonctionnement multimode).

Pour cette raison, seule une partie (de 1'ordre de 0% s, soit
500 W ) du faisceau fourni par le laser N - YAG doublé est utilisde
dang la cavité ; 1l'autre partie est séparée, par une lame semi-
transperente & 532 mm , en deux faisceaux qui servent. chacun i pomper

un colorant { rhodamine 610 } rlacé dans une cuve sans circulation.

Dans ces conditions de pompage, la caviiéd laser délivre des ime
pulsions dont la puissance créte est de 1l'ordre du watt. Cetie
puissance est encore trop faible pour rdaliser un doublage en fréquence
efficace ; mais elle est suffisante pour &tre amplifiée avec peu de

bruit.

C'est ainsi que ce falscesu traverse successivement deux cellules
S i ’ o ’ . .
& colorant placédes en série et pompées par les faiscesuz fournis par
le méme laser Nd - YAG { voir figure II 4 }. Pour cela on utilige la
configuration ol le faisceau & smplifier est colindaire, mais de sens

de propagation conitraire au faisceau pompe.

Ltamplification est certainement plus grande dans cette configu=-
ration que dans celle ol les deux faisceaux se propagent dans le méme
sens. En effet 1l'intensité du Tfaisceau & amplifier croit en méme temps
qu'il se propage, parce gue 1'énergie déposée dans le milieu amplifi-
cateur par le faisceau pompe augmente dans le sens de propagation du

faisceau & amplifier, alors gu'elle ddcroit dens 1'autre configuratiocn,
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Le gain en puissance de chaque étage amplificateur est de 1'ordre
de 30 . Pour éviter d'amplifier la flucrescence d'une cuve rar l'autre,

on utilise un train de prismes pour découpler les deux amplificateurs.

De la méme manidre on supprime le couplage opticue entre le laser
continu et les étages d'amplification en disposant, & la sortie du la-
ger continu, un polariseur suivi d'une lame quart d'onde (isolateur
optique) ; en effet un tel couplage entraine aisément l'oscillation
laser entire le miroir de sortie de la cavitd laser et toute surface
réfléchissante placde sur le irajet du faisceaun et notamment la face

d'entrée du cristal doubleur sur leguel es’% focalisé le faisceau laser.

Aprés cette double amplification, on obtient des impulsions dont
la puissance créte est de l'ordre de 1 kW ; dans de telles cenditions
le doublage en frégquence se fait avec un rendement convensble ( taux

de conversion ~ 10% ).

B 2.2, le doublage en fréguence

Le doublage en fréquence est réalisé au moyen d'um cristal d'A.D.A.

(arseniate d'ammonium dihydrogéné) se trouvant & 1'extérieur de la ca-

vité laser. Pour obitenir une intensité notable & la fré uence 2y
q ’

31

1 faut réaliser la condition d'accord de phase :

23 _ )

o n(gv)et

()

et Vv, Pour le cristal d'A.D. 4., la condition d'accord de phase egt

désignent les indices du milieu aux frdéguences 2v
réalisée en faisant varier sa température de 50°C & 70oC .

La focalisation du faiscesu incident, de puissance créte de 1'or-
dre de 1 kW , dans le cristal permet d'obtenir des taux de génération
de puissance U.V de 1l'ordrs de 10% . On obitient ainsi des impulsions
U.V de durde 60 nanosecondes et dont la puissance créte est de 1'or-
dre de quelques dizaines de watts ( O,1 miW en moyenne pour un taux de

répétition de 40 Hz ).
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B 2.3. Balavage en frécuence du laser continu

Le cavité du laser & colorant comporte comme éléments sélecteurs
un prisme et un étalon de Fabry-Pérot. Par déplacement d'un miroir
fermant la cavité, on peut faire varier continuement la fréquence
d'oscillation du laser ; mais 1a plage de balayage est uniquement de

l'ordre de l'intervalle spectral libre de la cavité ( AVCAV Z 400 MEz).

Pour obtenir un balayage continu sur un grand domaine de fréquence,
le pic de ftransmission de 1'étalon doit suivre continuement le mode de
la cavité laser quand celui-ci se déplace, ce qui est réalisé & 1'aide

d'un asservissement.

On impose une modulation d'amplitude Xm ( Xm << A ) et de fréquence

£, ( £~ 1 kiz ) & un des miroirs du Fabry-Pérot ; comme 1la
fréquence du pic de transmission de 1'étalon est modulée, il en résulte
que la puissance P émise par le mode oscillant de fréquence Vo est
également modulée 2 la fréquence fm - Une détection synchrone du signal
modulé permet d'obtenir un signal d'erreur gui est sppiiqué en contre-
réaction sur la céramique de fagon & augmenter ou diminuer 1'épaisseur

de 1'étalon dans le sens conduisant au msximum de puissance P .

Quant au balayage de la fréquence du mode oscillant de 1s cavité,
il est réalisd en appliquant une tension é¢lectrique & la céramique du

piroir de la cavité laser.

En effet, dans une cavité quelconque de longueur L et oscillant
sur la fréquence v , le déplacement de fréquence Av  associé i la

. AT
variation AL de ls longueur I vaut : Av = —v < ; pour avoir

un balayage continu on doit avoir AVCAV = avETA .

Aussi pour synchroniser le déplacement du mode laser de la caviié
et du pic de transmission de 1'étalon, on doit avoir, compte tenu des

caractéristiques de 1'étalon et de la cavité laser, By sy = 180 blgg, .
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o]
Pour avoir un déplacement Av = 30 GHz  vers A ~ 6000 A, il
faut un allongement de 1'étglon AIETA < 0,15 50it un allongement
de la cavité AL =25 ; de tels allengements sont hors des

CAV
limites de la céramique piézoélectrique de la cavité.

Comme 1'allongement maximal de la cavité est AIMax =1 , le

déplacement maximal du mode laser est AVMax = 1200 MHz

Ainsi les grands intervalles de fréquence ne pourront pas étre ba—
layés continuement, mais uniquement par tranches ; on feit subir au
nircir de la cgvité laser un déplacement en dents de scie, dont 1'am—
plitude maximale est telle que la fréquence du mode laser se déplace de
presque un nombre entier d'intervalles AvCAV . Pendant le retour
trés rapide du miroir & sa position initiale , 1'épaisseur de
1'étalon reste constanie; le laser effectue alors un saut de mode et sa
fréquence d'oscillation est trds proche de la valeur atteinte quand
1'ampiitude de la dent de scile était maximale. L'ajustement de cetie

amplitude maximale permet d'obtenir pour les deux positions du mireir

un écart en fréguence inférieur & 50 Migz.

De la sorte on parvient & faire varier de facon presque continue
la fréquence d'oscillation du laser sur un intervalle de plus de

90 GHz dans le domaine visible, soit 180 GHz dans le domaine U.V.

Le contrdle du balayage en fréquence se fait en enregistrant les
pics de transmission d'un Fabry-Pérot confocal de 10 em de long

éclairé par la partie continue de l'oscillation.

B 2.4, Performances et conclusion

La figure II 6 montre un enregistrement de la transition 65s - 48p
du rubidium naturel. Cn peut voir que les 8 composantes de la
structure, dont les largeurs spectrales sont inférieures & 60 MHg,

gont clairement résolues ; elleg correspondent respectivement azux iso-

E L -
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topes de masse 85 ( composantes 2 b c d ) et de masse 87 ( compo-

santes a' b' c' 4! ).

Les performances de ce laser monomode pulsé sont ainsi comparables
& celles d'un laser monomode continu ; en effet la largeur spectrale du
mode oscillant dans le domaine U.V peut &tre inférieure & 60 ¥MHz dans
le cas d'un pompage modéré et la fréquence d'oscillation peut 8tre ba-

-1
layée continuement sur une plage de quelques cm

L'étude & trés haute résolution des états atomiques trés excités
est rendue maintenant possible gréce & ce laser oscillant dans le do-

mnaine ultra violetb.

En fait il existe d'autres moyens pour engendrer un rayonnement
ultra violet ; on peut par exemple, comme dans le cas des lasers en an—
neau, placer un élément non lindaire & 1'intérieur de la cavitéd laser
dans laguelle regne une trés grande densité d'énergie et ainsi obtenir

un doublage de la fréquence en régime continu.

Toutefois ce dispositif présente le grand inconvénient de ne pas
séparsr les fonctions de balayage et de doublage en fréquence. La con-
dition d'accord de phase se détériore en géndral lors d'un balayzge en
rréquence de l'ordre de 30 GHz . De plus, dans le cas de notre cavitd
laser & deux miroirs, il aurait fellu introduire une optique de focali-
sation supplémentaire de fagon & placer le cristal doubleur & 1'endroit

ol existe la plus grande densité d'énergie.

Clest pour toutes ces raisons que nous avons préféré réaliser le

doublage en fréquence & l'extérieur de la caviié laser.



Chapitre III

KTUDE AU VOISINAGE DE LA LIMITE D'IONISATION

CLASSIQUE E_= -2\F
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Ce chapitre est entibrement consacré & 1'étude du comportement de
1l'atome de rubidium en présence d'un champ électrique et au veoisinage

de la limite d'ionisation classique E = Ec .

Le choix de la région specirale E = EC présente un double intérét.

Tout d'abord, prés de B = Ec s 1le probléme de l'ionisation d'un
atome quelconque prend une forme beaucoup plus simple, parce gu'il se
raméne a4 1'éiude de 1l'interaction de certains niveaux stables avec un
seul continuum caractérise par le nombre quantigue parabelique n, = 0
L'¢tude expérimentsle de ce domaine spectral devrait nous confirmer
llexistence des deux mécanismes de photoionisetion signalés dans le

précédent chapitre.

Enfin 1'étude de la région E = EC est intéressante dans la mesure
oll les calculs de perturbations, appliqués au moddle hydrogénoide, pour-
ront &tre menés dans ce domaine d'énergie. En effet dans 1'égquation du
mouvement suivant la coordonnée £ (coordennées parsboliques), 1'éner~
gie d'interaction FE de l'électron avec le champ appligué peut Btre
considérée comme négligesble, pour ls valeur F “’FC = 1?, devant

1'énergie potentielle Z1/§ de 1'électron.

Le schéma de principe d'une expdrience type d'effet Stark sur les
états de Rydberg d'atomes alcalins est représenté sur la figure III 1 ;
iles atomes sont d'abord portés, gréce & l'excitation séleciive et
efficace du rayonnement laser, dans des états hautement excités puis

ensuite détectiés par ionisation dans un champ élecirigue.

Begucoup d'expériences effectudes sur ces états de Rydberg ont

porté principalement sur la détermination du champ critique d'ionisation;
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il est & noter cependant que toutes ces expériences ont é€té faites &

basse et moyernne résclution ( Av ~ 0,1 1 0,5 cm—1 ) [41,52,53,54,55].

Comme nous l'avons mentionné dans le chapitre I, notre objectif
était d'abord de bien comprendre le mécanisme dl'icnisation d'un atome

alcalin excité en présence d'un champ électrigue statique.

fussi nous avons pensé que seuls lesg techniques de trés haute
résolution pouvalent nous permettre de mieux cerner les mécanismss
responsables de 1'ionisation et ainsi d'apporter des réponses aux nome

breuses questions qui sont posées,

Ce type d'expérience, rendu possible grice & notre lagser monomode
pulsé, a été fait uniguement sur un jet atomique de rubidium naturel,

en raison du domaine de fréquence dans lequel le laser peut &tre accordd.

les atomes de rubidium sont excités en présence d'un champ électri-
gue par un seul photon qui les porte de 1'état fondamental QS%_ m,= 0
2 un état m=0 ou lm£] =1, selon que le vecteur polarisation de
la lumidre excitatrice est paralléle ou perpendiculaire & la directicn

du champ électrique appliqué (excitation NI ou o ).
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A -~ DETERMINATION EXPERIMENTALE DE LA LIMITE D'IONISATION CLASSIQUE

Toutes les expériences de détermination de seuils d'ionisation
effectudes jusqu'ad présent ont consisté & porter d'sbord 1'atome dans
un état excité l ng , > au moyen d'un ou plusieurs photons, puis
d'appliquer quelques microsecondes aprés, clest & dire de 1'ordre d'une
fraction de la duréde de vie de 1'état excitd, une impulsion de champ

électrique suffisamment infense pour ioniser 1'atome.

On connait alors, outre 1'énergie en champ nul de 1'état excité

1
on*=

Eo(nﬂ) = » le champ £lectrique d'jonisation FC .

On a remarqué que dans certains cas, tels que celui du rubidium L56],
1

la loi FC = ?35;4 était trés bilen vérifide pour les niveauz nP étu-
diés ( n>30 ), alors gue dans beaucoup 4'autres expériences la

quantité FC X 1611*"4 restalt & peu prés constante, mais différait de
I'unité de fagon asgez significative ( + 10% environ pour les états D
du sodium [ 52,'41 j )i en Tait ce désaccord n'es% pas surprenant en
ce sens qu'il aurait fallu prendre comme énergie de 1'atome non ras
celle en champ nul Enﬁ , mais son énergie wn£ en champ ionigant

[ 57, 58 7.

Dans d'autres expériences on a observé sur certains dtats ng des
seulls d'ionisation multiples, dont le nombre correspondait en général
au nembre de valeurs possibles de lmzf [ 41, 59 } s on & également
observé des seuils multiples pour des &tats non dégénérés, tels les

gtats nD {m£!=2 et 0S5 du sodium pour 18 <n <36 [41, 57, 587 .

Il apparalt ainsi que le méthode d'ionisation par champ électrique

pulsé ne permet pas de déterminer avec précision l'énergie d'ionisation
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de 1'atome et que de nombreux problimes vont perturber toutes nos mesures.

Pour illustrer ce fait la figure III 2 montre dans le cas du ni-
veau 20D du sodium les divers niveaux d'énergie suivis par 1'atome,

quand le champ électrique F passe de zéro & la valeur critigue Fc [57].

Elle montre les multiples fagons dont un atome initialement porté
dans wn état | n, 4, !m£, > peut &ire ionisé compte tenu du caractire
solt disbatique, soit adiabatique de tous les croisements lors de 1'ap-

plication du chaup ¢lecirique.

Dans le cas des gtats m, =0 et Emzf =1 , on peut noter que
1'énergie critique Wi d'ionisation est égale approximativement a
1'énergie Ei a laquelle a lieu l'intersection entre les multiplici-
téds n =19 et n = 20 (les multiciplicitéds n = 19 et n = 20 se

croisent pour L ~ 600 V/em et Ei ~ - 290 om ) .

L'atome suit donc & partir de T = Fi un niveau d'énergie dont la
valeur est pratiquement constante jusqu'd l'ionisation, parce que les
niveaux d'énergie m, = 0 ou szl =1 associés aux multiplicités
n=19 et n=20 ne peuvent pas se croiser compte~tenu de leur ca-

ractére non hydrogénoide (croisement adiabatique).

En revanche comme les états ]mzf = 2 gont beavcoup plus hydro-
génoides que les états !mzf =0 et 1, l'atome a une probabilitsé
non négligeable de franchir les croisements de fagon diabatique. I1
peut se trouver alors en champ fort, juste avant de s'ioniser dans un
ou plusieurs états d'énergies différentes, ce qui explique ainsi la
multiplicité des seuils d'icnisation.

On comprend alers pourguoi la loi FC = ?%54 étgit bien véri-
fide dang le cas des niveaux nP du rubidium : en effet 1'énergie en

champ nul d'un niveau nP correspond approximativement & 1'énergie 5.

& lagquelle a lieu 1'intersection entre les multiplicités ( n- 2 )
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- _ -1
et (n~3) ( E18P = - 466 cm et Ei = - 462 cm ' ) .

Compte tenu de ces interactions entre les différentes multiplici-
tés, la vitesse d'ionisation de certains niveaux Stark peut, comme on
le verra par la suite, ne pas croitre de fagon monotone avec le champ
¢lectrigue, mals prendre localement des valeurs trés élevées pour les-

quelles l'atowme est totzlement ionisé [ 44 ] .

Il est difficile de définir dans ce cas 13 un champ critique

d'icnisation,

Aussl pour s'affranchir de tous les problémes liéds au caractdre
dynamique du phénoméne d'ionisation en champ pulsé, il est préféravle
d'ezciter 1'atome en présence d'un champ statique F ; un balayage
en énergie du rayonnement excitateur permet alors de porter 1'atome dans

les différents niveaux Stark.

Dans le cas ol ces niveaux Stark sont stables, il est nécessaire
de superposer & F , mais avec un certain retard 71 sur i'impulsion
de lumiere laser, un créneau de champ électrigue #  assez intense
pour détecter toutes ces résonsnces Stark (figure 11T 3a ) ; la porte
du compteur (temps d'ouverture 1 & 2 ug ) est placée avec un retard
réglable D sur le début du champ pulsé de fagon i tenir compte du

temps de vol des ions.

On ne compte ainsi que les ions produits par les atomes dont la

. . - . . Py . _1
vitesse d'ionisation FI dans le chawp P est inférieure i T1 .

Lors d'un balayage vers les grandes fréquences, les vitesses d'io—
nisation des différents niveauxr Stark augmentent (1es niveaux deviennent
de moins en moins stables) jusqu'k devenir toutes supérieures & T:1 R
ce qui signifie que tous les atomes excités ont eu le temps de s'io-

niger dans le champ F avant que le champ pulsé soit appliqué.

En effet 1'expérience montre bien que les ions arrivent d'abord

dans la porte du compteur (cas B), puis pour une certaine fréquence ou
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énergie se mettent & arriver avant la porte du compteur (cas A).

La détermination de la valeur exacte de cette énergie se fait de

la fagon suivante :

- connaissant approzimativement 1'énergie critique associée au
champ continu F ( E, = -2YF ), on effectue grice & un champ pulsé
retardé sur 1'impulsion laser un enregistrement sans champ continu de la
structure du niveau nP dont 1'énergie est immédiastement inférieure &
Ec .

- Une fois cette structure enregistrée, on applique alors le chanp
continu F auquel est toujours superposé le champ pulsé FP tout en
continuant le balayage de la fréquence du laser jusqu'a atteindre 1'é-
nergie pour laguelle les ions n'arrivent plus dans la porte du compteur

(cas A).

Un systéme de franges de référence nous permet de déterminer de
fagon précise la valeur de cette énergie connaissant celle du niveau nP

enregistrd [ 60 ] .

On a remarqué que le fait de varier le retard + dans la plage
( 0,2 us = 1 us ) n'avait pas d'incidence appréciable sur la valeur de

cette dnergie.

On peut imaginer un autre type d'expériences dans lesquelles on
détecte les niveaux Stark instables 3 11 suffit alors d'exciter les a-

tomes en présence du champ statique ¥ seul (figure TII 3b).

La porte du compteur, dont le temps d'ouverture est précisément
égal & T est placée avec un retard réglable D sur le début de
i'impulsion laser de fagon & fenir compte du temps de vol des ions ;
on ne compte cette fois-ci que les ions produits par les stomes dont la

vitesse d'ionisation FI dans le champ F est supérieure & 7:7 )
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Lors d'un balayage vers les grandes fréguences, 1'expérience montre
que les lons ne commencent & arriver dans la porte du compteur qu'a
partir d'une certaine énergie EC gqui sera considérée comme 1'énergie
d'lonisation assccide au champ I' ; en effet pour E <.‘EC les atones sont
stables vis & vis du champ F ( I <:T:1 ) et aucun signal ne peut

étre ainsi détecté,

La détermination de la valeur exacte de cette édnergie critique
d'ionisation Ec se fait de la méme fagon que précédemment sauf que,
une fois la structure du niveau nP enregistrée, on supprime le champ
pulsé et on applique le champ continu F tout en continuant le balaya—

ge en fréquence jusqu'd 1'apparition des ions .

La figure III 4 montre les spectres obtenus dans ces deux types

d'expériences.

Cn peut remarquer que ces deux spectres possédent en fait une par-
tie commune. En effet la relation r > T, et <I'r1 n'est pas stric—
tement réaliséde et 1l existe toujours une plage de recouvrement pour
lagquelle on observera un signal dans les deux cas. Cette zone de recou-
vrement passe de 0,2 & 2 e quand 1'énergie du domaine étudié

diminue de E o~ - 35 en' & E o~ e 150 cnl .

Tous ces enregistrements, faits en polarisation o ( |Am£f =1},
nous ont permis de ftracer la courbe expérimentale de 1'énergie critique

" n=s0paz ~=-35cn @ n= 60p 1.

sur la plage d'énergie [ E ~ - 144 cm
La figure III 5 montre que 1'écart entre les points expérimentaux
et théoriques est de llordre de 1% (voir le tableau I pour les va-

leurs expérimentales).
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TABIEAU T

P (V/cm) Ezh (|m,] = 1) E¥¥P (on™ )

(0,8 %) (cx=1) (0,4°/)

32,7 -34,8 ~34,9 1 0,1
41,3 -29,1 -39,5 & 0,1
62 -47,9 -48,2 * 0,1
99, 1 -60,5 ~61,1 % 0,1
162 ~T77 4 -78,4 £ 0,1
564 - 144 -145,4 £ 0,2



B - INFLUENCE DU NOMBRE QUANTIQUE f m STR

g |
L'ENERGIE CRITIQUE D' IONISATION

Les expériences faites 2 basse résolution sur des niveauz de Rydberg
moyennemeni excitéds { n <18 pour le sodium ) ont montré gue le champ
critique d'ionisation d'un niveau nf dépendait de la valeur du nombre

[m£! choisi {pour le niveau 15D du sodium on trouve Fc(m£2 0)=7,42 ¥V/cm,

F (lml=1) = 7,74 k¥/em et F (lm,l=2) = 8,62 xv/em } [57 7.

Examinons dans le cas de 1'atome d'hydrogéne la forme de 1'énergie
potentielle effective Veff de 1'électron se trouvant dans un Stat fm£I
bien déterminé du niveau nf .

Lla généralisation de 1'étude classique du mouvement d'un électron
placd dans un état | n, £, m, > avec m, #0 se fait en ajoutant
une énergie potentielle centrifuge 2 1'énergie potentielle d'un élecw
tron S plongé dans un champ électrique F ; Veff peut alors s'éderire

sous la forme | 61 ]

Iﬂg
v = -4 Fz L (unités atomigues)
ofr = 397 - ités atomigu
avee p? = r® - 32

Ie maximum de la fonction Vef? { 0, 2 ) est obtenu en Studiant

les dérivées de Veff par rapport & p et z , soit

3 2
v 2 bveff W, 13_

= z = F et = ==+ z
Oz r Op o r-
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Le maximunm de Veff a lieu pour une valeur T = r { Imﬁi )
4 2 2__ 2
fm ) [ 1 - r (me[) ¥ ] = o
Dans le cas d'un état m, = 0 , on retrouve la position du maximum :

1
ro(mﬁﬂ 0) = F ° (goddle élémentaire % une dimension - chapitre I )
L'ionisation de l'atome d'hydrogéne a lieu pour une énergie E
supérieure ou égale & la valeur prise par Vopp & point r= ro(fmﬂf).

1 + Bri(imﬂl)Fg
2ro(fm£|)

E = EC (lmzﬁ) =

Comme le nombre quantique [mzf est généralement petit ( [mﬂ{ <<n ,
nombre guantigue principal ), la position du maximum de Veff est don-

née approximativement par :

0) oy /4

ro(]mﬂi) ~ ro(m=

L'énergie critique d'ionisation est alors égzle, au premier ordre

~

en fmzl -

5, (o) =-27F + o | #/4 .

I1 est & noter que ces calculs classiques n'ont pu &tre mends que
dans le cas simple de l'atome d'hydrogéne ; toutefois ils rendent bien
compte de 1'énergie critique d'ionisation dans le cas d'atomes quelcongues,

On comprend bien pourquoi les états de |m élevés ont des seuils

.|
d'ionisation plus élevés. En effet, considérons un électron dont la
projection n, du moment orbital sur le direction du champ électrique

(axe 0z ) est non nulle ; cet électron est animé 4'un mouvement dans le
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plan perpendiculaire & Oz . Comme seul le mouvement suivant ll'axe Oz
est susceptiible d'ioniser 1l'atome, on comprend que, pour une énergie
totale E domnée, l'énergie cindtique de cet électron suivant Oz
(clest & dire la probabilité d'ionisation par le champ F ) sera d'au-

tant plus faible que le nombre guantique !m sera plus grand.

5

Aingi donc pour un champ continu F donné, la variation d'énergie

critique est donnge par

3/4
solt une variation relative de ?{-= ?/2 w E .
oF 2V2

Comme notre technique de trés haute résolution nous permet d'ap-
précier facilement des écarts d'énergie AE ) 0,5 cm—1 s on trouve que
les seuils d'ionisation, agsociés aux nombres quantiques m = 0 et |m£|=1

par exemple, seront distincts fant que n <40 .

Dans le cas d'un laser & basse résolution ( Av = 1 cn” ! Y, on
ne pourra résoudre les seuils =, =0 et fmﬂf =1 , pour un 4R 2 2 cm"L

gue pour des n <25 ,

Ig figure III 6 montre dans le cas de 1'atome de rubidiun, les
seuils d'ionisation !m£| = 0 et ]mgf = 1 déterminés par la trés

haute résolution dans un champ F = 564 V/em (nc T 30) .

On peut ainsi remarquer que 1'expression analytique AE = ]mﬁf F3/4

rend bien compte de 1'écart expérimental en énergie entre les seuils
d'ionisation m, = O et lmzl =1,

En conclusion des deux parties A et B, on peut dire que 1'étude en
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champ continu F permet de déterminer uniquement la Iimite d’ionisation

classique ainsi gque sa dépendance en [mEI .

En quoi cette méthode se différencie-t-elle de la méthode utilisant

un champ électrique pulsé ?

En fait ces deux méthodes, quoique trés différentes, sont complé-
mentaires. Dans la méthode du champ continu, on trouve pour chaque
valeur de lmzl une seule énergie critique Ec(mﬂ) t par contre dans
la méthode du champ pulsé, on trouve pour chaque état ]mﬁl d'un nivean
nl un ou plusieurs champs critiques {dtats S du sodium et du potassiunm
et états nD |m |=2 du sodium [53,57]). Cette multiplicité des seuils
d'ionisation refl¥te le caractire partisllement adiabatique des croise-

ments de niveaux.

On comprend pourquoi la dépendance en Im£[ de 1'énergie critique
d'ionisation a pu &tre observée facilement au voisinesge de n = 30
gréce aux technigues de haute résolution, slors gque la dépendance en
]mgl du champ critique d'ionisation n'a pu &tre mise en évidence par
la méthode du champ électrigue en impulsion que sur des nivesuz peu
excités (n <20 ), ce qui a nécessité 1'utilisation de champs in-

tenses ( F ~ 5000 V/em ) .

Les deux méthodes sont complémentaires en ce sens que 1'on peut
connaltre maintenant 1'énergie (ou les énergies) de 1'état (ou des
états) par iequel (ou lesquels) 1l'atome s'ionise et prévoir ainei,
compte tenu des conditions expérimentales (valeurs de n et de !mgf,
vitesse d'application du champ pulsé, importance de 1'interachion
spin-orbite, ...), le ou les chemins empruntés par 1'atome pour s'ioni-
ser et en déduire alors la fagom dont l'atome franchit tous les

croisements.
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Cw SPECTRES DE PHOTOIONTSATICH DU RUBIDIUM EN EXCITATION

I BT o

La plupart des études effectudes au voisinage de la limite d'io-
nisation classique ( E = E, ) ont été faites i basse et moyenne
résolution ( Ay 3 0,3 o™ ) .« Il en a résulté essentiellement que
les sypectres de photoionisation ne présentaient aucune dépendance en

fonction de la polarisation du vayonnement excitateur ( T ou o ) .

En effet la grande densité des niveaux Stark (cette densité est
proportionnelle & n4 pour leg étais m, = 0, soit 1 niveau Stark
par GHz au voisinage de n = 40 ) ainsi que la grande largeur specw-
trale du rayonnement laser font que 1l'on ne peut observer gue des
raies larges. Celles~cl sont en fait le résultat de la convolution par
la répartition spectrale du rayonnement laser d'une multitude de réso-
nances, dont le profil de raie et 1llintensité dépendent de la nature

de 1'état excité ( m, =0 ou [mﬁl =1 .

Dans ces conditions, on explique alors la similitude des spectres
de photoionisation T et o et on comprend ainsi le peu d'intérét que
pouvait présenter une étude & basse résolution de cette région spec-

trale [ 62 7.

Disposant de techniques & trés haute résolution, nous avons entre-
pris une étude approfondie de cette région en pensant wettre en évidence
un comportement complétement différent des dtats m,= 0 et Imzﬂ= T

En effet prés de B = Ec ' 'ionisation de certains niveaux Stark
est essentiellement due au couplage avec le continuum (1'effet tunnel
pour ces niveaux est négligeable), ce qui permet d'avoir une idée sur

1'intensité de ce couplage & travers 1'intensité, la largeur et 1z
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forme des résonances.

¥n revanche, comme nous le verrons sur les enregistrements, la
trés haute résolution présente de moins en moins d'avantages au fur et
a mesure que l'on s'éloigne de E = EC car les largeurs de itous les

niveaux Stark deviennent slors importantes.

Nous nous proposons tout d'abord d'étudier des specires de vhoto~
ionisation ' et ¢ de l'atome de rubidium au voisinsge de E = EC ,
puis ensuite de suivre leurs évclutions respectives lorsqu'on s'éloigne

de B =Lk .
]

Les figures III 7 a, b et ¢ présentent des enregistrements obtenus
en excitation I et o sur un méme domaine d'énergie | B ~ - 79 em
4 E~ - 58 em Tl et pour une méme valeur du champ électrigue
P =18t V/en

L'observation de ces différents spectres de photoicnisation suggeére

en effet quelques remsrgues

~ Prés de la limite d'ionisation classique (figure III 7a) on
distingue, dans le cas d'une excitation I , outre quelgues résonances
étroites, un fond continu présentant de larges ondulations. En revan-
che dans le spectre o on observe en plus des résonances fines et
intenses ( Av = 300 Mz ) d'autres résonances moins étroites
( Av = (0,1 cm"1 ) . On reconnait facilement sur le spectre o la

structure hyperfine de 1'état fondamental 5 °3,
2

- On observe ¢galement dans chacun des gspectres I et o ( fim

gures III 7a et b ) une double structure péricdique composée de raiss
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dont les largeurs sont assez différentes. En effet dans le spectre T
de la figure III7a (B~ =79 cm ' ) ou le spectre o de la figure
11I7p (E~ =70 o' ) on a simultandment des raies larges

{ av 20,5 ! )} et des raies fines ( Ay = 300 MHz ) .

Cette différence de formes de raies dans un méme spectre ne peut
pas s'expliquer en attribuant les rales fines aux niveaux stables
( n m ) d'une multiplicité n et les raies larges aux niveaux
instables ( n1 ~ 0 ) d'une autre multiplicité =n' , parce que les
péricdes des structures larges et fines auraient été trés différentes.
Comme les périocdicités observées sont quasi identiques, on peut admet-

tre que les raies fines et larges appartiennent & la méme multiplicité n.

Dans ce cas les deux formes de raies observées reflétent une im-
portante différence dans l'intensité du couplage des états correspondants
avec le continuum. Cette différence ne peut se comprendre que si on
tient compte de 1'interaction spin-orbite dans la description de 1'état

de 1'atome en présence d'un champ éilectrigue.

En effet divers expériences et calculs faits sur des atomes alca=
lins louzds { Rb et Cs ) ont permis de meftire en évidence le rdie

joué par l'interaction spin-orbite dans le mécanisme d'ionisation par

champ de sorte que le bon nombre gquantigue n'est plus l m, ! mais
plutdt la projection | mj | du moment cinétique total [ 38, 68 ] .
Ainsi dans chaque spectre l mj | on pourra distinguer, compte

tenu de la tres faible largeur spectrale du laser monomode pulsé, deux

nultiplicités de nature différente qui seront assocides aux états

| 1 1
= , — 1 = -
ﬁmﬂf _mjF + S et Jmﬂf ’mjf 5
Ces deux multiplicités ImE[ et !mé% sont couplées par 1l'inter-

médiaire de 1'interaction spin-orbite associde aux états de moment

cinétique orbital ¢ > Mﬂ,!
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1=3Spectres de photoionisation 0 et o su voisinage de la limite d'io~

nisation classigque (figure III’Ta)

Dans le spectre de photolonisation obtenu en excitation 1T, les
atomes de rubidium sont portés, & partir de 1'état fondamental

dans des états fmj =+ gui sent en fait un

2

1
2 - —
5 S_1|2_ ;mJ’m > mgm 0 N

mélange d'états = 0 et im£f= i

Comme les états m = 0 sont fortsment non hydregénoides parce
qu'ils sont les seuls & contenir un caractére & (4= 0 ) , ils sont
en conséquence trés couplés aux états du continuum et ils apparaissent
alors sous la forme de larges résonances telles que celles observées

dans le spectrs.

On trouve également, au voisinage de E = Ec s, un bon accord

-1
entre leur période AE = 0,83 cm et la période AR = 1,5 F3/4 .5

(énergie séparant deux sous-niveaux Stark de lz méme multiplicité

-1
n =0,5F /4 ~ 36 ) obtenue par un calcul de perturbation du pre-

mier ordre appliqué au moddle hydrogénoide [ 3 7 .

En revanche les résonances fines du spectre 1 ne peuvent &tre
assocides qu'aux dtats lm£l =1 3 en effet ces états sont beaucoup
pilus hydrogénoides que les états m, = 0 et en conséquence moins
couplés au continuum, c'est a dire que leur durde de vie & 1'ionisation

eat plus longue.

Dans le cas d'une excitation o , les atomes de rubidium sont

portés dans des &tats Imjf = % c'est & dire un mélange d'états

=1 et |m,l =2 . Pour les mémes raisons invoquées ci-dessus,

ol
on peut faire correspondre respectivement les résonances étoites et

larges du spectre ¢ aux édtats lmﬂi =2 et Imzl =1,

En résumé on peut dire que la différence de structures entre les
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spectres 11 et o, qui ntaursit pas €t¢é observée sans doute dang une
expérience faite & basse résolution, illustre de fagon claire une évo-
lution du caractére des états excités vers un caractére hydrogénoide

lorsque la valeur du nombres quantique fmﬂl de 1'état excité augmente.

2-Bvolution des spectres de photoionisation T et o

Les figures III 7 b et ¢ montrent des spectres de photoionisation
I et o obtenus respectivement au voisinage de T = = 70 em | et
E=-60cn ' , clest & dire & respectivement 10 et 20 cm™' de

1'énergie critique Ec .

On peut remarquer que les raies fines ont compldtement disparu du
gpectre I ; en effet, & mesure que l'on s'éloigne de E = EC , les
largeurs des résonances assocides aux états fmzl = 1  agugmentent Jjus-
qu'éd devenir du méme ordre de grandeur gque les largeurs des résonances
m, = o .

En revanche dans le spectre ¢ on peut encore voir, cuire des
résonances larges, des résonances trés étroites { Av 2 300 MHz ) et
d'autres moins étroites ( Av £ 3000 MHz ) et ceci X plus de 20 om™
de la limite d'ionisation classique E, =~ 82 em T (figure III 7¢).

Pour des dnergies plus élevées ( B > = 60 em | ) toutes les
résonances deviennent suffisamment larges au point gque les structures
des spectres o et [I deviennent pratiquement identiques. En fait
on verra au chapitre IV que cette similitude spectrale disparalt to-

nd

talement lorsqu'on se trouve au voisinage de E = 0

En conclusion on peut dire tout d'abord que c'est gréce aux
technigues de trés haute résolution que 1l'on a pu mettre en évidence
au voisinage de l'énergie critique E = EC une différence entre les

spectres de photoionisation du rubidium obienus en excitation I et o,
P

Cette différence illustre bien le fait gue les dtats du spectre o
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sont, au voisinagge de E = EC ;  beaucoup moins couplés aux états du

continuum que les étas du spectre T .

En effet, contrairement au spectre @I, le gpectre o contient
encore loin de E = EC des résonances étroites, dont nous nous propo-

sonsg d'ailleurs d'étudier le profil dans la prochaine partie.
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D — OBSERVATION DES PROFTILS DE FANC DANS IES SPECTRES DE PHOTO-
ICNTSATION EN PRESENCE D'UN CHAMP CONT INU

Lors de 1'étude de l'ionisation par champ électrique des atomes

slcaling, nous avons indigué deux mécanismes d'ionisation

- Le premier precessus est uniquement de l'effet tunnel ; il rend
compte entiérement du comportement de 1'atome d'hydrogine en présence

d'un champ électrique.

- le second processus, qu'on rencontre dans tous les atomes et
méme dans 1l'hydrogine, dans la mesure ol 1'interaction spin-crbite ne
peut pas &tre négligée, est une conséquence de la brisure de la super-
symétrie de l'atome d4'hydrogéne [ 36 ] . 11 existe alors une inter-
action entre les niveaux discrets et le continuum & la suite de quoi

ces niveaux stables s'ionisent.

Ce deuxiéme processus d'ionisation permet ainsi de comprendre le
r8le joud par la limite d'ionisation classique {moddle classique).
Néanmoins aucune preuve expérimentale de ce type de couplage, qui doit
se manifester par 1'aprarition de profils asymétriques dits profils de

Fano, n'a été encore apportée.

L'objet de cette partie est d'exposer les conditions dans les—
quelles de tels profils ont été observés. Mailes au préalable nous rap-
pellerons les principaux résultats concernant les interactions entre

nivesux discrets et continuum.
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D 1. DESCRIPTION D'UNE INTERACTION ENTRE UN NIVEAU DISCRET ET UN
CONT INUTM

Pour étudier l'interaction entre un nivesu discret et un continuum,
nous utiliserons le formalisme développé par Fano { 31 ] qui permet

de déterminer les fonctionsd'ondes exactes du systéme perturbé.

Pour simplifier les calculs qui suivent, nous ferons l'hypothese
que le specire de l'hamilicnien non perturbé HO comprend un dtat

discret [¢) (non dégénéré) d'énergie B et un ensemble d'diat
£

17}

,&E ) formant un continuum (o représente un ensemble de paramdires

permettant de lever la dégénérescence entre tous les états d'dnergie T):

- PO + mo | 2 _ & oo Wt i
(o lno; ®) =& ot { oB ]HO[ 2B ) = 5.3 (8 -B') . B .

Supposcns que 1!'état n ) soit couplé aux éiats du continuum B )

par une perturbation V telle que : ( © |V] oB ) = 7_ o 7., est une
hh

1

1=

fonction lentement varisble de

(23

Ie spectre de E =H + ¥V est un spectre continu el guelle qus

1

o
D

o
g0it la valsur 2 de nergie, la fonction d'onde =sxacte flE> peus

(Dx

8tre développée sur les étatis propres de HO :

[+]
e > = a(z) lo> «+ f o, (2) [« B'> am .

La diagonalisation de la matrice H = Z + ¥ sur las &
de HO permet de caleculer les coefficients a(E) et b ,(5) soit

-

o(5) - Sin a(z) VE,
ayd = E
qIv. 2 20y 4 1/2
B Fal «E + i1 1

{ {( LG'J ()) 11|f3! }
v
Bk in A(R

bE,(E) == ST - ?,) - cos A . &{(E-F1)

ténergie ((OIV]|® = (B{V|eB) = {B|VIZE')=C).
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n vy
ou le parametre A(E) est défini par tg A(E)=-—§;§;:§ré) avec
2
= 7] ,
F(E) = P.P. j1 =5 @ (P.P..: partie principale de 1'intdgrale).
0 -

Ie terme a(E) traduit une dilution de 1'état discret 9 > sur
tous les états [oF ) du continuum : 1'état |9 ) disparalt pour se

retrouver sur tous les états [oB ) d'énergies différentes.

Dans le cas on VE est une fonction lentement variable de 1'éner—
gie, [a(B)]? est une lorentzienne centrée sur By = By + F(ER) et

de largeur T = 2I ]VEl2 ou F(E et T' représentent respectivement

N
le déplacement énergétique et la largeur de 1'état discret dus au cou-

plage avec les divers états o > du continuum.

En effet pour trouver la signification physique de la largeur
T = 20 ]VEIS de la fonction [a{E)|® , il suffit 4'étudier 1'évolu-

tion au cours du temps de 1'état du systéme.

Supposons que le systéme soit & 1'instant + = 0 dans un état
discret |9 ) de grande durde de vie. Comment alors évolue le sysibme

si on branche l'interaction VE .

le développement de 1'état initial !? > sur les états propres

IYE> de l'hamiltonien H = HO+ V permet d'écrire :
[ F(t=0)> = |o> =‘[\<¢ lw31> ¥, > =‘f‘a(E') .,> 4z
A un instant ultérieur % , la fonction d'onde |[F(t)) devient
—if! +r
lF(t)> =‘[ a(kB') e = t/“ ]ww,> dgt

L'amplitude de probszbilité de trouver le systéme dans 1'état (@ )

& l'instant t est donnde par :

B iE't S
@Fﬁb:ja@ﬂ(ﬂ%ﬁelh/rﬁ'i[hﬁﬁﬁe B g
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L'expression < ¢ [F(t) ) , qui est la transformée de Fourier de

2
la lorentziemme |a(E)|® = Vg 4 » 5% une expo-
" 2 2
(B - By~ FE) )%+ 1Pv]

nentielle décroigsante du temps.

Sous 1'effet du couplage avec les états du continuum | oF ) , 1la
durée de vie de 1'état dicret |% ) prendra une valeur finie égale &

ir/2U]VE]2 , c'est & dire gue le niveau l@ ) aura une largeur spec-

trale I = 27 IVEJE’ .

Si on s'intéresse & des états d'énergie E tels que |E = E@i >%°HIJEJE’

sl

B - E(P

le coefficient a(E) prend une forme simple : a(E) =

On retrouve ainsi le résultat de la théorie des perturbations aun

premier ordre qui donne la contribuiion de 1'état [P ) aux états |oB).

' sin A{E) VE' ..
e premier terme de ; peut sécrire pour
L £ de by, ( TV =T ) t
v VE,
E - ER, >S>FIVEFsous la forme PR E:ET ; ce terme qui fait appa-
R

ralitre le carré de la perfurbation VE ne peut &ire pris en compte

par un calcul au ler ordre de la théorie des perturbations. Il repré-
sente le couplage entre états du contimwm [eB > et [oB'> induit
par 1'état discret |9 ) , ce couplage apparaissant & des ordres de
perturbations supérieurs ou égaux & deux, Ce terme varie irdés lentement
quand 1l'énergie varie d'une quantité égale & * I' sutour de la valeur E_.

R

Le deuxiéme terme cos A{E) §{E-E') apparaissant dans bE'
représente la contribution & 1'état perturbé d'énergie E , provenant
des états du continuum non perturbé |oF ) de méume dnergie E . Ce
terme s'annule en changeant de signe pour B = ER et varie trés rspi-
dement guand E varie de la quantité = I' autour de ER .

Aingi donc la fonction IWE> peut se metire sous la forme de
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deux termes :

- un premier terme gqui représente l'sction de tous les états conti-

nus d'énergie E' # E et de 1l'état discret |© ) .,

- un deuxidme terme qui tient compte uniquement de 1'action des

états d'énergie E' = E .
ey 2B ol aR) o m
g” = Thv, |

TR PRI
[0 + P.P‘]‘ — peut &tre considéré comme

O
o
HH

N
Ii

étant la fonction d'onde de 1'état discret l? > perturbé par les états
nonrésonnants du continuum (états d'énergie F # Ec]0 ).

La probabilité de transition entre 1'état initial |i ) et 1'état
[¥.> est proportionnelle au carré de 1'élément de matrice <¥EIT[i>

de l'opérateur transition :

|<‘1’EfT|i>f2 = 1 5 [<@E|T|i>}2 ain® AlR) + |<aE|T|i>I2 cos® A(R)
i IVE ) )
. . sin A(E) . cos A(E
- 2 < E|7|i> <@, |1} v ]
;12 (3-8, -7(2)°
12 B 12 [
= <@ _lrii> + lca B|T]i>

E~-E -7(E)
i> - 7
(E-E(P—F(E)) + 07|V, |

Les deux premiers termes sont des fonctions symétriques de 1!'éner-

m
£

-2 || @Bl <@

gie E et sont résonnants pour E, = E_ + F(ER) .

R T Y

Le dernier terme change de signe de part et d'autre de B = ER

et confére ainsi un caractére asymétrique & la fonction ¢ ?E!T{i yle,

De fagon imagée, on dit qu'il y a interférence enire le processus
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de photoionisation directe { i) » |oE » ) et le processus de photo-
ionigsation via 1'état sutoiorisé ( [i )~ |© ) = |oE > ) , ces
interférences étant constructives d'un cdté de la résonance et des—

tructives de 1'autre cdté.

Compte-tenu de la forme de la fonction d'onde YE , la section

efficace de photoionisation of{E) de 1'état |i > s'éerit :

o(z) = 4L 5. | oy 7f 12 =0 (B) Lo+ e)®

T 137 T e 1+ eF
2-5
ol = e =
r/2
4115 NP . . .
- OC(E) = 757 B [{ oF |T] 4 2]® est la section efficace de

photoionisation en l'absence de 1'état o> .

Calnl 54

- = dont le carré est proporiionnel au rapport
HVE< oB |7 1D

des probabilités de transitions issues du nivean li > d'une
part vers |& ) 1'état discret perturbé par la partie non ré-
sonnante du ceontinuum, d'autre part vers une bande de continuum

résonnant de largeur HEVE = g r.

On notera que la fonection o(B) présente un minimum pour & = - q ,
ce qui est une conséguence directe de 1l'interaction IW ) - ,QE ) i ce

minimum est nul uniquement si |[® » interagit avec un seul continuum,

Ce minimum ne serait plus nul dans le cas ol le niveau ]? > serait
couplé & deux ou plusisurs continuums [ 3 ] . En effet la probabilité
de transition entre 1'état initial |4 ? et les états propres ‘Y1%> .

\y .. \y 14 i u ] 2 - H
‘ 2E> ’ l nE> d'énergie E serait égale a

1< Y1EIT! i o+ 1< ?2EJT! i o0 o+ K< WHE!TI i 5/® (cas de n continuums)
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Le premier terme de la somme aura une structure de résonance au
voisinage de 1'énergie E = Eq) + @{E) ou :
2 2
oo IVE'; -+ 'WF”] + ...

G(E) = P.P. Jo aF " ST (g, = @[wgE>) .

Quant aux autres termes de la somme, ils ne sont pas affectds par

la résonance et représentent ainsi le fond du signal de photoionisation.

Dans ces conditions, 1'expression de la section efficace o(E)
est donnée par :
Lo+ ¢)?
+

o(e) = o 1 + g%

a rend compte des transitions

crb ou O'.b

entre 1'état |i ) et les états du continuum qui n'interagissent pas

avec 1'état ]? >,

Les caractéristiques principales d'un profil de raie autoionisde,

qu'cn peut évaluer quantitativement, sont :

- la largeur spectrale I = 21 [{ P V| o >1® de 1a raie auto-

ionisée.

- la valeur E_ de 1l'énergie de résonance.

R
~ Le pninimum ¢ = oy gt le maximum o = (q2+ 1)da+ o, que prend
1 P
la fonetion ole) au voisinage de ¢ = 3 ( E = ER) . On en déduit im=
nédiatement la valeur du paramdtre ¢ , qui caractérise 1'intensité

du couplage discret-continuum.

Dans la mesure ol 1l'on connait les sections efficaces absolues
( o, ou ay ), on peut avoir sussi acces & lg force d'oscillateur
f entre le niveau |i ) et 1'état discret o) ( f o« |( 1 |7 ¢ 22

T*T(qg— 1)0a ) ainsi qu'd la densité spectrale de forces d'oseilla-—

teurs '%% = ({1 ]T] ¥ »iE .
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D'un point de vue expérimental, la mise en évidence d'un profil
dissymétrique, qui est le résultat de 1l'interférence, peut s'avérer

parfois difficile et ceci pour plusieures raisons :

-~ Pour des valeurs élevées du parametre ¢ , qui sont obtenues
soit pour V¥, =0, soit pour Cilr] oB > =0, le profil de raie
est pratiquement lorentzien.

La premidre condition correspond & un état discret non couplé aux
états du continuum et le profil de la raie tend vers une fonction de

Dirac.

Dans le second cas la probabilité de transition vers le continuum
non perturbé est nulle et le profil de la raie est proportionnel & la

densité spectrale d'état discret perturbé | a(E) | .

~ Pour des faibles valeurs du paraméire ¢ , qui correspondent
soit & une annulation de la probabilité de transition vers 1'état dis-
cret nodifié par un mélange d'états non résonnants du continuum (état
'3 > ), soit 3 un couplage intense entre 1'état discret non perturbé
I? > et les états [oB ) AQu continmuum, le profil spectral de la raie
est propoxrtiomnel & la quantité cosZA(E) qui donne la contribution
de 1'état non perturbé [oBE ) du continuum i 1'état perturbd IWE )

de méme énergie.

Le profil observé a alors la forme d'un profil d'absorption d'am-

plitude relativement faible et dont la détection est en général difficile.

De fagon imagée on dit que la présence de 1'état discret I? p

"oereuse un trou" dans le continuum.

— Enfin le manque de résolufion spectrale peut faire que la dys-—

symétrie de la fonetion o(B) é&chappe & 1'observation.
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Considérons maintenant le cas plus complexe ol une série d'états
discrets }wﬁ) 1 ]¢n> d'énergie B+ Bz, ... B oest

en interaction avec un spectre continu [oB ) .

On suppose que la perturbation ne couple pas les états discrets
entre eux, c'est & dire que dans une étape antérieure on a diagonsalisé
la matrice de la perturbation construite sur tous les étsts discrets

le > .. je >,
1 n

Les seuls éléments de couplage non nuls sont du type < QEIH]$n>=VnE.
Lz fonotion d'onde exacte f?E > du systime total peut &tre développée
sur la base des états non perturbés : !yE )= % an(E) Imn>-+J‘b E,(E)]aE'>dE'
n
En fait les états discrets qui scnt en interaction avec un méme

continuum sont indirectement couplés entre eux par la perturbation :

v

v
‘ BB BE' o
Fm(E)mP.P.f ———— B

ol F . représente le déplacement du niveau En 4% & 1'interaction

gvec le continuum.

Dens un traitement par perturbation ume telle interaction n'appa-
rait qu'd des ordres supérieurs ou dgaux i deux. Dans un premier temps
on peut traifer de fagon exacte i'effet de cette perturbation sur les

seuls états discrets en diagonalisant la matrice ( B 5 +F (&) ) .
n nm nm
Les valeurs propres de ce systdme sont Sgales & E, et les fonctions

propres correspondantes s'expriment sous la forme

- N
5 =L e A,

Ces états sont couplés au continuum par 1'interaction V _ = vV _ A .
P v vE nkE Tyn

5 ]

le couplage entre les états discreis par 1'intermédiaire de 1'inter-
action avec le continuum modifie les énergies des états discrets et

change la valeur de l'interaction entre ces nouveaux états discrets f?;>

.
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e

et le continuum . Dans certaines conditions un 4tat donné f?v > peut
o}

8tre tel que E; =0, c'est & dire qu'il n'est plus couplé au continuum,
Q

L'interaction entre les états discrets et le continuum a eu pour

effet de stabiliser un niveau discret,

La fonction d'onde [YE > peut &tre développée sur les nouveaux

états propres l§%>

z te 4 (B) o "
l¥.> = cos A(E)l — e >~ e B>
& ny V
v vE
. ) Sﬁ Iﬁ;El2 §:t A ( )
oth ’ch(E =1/ B R = g VE
v I

- - VvE'
f@v> = g > + P.P. IE_E‘ laE'> 4B

Les quantités 4, et lE&,) apparaissent dans l'dtude de l'interaction

du seul niveauw |9 > avec le continuum.

51 maintenant on considére la probabilité de transition & partir
de 1'état initial |i ) vers 1'état staticnnaire I‘PE > on peut défi-

nir un paramétre de Fano q,, pour chague résonance prise séparément
CMESEEY

v, CoBlTfad

q,
et le profil d'absorption pourra se mettre sous la forme

2 2 2 Ea 2
[<¥E]T|i>| = <aE],T]i> cos A [ qv tg Av - 1} .
v
A cause des phénomenes d'interférences entre les différentes
transitions assocides aux états discrets }Ev >, le profil d'sb-
sorption n'est pas égal a la somme des profils associés aux différentes

résonances considérées de facon isolée :

.12 - 2 2 2
|<¥E|Til>{ £la B | 7|1 Z cos® & [qv tg o, - 117 .
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Ces phénoménes d4'interférences peuvent modifier profondément le

profil réel comme le montre la figure IIT 8 .

Dang cet exemple on considére le couplage de deux états ]¢1> et
]qz > d'énergie E1 et Ez avec le continuum faE >, supposé sans

structure et s'étendant infiniment loin en énergie ( Fij(E) ~ 0 ).

Les deux résonances isolées sont caractérisées par leurs largeurs

et leurs parametres de Fano : F1 = 6,28 X 10_4 I'm =1,57 x 10_4

,q,‘J = qui = 1,59 ,

Les trois cas étudiéds se disiinguent par les signes respectifs de

et .
Q1 dz

Lorsque ]E1 - Byl > r, +Ts (figure III Ba) E-E, * 25(p1+p2)/2

le profil réel est la juxtaposition des profils de Fano correspondant
aux deux réscnances supposées isolédes ; en particulier entre les deux
régonances, on observe un fond presque plat correspondant su continuum

non perturbé.

Lorsque IE1 - Bz| décroit, le profil se modifie, tout particu~
lierement dans le domaine d'énergie compris entre E1 et Hp , ol
apparaissent des phénoménes d'interférence entre les deux voies de
photoionisation assocides aux résonances 1 et 2 ¢ ainsi entre
E1 et Ep ces interférences sont destructives dans le cas q1 < 0
et gz >0 , et en revanche elles sont construcitives pour q1> 0 gu> 0

et q1> 0 g <0

Dans ces deux derniers cas les phénoménes d'interférence se tra-
duisent par un élargissement apparent de la résonance E1 , élargism
gerent qui est observable méme lorsque les deux états discrets sont

T
relativement distants, comme dans la figure III 8b ol ]Ef— Bo |~ 5( 1+r2),
2
P$+F,
P

2

Lorsaque ;Eﬁn Es| devient comparable & (figue III 8c ol
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F1+F2
2

différent du profil initial : pour a, > 0 g > 0 on obgserve une

IE1— Byl ~ 1.5 J ), le profil obtenu est fondamentalement

résonance trés large présentant en son centre un profil d'absorption
et pour 4, >0 qp <0 le spectre ne présente qu'une seule résonance

de profil dissymétrique.

Ce profil ne peut cependant pas &tre assimilé & un profil de Fano
de type classique, puisque 1'intensité s'annule eux fois de part et

dlautre du sommet.

I' +75
2

Enfin lorsque [E1- B,| devient inférieur X (figure III 84

I" 475

]E1- Byl ~ 0,25 12 ) les profils observés b haute résolution ne

comportent qu'une seule résonance irss étroite apparaissant comme un
trou d'absorption pour q1> 0 gg >0 et comme une raie d'émission

intense et trés fine pour q% Gz < o .

Dans le cas de 1a figure III 84 1'analyse du profil de la raie
laisserait a penser qu'il n'existe gqu'un seul nivesu discret trés fai-
blement couplé au continuum, De plus pour q, 9z >0 on pourralt déduire
que ce niveau ne peut pas &tre peuplé directement & partir du niveau

0.

fondsmental ( qapparent:
Ainsi la figure III 8¢ monire clairement que pour |E1— By|  suf-
Tisawent petit par rapport i T1+F2 il est impossible de déduire du

2
profil observé des informations quantitatives ( ER’ ' ou g par ezem-

ple ) concernant chacun des deux niveaux supposés isolés.

Seule une analyse globale du profil, c'est & dire une analyse
des interactions entre les états discrets et le continuum, peut cone-

duire & des résultats corrects.
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I 4T,
Pour E1— Esl ~ 0,25 -Jz;- (figure III 8d) 1le profil se com-

pose d'une résonance trds étrcite gue 1l'on pourrait sssocier dans une

analyse qualitative rapide & un état trés stable.

On peut comprendre l'origine de cet état stable en utilisant le
formalisme de 1'opérateur évoluticon et de la résolvante ainsi que la
technique des opérateurs de projecticon [ 63 ] . Nous rappellerons ces
résultats dans le cas d'un systéme de deux niveaux couplés & un conti-

nuum.

L'effet de 1'interaction avec le continuum peut &tre pris en compte
par un opérateur effectif H agissant uniquement sur 1'espace des deux
niveaux [1) et |20 . Cet opérateur est représenté par une matrice

a coefficients complexes :

, i -
Boos o+ an(E) - 5T (8) + w (myn=1, 2)

ou I (B = 21 v v, et W représente 1'interaction
kil nk me nm

entre leg niveaux [n) et |my .

Si VnE varie lentement avec 1'énergie, les états propres du
systéme total sont obienus par diagonalisation de la matrice ; les r
e 3 4 ’ x \J
energies de ces états dont données par les nombres complexes Ev— i3

ol E, et T représentent 1l'énergie et la demi-largeur de 1'état.

Dans le cas ou I', =0 , 1'état correspondant est un £tat stable.

Dans un systeme & deux niveauyx la condition d'existence d'un état

stable est donnée par la relation [ 64 ] :

E +%F,, -8, -F

o (BB =8, =F ) = (u,+F, ) (T, -T,

B o+ }
( B+ P+ B+ Fyy ) oT
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Si le couplage entre états discrets est négligesble ( an(E) =0 ),

les énergies des deux niveaux prennent des formes simples :

Ei:Jz-[E1+Eg-i-l:~3~%--r~3-%i57
avec 8% = ( B~ E))? (1= %= 3u ]
olt FH+F22=AIE-E!
2 17 Mg
Pig=Top = # | E= By

51 le cecefficient X est tres inférieur & 1'unité, on obtient deux
résonances discretes dont les largeurs T+ et F_ sont égales aux lapr-
geurs T11 et F22 des niveanx non perturbés.

Dans le cas de deux niveaux isolés de méme largeur ( Tiq= T22) ,

1
— . - — I ™ 1 t
celles~ci ne varient pas tant gue IE1 mg{ > > (1¢1+ ,22) y ¢lest a

dire tant que les deux niveaux ne se recouvrent pas.

Dans le cas ol [E1~ E2] “J(F11+ F22) , les largeurs specirales
des niveaux sont modifides ; on obtient :
\ j E1~32\2
= X o | ——
Ly=Tyr = T

L'interaction stabilise un des nivesux ( F_ <‘T“1T ) et augmente
la vitesse d'ionisation de 1'autre niveau. Dans le cag ol E1= Eg’ 1'un
des états devient aloers siationnaire ( F_= ¢] ) et 1l'autre s'ionise avec
une vitesse deux foils plus grande que celle de chacun des niveaux suppo-

sés isoclés.

Ainsi lorsque deux nivesux discrets ont des dnergies trés voisines
et sont fortement couplés & un méme continuum, le systéme total peut

comporter un état trés stable. Cette propridété est illustrde dans la
—é
figure ITI 84, dans laguelle deux niveaux de largeur F1 ~ 6,28 x 10

4

et FQ ~ 1,57 x 10" et distants de AL = 10"4 » sont couplés & un
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mdme continuum. alors que le spectire résultant présente une résonance

trég fine dont la largeur est de l'ordre de Fobs o AE/ 10 .

Ce résultat est en parfait accord avec le calcul de la partie ima-
ginaire des édnergies du systéme & deux niveaux, puisgue un calcul par
diagonalisation montre que le systéme total comporte deux niveaux, dont
les demi  largeurs sont égales i % r~ 3,88 x 10_4 et
L -4
5 F+ 0,04 x 10
En résumé lorsque plusieurs niveaux sont couplés & un méme conti-
nuum, l'effet du couplage peut modifier de fagon importante les proprié-
tés de chacun des niveaux supposés isolés. D'une part le couplage
modifie la largeur et la position de chacun des niveaux. D'autre part

des phénoménes d'interférences apparaissent dens le calcul de 1'élément

de matrice de 1l'opérateur transition et modifient le profil des raies.

Enfin nous avons supposé que le continuum ne possédait pas de
structure, c'est a dire que VnE et { oB |T| i » étaient des fonc-
tions lentement variables de 1'énergie. Lorsgque cetie condition n'esd

pas vérifide, c'est a dire lorsque VnE ou { of [Tl i ) varient de

fagon importante quand 1'énergie varie d'une quantité égale 2
L !VnE |2 au voisinage de E = E le profil observé peut &tre

P

trés différent d'un profil de Fano.

('P b

En conséguence lersque 1'étude d'un spectre expérimental de photo-
ionisation met en jeu plusieurs états discrets coupléds & un méme conti-
nuum, 1'analyse quaniitative du spectre peut s'avérer &tre délicate ;
en effet lorsque le couplage est intense, les caractéristiques de
chacune des résonances prises isolément peuvent &tre totalement errondes.

Dans ce cas seule une analyse globale du spectre a un sens.

En conclusion on ne peut caractériser un profil expérimental ob-
servé dans un spectre de photoionisation gue si le niveagu étudié est

faiblement couplé av continuum. Toutefois ce couplage devra &ire
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suffisemment intense, de sorte que le taux d'ionisation du niveau per-

turbé soit compatible avec les conditions expérimentales d'cbservation.

D 2. PROFILS DE FANC DANS UN SPECTRE DE PHOTOIONISATION

Pour étudier 1'effet Stark dans les atomes alcalins, on peut considérer
comme hamiltonien d'ordre zéro Ll'hamiltonien Stark de 1'atome d'hydrogine
et traiter comme une perturbation soit le potentiel central représentant
1'interaction entre 1'électron optique et les électrons du coeur, soit

1'interaction spin-orbite dans le cas d'alcalins suffisamment lourds.

Alnsi gue nous venons de le voir, la mise en évidence expérimenta~

le d'un profil de Fano nécessite deux conditions

- l'existence d'un ou plusieurs continuums dans lesquels baigne

un niveau discres:

~ une interaction "d'intensité modérdée" entre ce niveau discret

et le continuum.

Compte tenu de ces deux impératifs, 1'observation de tels profils
ne pourra se faire ni dans la région I en raison de 1'absence de con-
tinuum, ni dans 1a région III en raison de 1'shsence de nivesux discrets

(voir figure I 6c), mais uniquement dans la région IT .

Comme i1 existe un grand nombre d'états discrets au voisinage de
la limite d'ionisation classique, seule une 4tude & haute rdsclution

pourra mettre en évidence des profils de raies dissymétriques.

De fels profils ne peuvent exister gue si les niveaux discrets ne
se perturbent pas mutuellement, c'est & dire que leur écart en énergie
est supérieur & leur élargissement spectral, qui est dfi & leur inter-

action avec les états du continuum.
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Si les vitesses d'ionisafion par effet tunnel des niveaux situds
prés de E = 0 ne sont plus négligeables, on ne peut plus supposer gue
1*élément de matrice V_ wvarie peu avec l'énergie de sorte que les

E
profils obtenus ne sont plus asymétrigues.

Enfin la mise en évidence expérimentale d'un profil de Fano n'est
possible gque si 1'intensité de couplage discret - continuum est suffi-

gsante.

Si le couplage est de nature électrostatique, il sera particulid-

rement important pour les états m, = ¢ .

Si le couplage est dlii & 1l'interaction spin-orbite, il sera significatif

essentiellement dans les spectres lmE{ =0 ou 1, parce qu'ils
mettent en jeu des états P { 2=1 )

Compte tenu de toutes ces conditions, nous avons recherché de tels
profils dans deux expériences,l'une effectude sur le rubidium et 1'autre

sur le scdium.

Atome de rubidium :

Le principe de 1'expérience est le méme que celui décrit précédem—

ment. Une excitation I, en présence d'un champ F , vporte les atomes
dens les &tats imﬂf =0 et (!mjf est le bon nombre quantique ).
Prés de la limite d'ionisation classique ( E ~ = B ), les spec-

tres de photoionisation obtenus, aussi bien en excitation I que o ,
sont trés fournis : ils se composent de raies trés larges, qui sont en
fait des structures non rdsolues, et de raies isolées et itrds fines

dont la largeur spectrale est de 1'ordre de 200 MHz

Ces raies trés fines, qui correspondent & des niveaux trés sta-

bles dens le modéle de 1'atome d'hydrogéne, n'ont pu &tre observées



1 GHz

T1 excitation
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gque parce qu'il existe d’'abord un couplage entre ces niveaux discrets
et le continuum et qu'ensuite nous avons utilisé les techniques de trés

haute résolution.

En effet 1l'utilisation des techniques de basse résolution
{ av = 0,3 cm—1 ) n'aurait permis de voir dans cette région spec-~
trale que des structures non résolues (raies larges), mais en aucun

cas des raies fines.

Une exploration tres lente de ces profils de raies fines, dont
les largeurs devront &tre supérieures & la largeur specirale du laser,
doit apporter la preuve expérimentale de cette interaction, et ceci %

travers 1l'observation d'asymétries dans leurs profils.

Les figures III 9 et 10 montrent deux exemples de profils asy-

métrigques observés sur l'atome de rubidium au voisinage de E = - 7% em™
et de E = - 140 cn” [ 65

On notera le parfait accord entre les profils expérimentaux et les
profils de Fano théoriques obtenus avec les paramdires ¢=%,3 I'=0,13 GHz

(figure III 9) et q=3,4 T = 0,26 GHz (figure IIT 10).

Atome de sodium :

Dans cette expérience, qui sera exposée en détail au chapitre

suivant, les atomes de sodium sont portds dans 1'état n, = 0 par

4
une double excitation optique. Compte tenu de la largeur spectrale du
laser ionisant ( Av = 0,2 cm—? ) la recherche de profils de Fano ne
pourra se¢ faire cette fois-ci qu'au voisinage de la limite d'ionisation

en champ nul ( =0 )

En effet dans ceite région spectirale, le spectre Stark du sodium
comporte tres peu de résonances dont les largeurs sont de 1'crdre de
. il ’ « ’ . .
2 a 3om . Ces résonances isolédes correspondent en fait aux niveaux

trés stables no=n- 1 du modéle hydrogénoide.
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Na m_ a0 excitation oto”
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Les figures III 11 et 12 wmontrent deux enregistrements asgez
typiques faits au voisinage de E~ 100 cm ' et pour deg champs

F=9950 V/em et 5075 V/em [ 66 ] .

De la méme fagon que dang le rubidium , on trouve un bon accord
entre les profils expérimentaux et théoriques [ q=1,7 T'= 2,4 cm

(figure III 1) et q=1,5 I'=1,6 cw ' (figure IIT 12) ]

In conclusion on peut dire que les profils de Fano obtenus avec
deux atomes différents sont la manife-:ation expérimentale d'une inter—
action entre certains nivegux discrets Stark et le continuum dans lequel

e

ils baignent tel que cela a été suggérd.

Cependant il est difficile de déterminer la nature exacte de cette

interaction car la forme du profil n'en dépend pas.

Dans Ie cas du rubidium, les profils observés sont fins et proba-
blement dus & l'interaction spin-orbite ; en effet des calculs ont
montré que l'interaction spin~orbite mélangeait fortement { 70% - 30% )
au voiginage des anticroisements localisds prés de B = EC les fonc-
tione d'ondes de m, différents.

En revanche dans le cas du sodium, les profils cobservés sont larges

et certainement dus au caractére non coulombien du potentiel d'interaction.
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B ~ STABTLISATION DE CERTAINS NIVEAUX STARK DE L'ATOME DE RUBIDIUM

A notre connaissance, les seules structures Stark stables (F(Fc),
gui ont été étudides expérimentalement & basse résolution et dans des
conditions de polarisation bien déterminées, sont celles du 1lithium et
du césium (spectres ,mﬁl =0 et 1 pour le lithium et |mjf =1/2
pour le césium [36,38] ); par contre quelques enregistrements en
régime sur-critique & basse résolution ont £té faits sur 1'atome de
rubidium en polarisation I et 0[52,67]. En particulier des tentatives
d'identification des raies, basées sur le moddle hydrogénoide, ont été
faites dans le cas du spectre I du rubidium soumis & un champ

F = 2189 V/em [67].

Dans les alcalins lourds l'interaction spin-orbite joue un grand
r6le ; elle explique ainsi 1'existence de seuils &'ionisation multiples

dans le spectre m, = 0 des niveaux moyennement excitds (n ~ 20) de

£
l'atome de rubidium [68] ; en effet dans la région n = 20, 1'inter-
action spin-orbite est de l'ordre de 12 GHz pour le rubidium et &
peine 600 MHz pour le sodium ce qui justifie ainsi son réle négli-

geable dans le cas d'un alcalin léger.

Comme on disposait de techniques & trds haute résolution, il nous
a semblé intéressant d'étudier, vers n = 20, la région situde prés de
la limite d'ionisation classique, Pour cela, nous avons entrepris une
étude systématique de ce domaine d'énergie avec d'abord 1'idée 4'iden-
tifier tous les niveaux d'énergie observés et ensuite l'espoir de
rettre en évidence une manifestation particuli®re de 1'interaction

spin~-orbite,
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E 1. DIAGRAMME DES NIVEAUX STARK DU RUBIDIUM

Les atomes de rubidium sont excités en présence d'un champ continu
FO auquel on peut superposer éventuellement un champ pulsé pour détec—
ter les niveauz sitables en présence de F

o

La plage d'énergie explorée se situe entre E = - 281 c:m_1 et
- 287 cm_1 et 1'intensité du champ électrigue FO varie de 2050 &
2250 V/em ; afin de bien suivre 1'évolution des nivesux d'énergie, la
variation de FO se fait en moyenne par pas de 10 V/cm.

Les diagrammes d'énergie en polarisation II et ¢ sont représeniés
gur les figures IJI 13 et ZIII 14, Compte tenu de la petitesse de
1'étendue étudide (& comparer avec 1'étendue de 100 c:m"1 x 6000 V/cm_1
dans le cas du césium [38]) et du nombre trés élevé de résonances
Stark, il nous a été extrémement difficile d'identifier ces niveaux

d'énergie. Toutefois les résultats expérimentaux permettent d'atiribuer

le niveau A & un niveau provenant de la multiplicité n = 21,

C'est en se déplagant sur les niveaux A ou B que nous avons
observé une anomalie dans la vitesse d'ionisation des ateomes ; en effet
pour des valeurs bien précises de E et de F (notdes par des asté-
risques sur les courbes A et B), les ions n'arrivent plus groupés
sur le détecteur (dispersion des temps d'arrivée At inférieure A
100 ns) mais de fagon trés dispersée ( At> 10 us) ce gui traduit une

tres grande stabilité de l'atome dans le champ,

En enregistrant le spectre correspondant & l'aide d'une détection
& porte {largeur de la porte du compteur ~ 0,2 us), le phénomdne
observé se manifestait par une trés forte diminution de 1'intensité de la
raie que l'on a tout d'abord attribué & une diminution de la probabilité
dtexcitation des états A ou B [69)]., Cette hypothdse nous a semblé
plausible dans la mesure ol cette situation arrivait toutes les fois

qu'il y avait un anticroisement entre deux niveaux |a> et |b>
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couplés d'abord tous les deux & un méme niveau de départ ji> {1les
forces d'oscillateurs des transitions }i>-+ ]a> et |i> w»[b> sont
supposéss presque égales loin de l'anticroisement) puis ensuite couplés
entre eux par une interaction W dont les éléments non diagonaux wab

sont non nuls.

Au niveau de l'anticroisement les fonciions d'ondes des états per-
turbés sont des combinaisons linéaires symétrique et antisymétrique

des fonctions d'ondes non perturbées fa> et ib> solt @

¥ > = % [la> + |v>]

e > = %ﬁ'[-la> + (o] .

La probabilité d'exzciter 1'état IY > est nulle au voisinage de

l'anticroisement ( <ifT|¥ > = L [ifrfv - <i|7f2>] =0 ow T

V2

représente 1'opérateur transition dipolaire électrique).

En fait, dans notre cas, la probabilité d'excitation de 1'état A
{ou B) n'était pas nuile car en superposant au champ continu FO , et
apreés l'impulsion laser, un champ pulsé AF (AF ~ 10 V/em) on obtenait
cette fois-ci un signal d'ionisation intense. L'observation de 1'arrivée
des ions sur 1'écran de ltoscilloscope montre trés bien cette augmenta-
tion de la durée de vie que nous nous proposons d'étudier dans le para-

graphe suivant,

En résumé, c'est la probabilité d'ionisation des états A et 3B ,
et non pas la probabilité d'excitation de ces édtats, gui s'annule pour

une valeur bien précise F = FO°
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E 2, MESURE DE TA DUREE DE VIE A IL'TONISATION

La figure IIT 15 montre une série d'oscillogrammes des temps
dtarrivée des ions sur le détecteur obtenus pour différentes valeurs de
F et E{F) dans le cas de la courbe A ; on peut remarquer gue les
durées de vie & l'ionisation sont del'ordre de quelques microsecondes,
ce gui correspond & des largeurs de raies variant de quelques centaines
de kHz a guelgues MHz. Ces variations ne peuvent pas &tre cbservées en
raison de la largeur Doppler résiduelie Av due & la collimation O

du jet atomique (C ~ 100 et Av 2 40 MHz).

Drautre part, la mesure par 1l'observation des ions des durédes de
vie & l'ionisation relativement longues se heurte & deux autres limites.
Tout d'abord la durée de l'impulsion laser (~ ‘!O“7 s) qui fait en sorte
que seules les durdes de vie supdrieures & quelques 100 x 10-9 s
solent mesurables. La seconde contrainie est due au temps de vol des
atomes du jet (fig. III 16) : en effet l'atome de rubidium excité ne
doit pas s'ioniser hors du champ du détecteur ce qui, compte tenu de la
vitesgse v ~ 500 m/s de l'atome et de la dimension moyenne L ~ 10 mm
du détecteur, impose une limite supérieure tMax ~ % de l'ordre de
20 ps & nos mesures, Les atomes excités, dont la durde de vie & l'ioni-
sation est supérieure & 20 ps, ne sont pas détectds car ils s'ionisent
hors du champ du multiplicateur &'électrons (ils parcourent plus de

10 mz et sont de ce fait hors du champ de détection).

C'est ainsi que seules les durées de vie se trouvant dans la plage
(0,2 us - 20 ps] pourront &tre mesurdes par cette méthode, Ces mesures

se font en deux étapes

~ Dans un premier temps et presque immédiatement aprés l'excitation
laser (soit avec un retard de moins de 100 x 10’9 s), Ol SUperpose au
champ continu un créneau de champ électrigue ; cette impulsion, doni
l'intensité moyenne est de 1l'ordre de 10 V/em, ionise, avec un taux

dgal A Ai » tous les atomes excités en un temps beaucoup plus court

gue leur durée de vie radiative ou leur temps de vol.
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Le nombre total d'ions ainsi comptés donne & peu prés la popu-

lation NO de 1'état excité.

~ Dans un deuxiéme temps, on supprime le champ électrigue pulsé et on
mesure le nombre d'ions n, qui arrivent sur le détecteur durant

l'intervalle de temps t aprés l'excitation laser,

De ces deux expériences donnant NO et n,, on peut déduire la

vitesse d'ionisation des gtonmes,

En effet, en présence d'un champ continu F , le niveau excité se
dépeuple soit par ionisation avec une vitesse Ai soit par désexcita-

tion radiative avec une vitesse Ar ; on peut donc écrire
~ dN = NArdt + NAidt

201t wne population du niveau & l1'instant + égale 3 :
N(t) = 8(0) exp [- (Ar + Ai)t]

ol N(0) représente le nombre total d'atomes portds dans 1'état excitd.
Le nombre d'ions arrivant sur le détecteur pendant 1'intervalle de

temps t est donné par

t A
i -(A_ 440t
nt:‘f(; N(t)Aidtziﬁ(o)xA+A 1 - e r T8

i r

Dans le cas ou (Ar + Ai)t <1 , 1l'expression ci-dessus se simplifie

pour s'éerire

n, = N(0) A v .
La premiere expérience permet de mesurer 1a population initiale N(0)

de 1'état excité., Soit £ 1le retard entre l'impulsion d'excitation
laser et l'application du créneau de champ électrique et Ai la vitesse

d'ionisation des atomes en présence du champ continu et du champ pulsé
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{E = 10“7 s). La population de 1'état excité & l'instant £ est donnée

paxr
Ng) = N(0) exp [- (Ar + Ai)«i] .

Dés l'application du champ pulsé tous les ztomes sont ionisés & la vi-
tesse Ai trés supérieure a Ar ; 4 l'instant t  la population du
niveau excité vaut

N(t) = w(g) exp [- (& +4a1)t] = w(g)ehit

Quant au nombre total d'ions comptés par le détecteur, il est donné par:

14 :ij(t)Ai at = w(g) = n(o) ((Ar + Ai)g £1),
0

Ainsi donc le taux d'ionisation Ai se déduit simplement de ces dewx

expériences ; sa valeur est donnée par :

t
Aj_ T oq t
o
e tableau II donne les valsurs numériques des vitesses 4'io-

nisation obterues dans le cas des niveaux A et B ; les figures

IIT 17 et ILI 18 en donnenit une représentation graphique.

On peut remarquer gue les largeurs de ces deux courbes sont compa-—
rables, soit approximativement 2 V/cm, ce qui correspond & un déplace-
ment de niveau de l'ordre de 1 GHz. Il est & noter que ce comportement
anormal dans la durée de vie 3 l'ionisation n'a pu &tre observé que
parce que les variations du champ continu appliqué étalent & peine de
quelques V/em ce gui nous a ainsi permis de faire une analyse fres

fine des niveaux d'énergie.

Un tel phénomene n'aurait pas pu &tre observé & basse ou moyenne
régolution non pas & cause de la largeur spectrale du rayonnement mais

parce que les variations AF du champ électrique, qui sont en général
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adaptées a la largeur spectrale Av du rayonnement excitateur
_3 £y 7
(AF ~ 50 & 100 V/em pour Av «~ 0,5 cm ), auraient été trop

grandes.

4 titre de comparaison avec les figures IIT 17 et III 18 on
a représenté sur la figure III 19 une évolution normale de la duréds
de vie & 1l'icnisation dans le cas d'un niveau situé prés de

B 2 . 285 —

Dans un premier temps nous avons pensé gue cette stabilité locale
de l'atome, observée aussi bien en polarisation II que o , était pro-
bablement due au fait gque ces nivesux A ou B étaient couplés & des
nivegux pratiquement stables dans le champ appligqué F ; clest ainsi
que, pour trouver éventuellement certains niveaux qu'on n'aurait pas vu
dans le champ T , nous avons superposé & ce champ un champ pulsé d'une
intensité moyenne de 1000 V/cm ! aucun autre niveau n's pu 8tre mis en

évidence dans la région specirale étudiée.

Nous avons également envisagé la possibilité d'un transfert radia-
tif résonnant entre le niveau A (ou B) et deux niveaux symétriques de
A {ou B) comme cela a &té observé dans des collisions résonnsntes entre
atomes de Rydberg [70] . Dans cette expérience faite sur un jet ato-
mique de sodium trés intense, il s'effectue lors de la collision réson-
nante un transfert irréversible des atomes de 1'4tat ]nS s om, = O:>
aux états |np , m, =0> et [{n-1)p, m, = 0> ; en effet si

£ £

les atomes sont excités en présence d'un champ F ils seront portés

1’

dans 1'état ]nS ;o = 02 (point a de la figure IIT 20).
Portons ensuite le champ & la valeur F = Fc , valeur pour laguelle les
niveaux ]np ;o B, = 0> et l(n - 1i)p, m, = o> sont symé-
trigques du niveau [nS s m£ = 0> : les atomes passent alors de
1'état a2 1'étet b (S, m, =0, F= F> ).

3i la durée d'application du champ F = FC est suffisamment

longue ( ~2 473 ps), les atomes dans 1'état b  sudbironi alors des
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FIGURE

11-2C : Niveaux d'érnergie mis en jeu lors d'une collision

résonnante montrani un changement irréversible de 1'4tat de départ a .
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collisions résonnantes (collisions résonnantes de mise en commun de
1'énergie ou energy pooling resonant collisions) qui les porteront dans

1tétat ¢ (|np, m,=0, Fz;FC>) et dans 1'état c¢' (|(a-1)p,m =0, F::FC>)

£
solit :

Na(ns) + Na(ns) - Na(np) + Na((n—1)p).

Si on baisse maintenant le champ jusqu'id la valeur F = F1 pour
revenir 4 la situation de départ, les atomes dans 1'état ¢ ou ¢!
iront respectivement dans les états d (jnp , m, =0, F = Fj>) ou

p4

ar (j(e=1)p , m, =0, F= F1>) mais ne retourneront pas dans 1'état

a de départ via 1'état b.

Ainsi donc cette expérience montre bien que Ion ne peut pas aller
de fagon adiabatique de 1'état 2 & 1'état ¢ ou ¢' en passant par
1'état b ol il se produit un processus de transfert résonnant de
nature collisionnelie, Un tel processus serait en mesure d'expliquer
un brutal changement de duréde de vie dans la mesure oli la durde de vie

du niveau c¢' serait beaucoup plus longue que celle du nivesu b.

Dans la perspective de mettre en évidence un tel transfert entre
le niveau A et deux niveaux symétriques de A , nous avons entrepris

de faire une expérience comparable.

Dans un premier temps nous excitons les atomes de rubidium en
présence d'un champ FO - AF  ou Fc est la valeur du champ pour la-
quelle la vitesse d'ionisation des atomes est négligeable ( F ~ 4 V/em) :
les atomes sont ainsi portés dans 1'état a (figure III 2¢) ol la
vitesse d'ionisation n'est plus négligeable {les ions arrivent groupés

et assez nombreux sur le détecteur).

Superposons & ce champ un créneau de champ électrique d'intensité
AF et d'une durée de llordre de 2 us ; les atomes passent effective-

A

ment de 1'état a & 1'état b oh la vitesse d'ionisation est prati-
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quement nulle (les ions arrivent alors trés dispersés et peu nombreux
sur le détecteur). Quand on fait revenir le champ & son amplitude ini-
tiale Fc - AF , la vitesse d'ionisation des atomes redevient importante
ce qui indique gue les atomes sont revenus a 1'étst initial a , e% ce

de fagon adisbatique.

Reprenons cette méme expérience mais en excitant, cette fois-ci,
les atomes de rubidium en présence du champ FC si bien gqu'ils sont
portés dans 1'état b ol leur vitesse d'ionisation est pratiguement
nulle. Superposons & ce champ une impulsion électrigue d'intensité
AF et d'une durée de l'ordre de 1 us ; la vitesse d'ionisation
devient alors importante parce que les stomes sont passés de 1l'état b

a 1l'état a'.

Si le champ appliqué prend de nouveau la valeur T = Fc, on cons-
tate gue la vitesse d'ionisation des atomes est redevenue négligeable,
¢e qui montre gue les atomes sont revenus de fagon adiabatique & 1'état

initial Db.

Ces deux expériences montrent clairement que 1'on peut passer de
fagon adiabatique de 1'état a & 1l'état a' en traversant 1'état b ;
il n'existe donc aucun processus (du type collisionnel ou radiatif)

permeitant aux atomes de quitier 1'4tat b pour d'autres éiats,

En coaclusion, on peut dire que les atomes de rubidium acquidrent
réellement, quand ils sont dans 1'état b, une treés grande stabilité

vis-&-vis du champ électrigue,
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E 3. ETUDE DE LA VITESSE D'IONISATION EN FONCTION DU CHAMP BLECTRIQUE

Lors de 1'étude du comportement d'un atome dans un champ électrique,
nous avons été amenés A& considérer deux méecanismes d'ionisation selon
que 1'élément étudié était 1l'atome d'hydrogéne ou non, Cette distinction

sera maintenue dans 1'étude de la vitesse d'ionisstion.

E 3.1, Cas de l'aitome dt'hydrogéne

Jusgu'a ces derniéres années, les seuls résultats expérimentaux
concernant l'icnisation par champ de 1l'atome d'hydrogéne, sont ceux de
Rausch von Traubenberg et ses collaborateurs [22] . Ces expériences,
qui ont porté sur certaines raies de la série de Balmer (n = 4 - 8),
ont permis de connaltre seulement les champs critiques d'ionisation ;
quant & la dépendance en champ de la vitesse d'ionisation de 1'atome,
il n'a pas €té possible de la mesurer étant donnde la mauvaise résolu-~

tion des specirogrammes,

Par contre de nombreuses études théoriques, mendes dans le cadre
de l'approximation non relativiste, ont permis de bien comprendre le
nécanisme d'ionisstion de l'atome d'hydrogéne et de calculer la dépen-
dance en champ de la vitesse d'ionimation [24, T, 72, 73, 74 . Comme
les états de l'atome ne peuvent pas interagir avec le continuum dans
lequel ils baignent, ainsi que nous l'avons vu dans le chapitre I,
l'atome ne peut s'ioniser que par effet tunnel ; ainsi donc lorsqu'on
se déplace sur un niveau d'énergie caractérisé par les nombres guan-
tiques E, n, et ,nw[, la vitesse d'ionisation de 1l'atome croit trés
vite avec l'intensité du champ électrique, ce qui signifie que le niveau

d'énergie s'élargit jusqu'z former un continuum.

On peut avoir une idée de la facgon dont varie la vitesse d'ionisa-
tion avec le champ F ; en effet comme 1'ionisation de 1'atome ne peut

se falre gue dans la direction n , 1'électron est localisé dans les
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régions [n1 , na] et [n3 , ©] (voir figure I 4) sépardes par une
zone interdite dont le coefficient de transmission D peut s'écrire

[75]

b

n 2
3 3 Z m°—1
D =D, exp[-2 [p(n}| dn = D, exp[~2 \/E R -
0 0 2 7 2 4

Le calcul de cette intégrale montre que D ~ eaF. Ainsi donc la vitesse
d'ionisation FI(F) par effet tunnel est proportionnelle d'une part &
la transparence de la barritre de potentiel et d'autre part & la proba-—
bilité de présence de 1'électron dans l'intervalle [n1 , n2] qui dépend

des nombres quantiques n, E et Imﬁl soit :

F N

PI(F) = A" ou A et o dépendent de n,, E et ]mﬂ[ .

1
Les premidres mesures expérimentales de vitesse 4'ionisation FI(F) sur
les niveaux trds excités de l'atome d'hydrogéne (n = 30 - 40), qui

ntont été faites que récemment [76] , ont montré qu'il y avait un par-

fait accord avec les résulfats du calcul théorigque.

E 3.2, fas d'un atome non hyvdrcgénofde

Ainsi que nous 1'avons mentionné dans le chapitre I, 1'étude expé-
rimentale de l'ionisation par champ des états excités d'atomes en parti-
culier alcalins a permiz de metire en évidence un mécanisme d'ionisation
autre gue l'effet tunnel ; en effet 1l'interaction électrostatigue entre
l1'électron de valence et les électrons du coeur fait en sorte qu'il
existe maintenant un couplage entre les différentes multiplicitds de la

figure I 6c (1'intensité de ce couplage dépend de la valeur de ]mzf.

Comme 1l'icnisation de l'atome se produit par couplage avec les
nivegux instables venant de multiplicités plus élevées, on comprend
alors pourquei la vitesse d'ionisation T
(r, - 1077571y

(E = - 2(F).

T prend une valeur importante

des qu'on franchit la limite d'ionisation classique
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Toutefois, cette vitesse d'ionisation n'a aucune raison de varier
de fagon monotone croissante avec le champ électrique F , comme dans le
cas de l'hydrogéne, Ainsi gquand on se déplace sur un niveau donné, la
vitesse d'ionisation peut présenter, en fonction de F, de fortes aug-
mentations toutes les fois gue le niveau étudié interagit svec un autre

niveau beaucoup plus instable.

En effet, considérons deux états A et B d'énergies propres non
perturbées EA et EB de durée de vie & l'ionisation F;T et Tg1 ;
suppesons gque ces deux éiats soient couplés par une interaction
V5 <VAB = <nn1n2m£iv [n nnimy> o nn,nom > sont les états propres
de 1l'atome d'hydrogenes et V , en général, la partie non coulombienne du
potentiel d'interaction). Les dnergies des dtats rropres en présence du

couplage scent alors :
E—'—-1{E + R -5 (T +T)
PTd3 TE AT Eg T3 Y My T
. 2
— - = il -
po(lm -m - d - TP e el I) .
Dans le cas ol les nivesux ont des énergies différentes (EA # EB)
couplage peut &tre con81dere comme faible en général

([AB} <<(E ~E) +(-m

ordre dans les expressions des énergies et des durédes de vie & 1'ionisa-

) ) et il n'intervient qu'au second

tlon, Le cas intéressant est celui ol les deux niveaux ont méme énergie
(EA = EB). FPlusieurs situations peuvent alors &tre envisagées selon
1l'ordre de grandeur de la perturbation IV , par rappert & I, - T .

AR A B
Dans le cas d'un couplage fort ([VA]ES]>:>|1“’!L - FBI), les nouvesuxz états

propres ont des énergies différentes mais des vitesses d'ionisation
s l N, = .
égales & T (:A + TB)/2

Dane ie cas ol le couplage est faible (] f<<!P - FB|) , les énergies

AB
des niveaux sont inchangdes alors que leurs durdes de vie & 1'ionisation

subissent & peine une variation du second ordre en (Ce cas est

7, 51

presgue similaire & celui ol EA # EB) .
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Ainsi la seule situation & présenier de 1'intérét est celle oll le

couplage est intense, les vitesses d'icnisation PA et PB tres

différentes avece ?& >> PB ~ ?063-1 ; on est glors dans le cas d'un
couplage entre un état A instable (T, ~ 2095_1) et un état B rela-

A
tivement stable (PB ~ 1063—1), 11 faut souligner que ce cas de figure

ne peut exister gque dans la zone II présentée sur la figure I 6cC
car dans la zone I tous les niveaux d'énergie sont stables
6 -1
<K .
(IA ou Ié 10°s )

Ainsi donc en se déplagant sur le niveau B , on cobserve une forte
augmentaiion de la vitesse d'ionisation Ié juste au niveau de 1l'anti-
croisement PB passe alors trés rapidement de 106s"1 & 109sm1
puls revient & quelques 1065_1 comme cela a été observé sur le spectre

lo,| =2 cusodium [44].

I1 se peut que le couplage YAB entre 1les niveaux A et B soit
trop intense auquel cas la viiesse d'ionisation Ié ne retrouvera plus
sa valeur d'avant 1l'anticroisement : le niveau B g'élargit brusque-

mert pour former un continuum,

Quant & la vitesse d'ionisation du niveau A , il n'est pas possi-
ble de metire en évidence sa légdre diminution de facon expérimentale,
compte tenu de sa valeur trop élevée ; en effet :A est censée passer
ge 10%7 & 5.10%,

Jusqu'ici nous n'avons pas tenu compte de la facon dont varient les
vitesses d'ionisation T, et TI_. quand on se déplace sur les niveaux

A B

A et B. 0On est ainsi amend & définir en relation avec fA et FB

des densités d'états du continuum sssocides aux niveauxr A et B,

Moyennant ces conditions, considérons deux niveaux A et B de
l'atome d'hydrogéne dont les énergies EA(F) et EB(F) varient & peu
prés linéairement avec le champ F (pas de grosses variations de F) H

on peut alors écrire que :
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EA(F) -E_(F) = A(F - FC)

5
ol Fc indique la valeur pour lageulle les deux niveaux A et B se
croisent, L'ionisation, due uniquement & 1'effet tunnel, se fait & des

vitesses qui dépendent fortement du niveau dtudié.

Supposons que le niveau A soit légérement instable ; il posséde

alors une largsur FA(F) qui ecroit de facon exponeniielle avec le

champ F soif [24] :
BF
I‘A(F)/2=txe B>0 .

En fait on peut associer & cet état quasi résonnant EA un continuum

qu'on peut déerire par sa densité d'dtats CA(E,F) dont la forme ast
une fonction lerentzienne normalisde [15, 16}
1 r,(® /2

¢, (E,F) = = . .
* LB )+ (1 (R)/2)°

La position et la largeur de cette lorentzienne dépendent de F : 2n

effet, quand ¥ crolt sa largeur (rA(F)) sugmente et son waximum
2

T, (%)

) diminue,

.
I

Au voisinage de l'énergie de résonance (») , les fonctions

B
A
d'ondes ?A(E,F,?) des états du continuum s'derivent comme suit

-
r

)

> . 1/2
% (E,5r) = [c,(5,F)] / ?,(
dans la mesure ol le champ F n'est pas intense (F ~ FC) et 1'élec~

—_
tron pas trop lein du noyau (|r] <R) .

L'état B est supposé quasi-discret (la vitesse d'ionisation

PB<F) est completement négligeable) ; comme la densitd des dtats (g,F)

C
B
du continuum associé au niveaun B est pratiquement décrite par un pic

de Dirac, on peut écrire que :
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Ty (F)*

Arbitrary units
3-
2...
1
2100 2300 | 2500 £ (V'I:m)

FIGURE IT37-22 ; Dérpendance en champ électrigue de la durde de vie 2

l'ionisation du niveau n=21 , n1=4 , |m£f=1
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¥ (B,F,r) = <pB(r).

Supposons maintenant que les deux états A et B soient couplés
par une perturbaticn W(EU que l'on considere comme nulle pour [?l) R,
Dans la limite ol ce couplage n'est pas intense, 1'état quasi-stable B
peut s'ioniser par 1'intermédiaire d'un processus similaire & 1'auto-
ionisation ; sa durée de vie & l'ionisation est donnée par [31] :

1o (F) = —% [<t, (8,7, D))o (T)>]

B ExEB(F)

A un champ F donné, l'intensité du couplage entre les deux états
A et B est proportionnelle & la valeur prise par la densité d'états

du continuum CA(E ,F) quand E = EB(F) :

-1
- 5 (T,(¥) r (7)
TB(F) = g% ]<¢A}w|¢B>! LI {[EB(F)__EA(F)] ( A2 ) N A2 }

-2 - -
TB(F) -;r-n— |<€pA,Wl{pB>f {AZ(F—FC)E ot BT L eﬁp}

On peut voir que la durde de vie ?B(F) ne décrolt pas nécessairement

de fagon monotone quand le niveau B entre progressivement en inter—
action avec le niveau A ; en effet 1'expression entre parenthéses

admet itrois extremums (deux minimums et un maximum) & condition de satis—

faire 1'inégalité a:25<A.2FC(2 + BFC) (voir figure III 22).
La figure III 22 permet de faire deux remarques importantes

- La durée de vie TB(F) décrolt pour F <Fa < Fc et crolt pour

o Fa 3 1l convient de souligner que cette décroissance rapide de TB
se situe prés du croisement des niveaux A et B : Ty Passe de

10"38 & une valeur pratiquement nulle et ceci en un intervalle de

champ AF ~ 20 V/em. On peut ainsi expliquer la forte augmeniation que
subit la vitesse d'ionisation d'un niveau quasi~stable intersgissant

avec un niveau trés largs [44}.
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- Pour des valeurs de B pas trop élevées (une vitesse d'ionisation du
. 8 -1 s

niveau A de l'ordre 10 s ) on observe, outre le minimum pour

P FC déja mentionné, un maximum pour la valeur F - FC + g suivi

d'un second minimum,

11 est donc pessible, moyennant certaines conditions, que la durée
de vie Th présente un maximum ; on assiste ainsi & une stabilisation

de 1'état B sur un intervalle de chanmp de 1'ordre de 40 V/enm.

En coneclusion, on peut dire gue ce moddle &lémentaire permet de
rendre compte de la forte augmentation de la durée de vie d’un niveau
quasi-stable couplé & un niveau instable ; ce moddéle a cependant des
limifes qui viennsnt du fait que 1l'on n'a pas tenu compte de 1'élargis-
sement du niveau B ; il ne rend pas compte de la réalité physique dans
la mesure ob la duréde de vie TB(F) se remet & crolire jusqu'a reprendre
sa valeur antérieure au croisement, au lieu de tendre vers zéro comme on

aurait pu s8'y attendre physiquement,

E 4, INTERPRETATION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Afin d'interpréter les résultats observés sur cerisins niveaux
de 'atome de rubldium il est nécessaire de connaitre la structure Siark
dans la plage d'énergie et de champ explorée expérimentalement. Pour
cela il est plus simple de déterminer d'abord la structure Stark de
1'atome d'hydrogéne puils ensuite de considérer les perturbations dues

g0it aux electrons du coeur, =20it aux effets relativistes,

Dans le cas de 1'hydrogéne il a été possible de calculer de fagon
exacte les énergies et les largeurs des niveaux dont la vitesse d'ioni-
sation est non négligeable ; quant aux niveaux stables, un calcul de
perturbation au 4éme ordre s'avére suffisant pour la détermination de

leurs énergies,.
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Structure Stark des d£izts 1313{#1 de l'hydrogéne au voisinage de E=-282 cm |
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Les figures III 23 et III 24 reprézentent les niveaux Stark

théoriques m, =0 et |m | =1 de l'hydrogéne se trouvant au voisi-

4 zl
nage des niveaux expérimentaux A et B ; comme 1'interaction spin-

orbite est totalement négligesble, il n'existe alors aucun couplage entre

les états m, =0 ot lmzf =1,

La région explorée se situant prés de la limite d'ionisatiorn ¢las-
sique, on peut dire que les états les plus instables sont ceux dont le

nombre gquantique n, est nul (nz = 0) ; c'est ainsi que les durées de

vie & l'ionisation des états n = 23 , n = o ngl =0 ocul décrois-

sent de 10™°s & 10 Cg quand le champ F croit de 2050 V/em &

2250 V/cm tandis que celles des autres états restent supérieures i
10“3 s. On se trouve alors dans une situation analogue & celle du modéle

théorique exposd, ol un niveau instable I, n? =9 fm£! =0 ou 1

(en l'occursnee les niveauxr n = 23 n1 = 0 fmﬂ =0 ou 1) croise

des niveaux stavles (n =19 n, = 13 [mﬁf =0 ou 1 et n =21

H
n, = 4 !m£‘ = 1 ou 2) dans la région spectrale ol l'anomalie a &té

observée. Il reste toutefois & définir la nature de ce couplage.

Pour la clarté de 1l'ezposd, nous ne retiendrons que le cas du aiveau

A (exeitation 1T ),

Dans la mesure ol 1'on ne considdre que le couplage éle ectrostatique,

le niveau expérimental A ne peut pas &tre identifié avec le nivean

|21, 4, B, = 10 gque l'on ne peut pas atteindre par une exzcitation [

( &mg = 0) & partir du niveau fondamenial | 231/2 @, = 0 )

Quant au niveau instable | 23, 0, 0) , on ne peut pas l'observer expé-
rimentalement ; en effet comme la densité des 4tats associde B ce niveau
est trés faidble (C(T = Z_,F) est inversement proportionnelle & la durde
de vie & l'ionisation du niveau E = E?), on s'attend & ce que la sroba-

piiité d'e ation d'un tel état instable soit négligeable.



Quant au niveau |n = 19 n, = 13 m, 0) couplé principale-

ment au niveaun instable !n =23 n1 =0 mz =0y , il volt sa durée
de vie passer & une valeur de 1'ordre de 5 x 10—11s pour un champ

F = 2150 V/cm de sorte qu'il ne pourra plus &tre cbservé,

En résumé, on peut dire gu'il n'est pas possible de rendre compte
de 1l'anomalie obgservée dans le durée de vie du niveau Stark A du
rubidium en ne prenant en considération que l'interaction électro-
statique, En effet cetie interaction rend instable tous les niveaux
m, =0 situés prés du niveau A alors que notre moddle exige au moins

i
un niveau trés stable.

En fait, dens le cas d'atomes relativement lourds tel que 1'atome
de rubidium, on ne peut plus négliger 1'interaction spin-orbite ; ainsi
le bon nombre quantique n'est plius Im£, mais ’mj’ et dans ce cas

chague état n, est un mélange d'états m, = m. T L . Des calculs..

4 3 2
théoriques ainsi que des expériences ont permis de mettre en évidence le

réle joué par 1l'interaction spin-orbite dans les alcalins lourds [38] .

On peut atteindre lors d'une excitation T ( AH%' = 0) aussi bien
les états m, = 0 que les états lmﬂi = 1, La figure III 23 montre
en effet que le niveau A s'identifie avec le niveau l21, 4, 1) et non
avec un niveau de m, = O . Dans ces conditions i1 devient possible
d'interpréter llanomalie observée sur le niveau A : l'interaction
spin-orbite induit un couplage entre 1l'état guasi discret E21, 4, 1
et 1'état instable 123, 0, 00 ; on comprend alors pourquoi la durée

de vie du niveau |21, 4, 1) subit une soudzine anomalie.

A partir des nivesux |21, 4, 1) et |23, 0, 0y il nous a été
possible de déterminer les valeurs de Fo’ A, o, B et d'ern déduire alors

la position théorique de 1'anomalie Ezhx -285,5cm | thx 2210 V/em

qui ne differe pas beaucoup de la position expérimentale de 1'anomalie

E§X1°= _ 284,5 om | FEXP= 2168 V/em .
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On a représenté sur la figure III 22 1a dépendance en F de 1a
durée de vie du niveau stable [ 21, 4, 1 ) telle qu'elle est prévue par

le modéle théorique.

Bn ce qui concerne le niveau expérimental B , on aurait abouti aux
mémes résultats en analysant l'interaction entre 1'état instable

123, 0, 1) et 1'état diseret |21, 4, 2 ) .,

En conclusion, on peut dire que 1l'interaction spin-orbite contribue,
de la m&me maniére que 1'interaction électrostatique, & modifier profon-
dément le comportement &'un atome placé dans un champ au point de le
rendre presque totzlement stable., (e rble important, que joue l'interac—
tion spin-orbite dans les mécanismes d'ionisation par champ, ressortira

¢galement des expériences qui seront exposées dans le prochain chapitre,

I1 fgut souligner toutefois gue cg comportement assez singulier de
la vitesse d'ionisation n'a pu &tre expliqué que parce que nous avons
introduit dans nos calculs une forme explicite de la densité 4'dtats du
continuum associée au niveau instable ; on a également abouti aux mémes
conclusions en prenant une vitesse d'ionisation du type

B , . .
FA(F)'“ F (> 0) et une densité d'états de forme gaussienne

- 4(% - EA(F))2
)2

CA(E,F) ~ exp
I"A(F
Si notre modele élémentaire rend bien compte du phénoméne observs,
ainsi que de sa localisation, il mériterait certainement d'8tre encore
un peu plus élaboré. En effet le modéle théorique prévoit une résonance
dont la largeur en champ est de l'ordre de 100 V/cm alors gue les réso-~
nances données par 1'expérience ont des largeurs de quelques V/cm
(P~ 2 3 4 V/cm) ; de plus la nouvelle augmentation de la durde de
vie a 1l'ionisation, qui n's pas pu &tre observée expérimentalement, tient
essentiellement au fait que nous avons considéré le niveau B comme
é¢tant un niveau discret alors qu'il aurait fallu le considérer comme
quasi-discret et par 1& méme le déerire en termes de densité d'états

comme le niveau A,
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De plus, pour bien rendre compte de 1l'sgnomalie observée sur le
niveau A, 1l aurait fallu certainement prendre en considération, comme
on peut le voir sur la figure IIT 23, l'interaction enire les trois ni-
veaux (23, 0, 0) , [19, 13, 0> et |21, 4, 1 ) les deux premiers,
couplés par 1l'interaction électrostatigue, interagissent avec le *troi-

sidme par l'intermédiaire du couplage apin-~orbite,

En outre, il aurait fallu déerire plus exactement la dépendance en
énergie de la densité d'états associée au niveau A ; si le profil
lorentzien déerit bien les résonances assocides aux niveaux guasi-
discrets, par contre il ne semble pas azssez bien adapté, ainsi gue nous
l'avons vu au chapitre I, & la description des résonances situées prés

de l'énergie critique.
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NIVEAU D'ENERGIE A

(BXGITATION 1)

NIVEAU D'ENERGIE SITUE AU VOISINAGE DE E < - 285 cm_1

F V/em| 2163 | 2164 | 2165 | 2166 { 2168 | 2170 | 2171 | 2172 | 2173
Tes) | 0,8 | 0,9 1,9 { 5 30 g 2,41 0,81 0,5
NIVEAU D'ENERGIE B  (EXCITATION ¢ )
FV/em| 2176 | 2178 | 2180 | 2182 | 2184 | 2186 | 2188
.
(ws) | 03| 0.6 1,2 19 1,8 0,7 | 0,4

(EXCITATION o )

2147

2157

2162

2167

2172

2177

(

5,2

1,2

0,75

0,55

TABLEAU  II




Chapitre IV

ETUDE AU VOISINAGE DE LA LIMITE D'IONISATION

EN CHAMP NUL E=0
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Dans le chapitre précédent on s'esi intéressé =zu comporitement de
i'atome de rubidium en présence d'un chawp électrique F , mais uni-
quement au voisinage de la limite d'ionisation classigue. L'intérét de
ce travail venait du fait qu'il nous a permis de comprendre les divers

mécanismes d'ionisation.

I1 a été possible d'interpréter les phénoménes observés au voisi-
nage de B = EC de fagon relativement simple, en se limitant &
1'étude de 1l'interaction entre un petit nombre de niveaux discrets et
un seul continuum caractérisé dans 1'approximation hydrogénoide par le
nombre quantique parabolique n, = © . Les états de nombre gquantique

1

n, # 0 peuvent &tre considérds comme guasidiscrets, puisque ces
niveaux sont situés en dessous de leur énergie critique parabolique

Eg ( 2, fmﬂf ), dont la valeur croit avec la valeur du nombre n .

L'analyse du domaine surcritique ( E > -2VF ) s'aveére beaucoup
plus délicate, puisgu'il faut tout d'abord considérer les divers conti-
nuums présents dans le modéle hydrogénoide, et ensuite tenir compte de
la perturbation mutuelle de ces continuums introduite par la partie

non séparable HNS de 1l'halmiltonien du systénme.

Le prolongement normal de ce travail était alors d'étudier les deux

cas suivants

-~ Le champ électrique T est prédominant devant le champ coulom-

bien ; on est en régime de champ fort.

- Le champ élecirique F est du méme ordre de grandeur que le

champ coulombien ; on est en régime de champ intermédiaire.
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le premier cas se rapporte pratiquement au mouvement d'un électron
soumis wniguement & un champ électrique. Ce probléme auguel nous ne nous
intéressons pas expérimentalement, a fait 1'objet d'un traitement exact

dont les solutions sont domnées par les fonctions d'Airy [21] .

Quant au deuxiéme cas, dans lequel il n'est plus possible de gépa-
rer l'hamiltonien en une partie principale et une perturbation, il ne

peut &tre résolu que par des méthodes numérigues approchées.

D'une fagon générale ce probleme, qui a été déja étudié en vhysigue
du solide [ 77 , 78 ] (étude de 1'absorption dans les semi-conducteurs
ou isolants placéds dans un champ élecirique), se pose théoriquement dds
que la méthode des perturbetions devient inapplicable, c'est & dire
toutes les foils que le mouvement d'une particule est régi par deux ou

plusieurs champs d'intensités comparables.

En fait, en physique atomique cette région de régime intermédisire
n'z suscité d'intérét gue lorsque les lasers & colorant accordables ont
pernis de peupler de fagon sélective et efficace des états hautement
excités ; en effet pour des champs électriques réalisables au labors~
toire (P ~ quelques kV/cm ), 1'interaction avec le champ électrique
exbérieur ( ~ ¥z ) ne sers corparsble & I'énergie de lisison de

1'électron ( ~_1 ) que pour des états de nombre quantique principal
on®

n>20 (n :fF—1/4 ).

En cutre 1'étude de ces états trés excitds | E ~ 0 ) présente
un grand intérdt dans la mesure ol les résultats obtenus sur 1'astome
d'hydrogene sont encore applicables en premidre approximation, parce
que le potentiel central vu par 1'électron optique est pratiguement

coulombien.

Permi les travaeux effectuds dans cetie région, on peut citer prin-
cipalement les travaux théoriques sur la section efficace de photoio-

nisation de 1l'atome d'hydrogéne [?5 , 16 , 19, 797 ainsi que les



expériences réalisées sur les alcalins { Rb et Na ) (62, 67, 80, 81]

et les alcalino~terreux ( baryum ) {-81].

Toutefois de grandes divergences sont apparues lors de i'interpré-

tation théorique de ces résultats expérimentaux.

C'est pourquoi nous avons décidé de réaliser une expérience de
photoionisation sur des atomes alcalins en présence d'un champ électri-
que fort, expérience dans laquelle les états des atomes excités seraient

nettement mieux définis que dans les expériences réalisdes jusqutalors.

Nous pensons que 1'intérét d'une telle expérience apraraitra de
fagon beaucoup pius convaincante, aprés avoir rappeld les résultats

théoriques et expérimentaux obtenus & ce jour dans ce domaine.
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A ~ SECTION EFFICACE DE PHOTCIONISATION EN PRESENCE D'UN
CEAMP EIFCTRIQUE AU VOISINAGE DE LA LIMITE D' IONISA—
TION SANS CHAMP : MODEIES QUANTIQUE ET CLASSIQUE

A 1. MODELE HYDROGENOIDE DE LA DENSITE DE  FORCES D'0OSCILLATEURS
MODELE QUANT IQUE

Ainsi que nous l'avons vu au chapitre I, ce moddle rend compte des
oscillations observées au voisinage de la limite d'ionisation en champ
nul ( B =0 ) dans la section efficace de photoionisation d'un &tat S
(£4=0, m,= 0 ) pour une polarisation I' de ls lumidre excitatrice.
Pour expliguer l'existence de telles ocscillations, 11 faut étudier non
pes la variation en fonction de 1'énergie de la densité totale d'états
C{ %), mais celle de la densité de forces d'oscillateurs df .

dE

Prés dunoyau { M=£7~0 ) on a vu que la fonction 4'onde

!m
£ ( E) pouvait s'écrire sous la forme :

N )_W'T‘—‘ml‘ [EAVERELY

(&) (g n)
ny \/ 1 { 2n
2
n | l vlmz’ ()|
ol la quantité C, 2" (E) = 1lim 1 représente la

1 £ o ( n ){mﬂ!

E )

densité partielle des états | o, om,,

La quantité Cn E ) peut s'écrire de manidre diffdrente :

l |, |
cimz‘ () = <v. * (%) giiq . 88 Téﬁ% v “(8)>
9 1 (£ n) 1
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ol B(E) et 8{(7m) représentent des fonctions de Dirac,

n, |
£ .
Sous cette forme la densité partielle Cn (&) apparait comme
1
une grandeur diagonale qui ne fait intervenir que la seule fonction

|
d'onde wimﬁ’ (%) .
1
Elle possdde peu de structure pour des énergies E > ES ( ny Im£§ )

{ voir figure I7).

En conséquence, la densité totale d'états, dont la valeur s'ob-
tient en additionnant toutes les contributicns partielles Cimﬂj {B)
en raison des propridétés de syméirie propres & 1'atome d’hydrggéne,

posséde elle aussi peu de structure.

Ern revanche la densité partielle des force d'oscillateurs est une

grandeur non diagonale, qui faif intervenir deux fonctions d'ondes
lm |
¥ 4 (E ) et ¥, ( ¥, est la fonction d'onde de 1'état initial ).
1
Dans le calcul des forces d'oscillateurs, il peut apparaitre des phé-
noménes d'annulation, dont il est en général difficile d'évaluer

1'importance.

Cependant le calcul des forces d'oscillateurs & partir d'un édtat
s {g=n =20 ) a montré que l'on pouvalt observer une structure en
excltation T ( Amz = 0 ) et ne rien observer en excitation o
(lam,| =1).

Ces résultats ont pu &tre interprétds en étudiant les propridids
de symétrie par rapport au plan z = 0 de la fonction d'onde Ti, de
1'opérateur de transitiop dipolaire électrique { z ou x * iy ) et de
la fonction d'onde wfmzf { B ) de 1'état final qui est symétrique

pour une valeur bien précime de lvénergie E = ES

Comme nous 1'avons vu précédemment (chapiire I,§.2.2.b), la constan-

te de séparation 21 décroif avec l'énergie E : elle passe .d'une

valeur voisine de 1 pour i'énergie critigque ES 4 une valeur voisine
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de zéro pour E = E

E=E .
s

g en prenant la valeur 2 1 Zp = T pour une énergie

La généralisation & un état initial ?i différent d'un état S a
donné des régles simples concernant la parité de la smomme 4 + Im£! et

la nature de 1'excitation lumineuse { Tl ou o ).

Toutefois il faut souligner que cette rdgle ne domme aucune indica-
anl

tion sur l'importance des phénomdnes d'annulation pour des énergies B

différentes de Es .

En particulier cette rdgle s'avire insuffisante dans 1'étude de la
photoicnisation & partir d'un état de moment angulaire ﬁi non nul
( 2y #0 ) . Bn effet, si on utilise les coordonnées sphériques pour
décrire les fonctions d'ondes, il existe deux voies distinctes de pho~
bo=24 +1 et bo=4 -1
ces deux veies d'ionisation domment lieu & des phénoménes d'interférence

toionisation mettant en jeu les continuums

qui peuvent étre suffisamment importants pour faire apparaitre des
modulations supplémentaires dans le calcul de ila section efficace fotale
de photoionisation.

2
Dans le cas d'un état initial S { S, ou |
2

SO ) , des oscillations
apparaissent seulement lors d'une excitation T ou, cg gui est équiva-
lent dans cet exemple précis, lorsqu'on excite des étais m, = 0.
L'étude de la section efficace de photoionisation d'détats S a crés

une ambiguité entre le moddle de la dersité de Torces d'oscillateurs
(modile quantique) et le modele classique gui, comme nous le verrong oi-
dessous, assocle 1'apperition d'oscillations & 1'excitation d'états

stables m£ =0 ,

Cette ambiguité vient du fait que l'excitation I est identique &

1l'excitation des &tats m, =0 dans le cas d'un état 5 ( £ = m, = 0 ).
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A 2. MODELE DE LA DENSTTR D'ETATS DU CONTINUUM : MODELE CLASSIQUE

Ce modele, basé sur des considérations semi-classiques, détermine
gseulement les caractéristiques des états stables & E = 0 ; il permet
ainsi de rendre compte des oscillations observées, en polarisation T
prés de E = 0 , dans le spectre de photoionisation de 1'satome de

rubidium f62] .

Le calcul classique des trajectoires de 1'éleciron soumis simulta-
nément au champ du noyau et & un champ électrique extérieur, montre que
les trajectoires stables correspondent & un mouvement localisé au voisi-
nage immédiat de la partie positive de l'axe Oz défini par la position
du noyau et la direction du champ électrique extérieur (c'est & dire du
c6té de la cathode). On associe & ces trajectoires classiques des orbites

gllongées le long de 1'axe 0z , auxquelles on peut faire correspondre

les états m, = 0 dans un traitement quaniique [67].
4

Pour ces états m, = 0 , la densité flectronique sur 1'axe Oz  est

2
maximale, car elle est proportionnelle & | T, oo (e~0,9) 1|.
,m,=
£
En effet le développement de la fonction d'onde YiE)m — (8 ~0,0)
17747
sur les harmoniques sphériques T, (8 ~0,0) .
I ,=0
(=]
(E) Vo (g) - 2041
Y &~ Q0,0 = a (v) ¥ (6~0,0) avec Y =\"—f"
n,m,=0 ( = 0,9) 70 ﬂ,m£=0 ﬁ,mﬁxo '? z,mgzO 47
permet de voir que la fonction d'onde ?iE)m = contient de plus en
a
plus de fonctions YE T =0 (8 :jO,@) de rang £ é&levé quand on se
¥ 2—

0 (4 verie de 0 3 n -1 et n sugmente au

o).

il

rapproche de E

H

volginage de E
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Dans le cadre d'un calcul de perturbation au premier ordre, la
décomposition des fonctions d'ondes assocides & une multiplicité n
donnée fait intervenir les harmoniques sphériques de rang £ dont la
valeur varie de 0 & n - 1! , avec une valeur de n d'autant plus

élevée gqu'on se rapproche de B =0

En fait parmi tous les états m, =0 , les seuls & &tre stables
sont ceux dont la densité de charge est uniquement importante du c&té

de ia cathode, l'ionisation syant lieu du c8td de 1'ancde.

Comme la dissymétrie des fonctions d'ondes des é%ats | n n.n, o, )

par rapport au plan z = 0 est proportionnelle & n,=- Dy, on trouve gque
les états les plus stables sont caractérisés par les nombres quentiques
n,= G et n,=n - 1 [3].

Un simple calcul de perturbations au premier ordre permet d'évaluer
leur espacement au voisinage de E = 0 ; en effet le niveau ng = O

r =1 - 1, dont 1'énergie E est nulle dans un champ électrique F ,

appertient & la multiplicité n  telle que

- -i—-+ z-F n2 0 soit n = (BF)-1/4 .
2n2 2

L'écart d'énergie JE entre les deux niveaux n, =1n - 1 et

dn
n =n, appartenant & deux multiplicités successives n et n +'1 ,
est donné par :
dE =1+ 3Fn ( unités atomiques )
dn  n-

ou le premier terme représente 1'dcart d'énergie en champ nul des deux
multiplicités, et le second terme la variation de ia correction en éner~
gle au premier ordre ; ces deux termes d&tant éganx au voisinzge de E = 0

onn obtient alorg :

a8 3/4 o} -1
= 0:052F ( . encnm et F en V/en ).

L
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Si on pousse le calcul de perturbations au deuxidme ordre, 1l'espa-

cement des résonances devient égal 4 :

9B _ 3/4
an s 0,056 F .
Quant aux états de | m, | #0 , pour lesquels la probabilité de

présence de 1'électron sur l'axe Oz est nulle ( T, . {6 ~0,0) =0
H
£
%z% # 0 ) » 1ls sont associéds & des orbites classiques qui deviennent

instables dés que l'on se rapproche de E =0 .

Bn résumé, seuls les états m, = 0 sont stables au voisinage
de E =0 ; ces états sont excités a condition que le nombre quantique
nagnétique | m, | de 1'état initial et la nature de la polarisation

de l'excitation optique permettent de les peupler.

Tes oscillations pourront &ire ainsi observées dans un spectre de
photoionisation , scit avec une excitation I et un éfat initial de
m, = 0 , soit avec une excitation ¢ et un état initisl de | mﬂl =1,
Il est & remarquer qu'aucune condition n'est imposée au nombre
quantique orbital ¢ . Dans le cas particulier d'un état S ( £ = I ,= o)

on retrouve les résulitats du modéle des forces d'oscillateurs.

En fait si 1'existence deg oscillations est indépendante de la
valeur du nombre £ , on verra, per la sulte, que leur taux de medulation

dépend en revanche de fagon notable de la valeur du nombre /£ .

La stabilité des trajectoires résulte principalement du fait que
le mouvement de 1'électron a lieu uniquement du ¢d%té de la cathode.

Comme on peut le voir sur la figure IV 1 , qui représente le potentiel

v (z, p) = Fz ! dans leguel se déplace 1'électron, le mouve-

— e L

(p%+ 22)7

ment suivant la direction p contraint 1'électron & se trouver toujours
prés de l'axe 0Oz et l'empéche ainsi d'aller du c8té de 1'anode, ce qui

lui confére une grande stabilité.
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Par contre quand 1'énergie B devient importante ( E>>0 ) , le
mouvement suivant la direction p tend & éloigner 1'électron de l'axe Oz

et 1'ionisation a alcrs lieu instantanément (orbites instables).

On s'attend ainsi & ce gue les résonances soient bien prononcées au
voisinage de E = 0 et gu'elles soient complétement noyées dans le con-

tinuum dés qu'on est suffisamment loin de E =0 .

A partir de considérations de mécanique classique, on vient de
montrer que, pour éftre stables, les trajectoires de 1'électron doivent
8tre situdes du cdté des z positifs (cbté de la cathode) et concentrdes
sur l'axe 0Oz . On a ainsil ramené le probléme du mouvement & trois dimen-
sions au probléme d'un électron se déplacant dans un potentiel & une

dimensicn et dont 1'énergie potentielle V(z) eat telle que :

-1 + Faz 7z >0
V(z) = z
[o<) Z_<_O

La condition de quantification de Bohr-Sommerfieid s'éerit :

JrZO{E - V(z)}1/2 dz = (n + %D I
o .

ol 7 désigne la racine de 1'équation E = V(ZO) .

Cette condition permet de déterminer la position de ces résonances

en fonction du champ F et leur espacement 4E  [82] :

dn
2 %0 1E T
=-"T£(f (B - Fz + =) dzJ
2 L Jp 3

Eles

.

. 1 . .
Au voisinage de E =0 , o 2y = ﬁ%i’ on obtient un espacement égsl

% /4

ot F et dE sont exprimés respectivement en V/cm
dn

= 0,042 F

m,
& &

-
et en c¢n
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3/4

On retrouve ainsi une loi en F que des considérations beaucoup
plus simples, dans lesguelles les résonances observées sont assocides
aux composantes n =n -1 de chaque multiplicité, ont permis d'établir.
Toutefois ces deux lois en FB/4 possedent des coefficients numérigues
différents { dcart de 15% ) 3 en effet la théorie des perturbgtions est
insuffisante au voisinage de E = 0 car les calculs divergent i des

ordres plus élevés.

L'étude du mouvement de 1'électron en coordorndes paraboliques a
montré que 1'on pouvait ramener ce probldme i 1'étude du mouvement de
deux particules de charges apparentes 21 et 22 se déplacant suivant
les coordommées § ef q ( Z1+ Z2 =1 ) . Dans le cas du gpectre

fm£{ =1 les énergies potentielles effectives v?(g) et V2(ﬂ) des
deux charges Z? et 22 ont des formes simples :
- -Z
(g =""1 + Eg
2F 8
-Z
V,(n) = "2 - E
2\ o =
Le spectre !mﬁl = 1 donne, de la méme manidre gue le spectre
m, = 0 , l'espacement des résonances &u voisinage de B = 0 . Son
é¢tude est en revanche beaucoup plus simple en raison de 1'absence des
2 a 2 -
termes d'énergies potentielles centrifuges Ty et g .
8g” 81°

Les positions et les largeurs des résonances s'obtiennent en

étudiant le mouvement 1ié suivant £ et le mouvement 1libre suivant .

Comme les résonances situdes prés de E = 0 correspondent & des
valeurs élevées du nombre quantigue n1 et & une valeur B, = o,

clest & dire & des valeurs de Z1 peu différentes de 1'unitd ( Z1 o~

et 22 ~0 ) ainsi gu'on peut le voir sur 1a figure I 5 , on trouve
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une identité entre 1'énergie potentielle Vq(g) suivant ls coordonnée €

et 1'énergie potentielle V(z) suivant la coordonnée z ( si on pose

€ = 2 ) .

11 est également possible d'accorder une signification particulidre
aux états d'énergie positive pour lesquels Z1 est peu différent de
1'unité. En effet, pour les états lmzl =1 , 1'énergie cinétique effec-
tive T(7) dans le mouvement suivent 1 est positive (pour de faible
valeur de 7 ), si Z

2
inférieur & 1'unité dans le cas de i'hydrogéne.

est positif, c'est & dire si Z1 = 4 ~ Z., est

Comme 21 est une fonction décroissante de 1'énergie ( n1 et

jm Tizés ) , la condition T(M ~0) >0 est vérifide pour des éner-

.
gles supérieures 3 Ec(n1, mﬁ) , valeur qui est positive pour n1

suffisamment grand. La densiié d'état C(n1, !mﬁl) qui est lide & la

probabilité de présence de 1l'électron prés du noyau, est non négligeable

pour E > Ec(n?, mﬂ) . Donc la valeur z, =1 correspond ax seuils

d'ionisation des états lmﬂl =1 d'énergie positive. La position de ces
seuils peut &tre déterminéde en étudiant les états propres associéds au

potentiel V{(z) .

En conclusion au voilsinage de E = 0 , 1'étude par un traiteméﬁt
quantique de la position des résonances apparaissant & des énergies né-
gatives et des seuils d'ionisation apparaissant & des énergies positives,
se raméne & 1l'étude des états propres du probléme & une dimension intro-

duit & partir de considérations classiques.

On comprend pourquoi le modéle classigue rend compte des résultats
expérimentaux en ce qui concerne notamment la périocde des oscillations.
Quant & l'existence des oscillations,on peut dire que les deux moddles
gquantique et classique conduisent aux mémes résuliais dans le cas de la
photoionisation d'ur étaet S par un seul photon, tout en les aitiribuant
& des causes différentes, comme ce fut le cas dans les expériences faites

sur l'atome de rubidium dans son état fondamental [62].
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Pour le taux de modulation de ces oscillationg, seul le calcul
quantigue de la densité de forces d'oscillateurs permet d'en donner

un ordre de grandeur.
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B - SECTION EFFICACE DE PHOTOIONISATION EN PRESENCE D'UN CHAMP

ELECTRIQUE DE L'ETAT EXCITE 3 %P, F =3 MF =3
/2

DE L'ATOME DE SODIUM ( ALCALIN LEGER )

Comme on vient de le voir, les expériences faites sur les états nS
ne permettent pas de trancher entre les deux interprétations - classigue

et quantique - des résultats expérimentaux.

Aussi était-il absolument nécessaire de partir, non plus d'un état
S(Z=0), nais d'un état excité | n, £, w, > avec ¢ différent de
zéro. Cette situation est relativement facile & réaliser dans la mesure
ou 1l'on soumet 1l'atome & une double excitation optigue dans laguelle un
premier rayommement laser porte l'atome dans un état [ 1ty £, m, >

bien défini et un deuxieme faisceau laser le photoionise.

Moyemmant un choix spproprié des nombres guantiques £, m, et de

. . , + -
la nature de 1l'excitation optique ( I, o oug ) on peut se trouver,
comme on le verra dans le paragraphe suivant, dans une situation ol le
modele des forces d'oscillateurs prévoit des oscillations, alors gue le

modéle clasgsique n'en prévoit pas et vice-versa.
q D

Le tableau ci-dessous présente, & tiftre d'ewemple pour un état
initial £ =1 , les prédictions des deux moddles pour tous les cas
possibles (choix du nombre gquantigue m, et choix de la polarisation

de la lumidre excitatrice).
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| m, i Fature de Modele des forces Medele
l'excitation d'oscillateurs* classique*

o n NOK Cul
+

] Ul NON

o oUI NON

1 T oUI NON
+.

o] KON NON

o NON oUT

* QUI : c¢hservation d'oscillations

NON : non observation d'oscillations

La grande difficulté d'une telle expérience provient de la bonne
définition de 1'état intermddiaire, c'est & dire de ses nombres quan=-

tigues [ et m,

En effet, deux expériences différentes, utilisant une double
excitation optique, ont été réalisées sur 1'atome de sodium [go, 81],
Dang ces deux expériences 1l'atome de sodium était pbrﬁé dans 1l'état

2. fr s , p p
intermédiaire 3 ?%/ (3 ®Py) qui était en fait un mélange 4'états
o 2

| 2=1,m,=0) et | £=1, m, = %1 > et non pas un état pur.

De plus les résultats de ces deux expériences sont quelque peu
différents, tout au moins en ce qui concerne le taux de modulation qui

dans un cas [81 ] dépend de la nature du niveau intermédiaire

( 22 ou 93} ) , alors que dans 1'autre cas |80 | il n'en dépend

(\){d

pas du tout.
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Quant aux interprétations théoriques de ces résultats, elles sont

totalement opposées.

Dans un cas [ &1 ] 1'analyse des résultats expérimentaux con-

cernant les sections efficaces de photoionisation des niveaux 3 2P

2
et 3 ®P, montre que les oscillations observdes sont dues uniquement
T

au fait que 1'on excite les états n, = 0 , ce qui est en accord avec

iles résultats du medeéle de la densitd d'dtats.

Dans i'asutre cas [ 80 ] s ot les conclusions sont plus nuan-
cées, les oscillations observées ont &%té identifides aux composantes

Stark de nombres gquantigues n1 =n -1, N, = 0 et m, = 0

comme le faisceau laser jonisant est polarisé parallélement au champ
électrique ( excitation I1 ) , on en déduit que les oscillations ap-
paraissent seulement lors des transitions m, = 0 -0 , clest & dire

lorsqu'on excite les états m, =0 sans respecter les rigles de

parité déduites du modéle des forces d'oscillateurs.

En conclusion, on peut dire que ces deux expériences n'apportent
pas de preuves assez tangibles sur 1l'origine des oscillations du fait
de la non pureté de 1'état intermédiaire. Seule une meilleure défini-
tion de 1'état intermédiaire pourrait apporter une réponse & notre

probléme,

Pour cela, nous utiliserons la technique du pompage optigque Zeeman,

qui se préte favorablement au niveau 3 3P3 de 1'atome de godium, dont

2
nous allons étudier le spectre de photoionisation en présence d'un

champ électrique, et cela pour différents types d'excitaiion (c+, o et 1),

Avant de présenter et d'analyser les résultats expérimentauy obw
tenus, nous donnons tout 4'abord une description du dispositif

expérimental utilisé.
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B t, DISPOSITTIF EXPERIMENTAL

B 1.1. Pompage opiigue

On peut tirer profit du pompage optique Zeeman dans le premier
étage de l'excitation optique pour obtenir des atomes dans le niveau
3 2Py, eyant tous comme valeur de m, , w, =1 .Ceci aété déerit en

£
détail et utilisé pour obtenir de vrais systdmes & deux niveauz | 53,84].

Les atomes de sodium d'un jet atomique sont excitds & partir du
sous niveau 3 %3, F=2 de 1'état fondamental vers le sous niveau
Z

hyperfin PF' =3 de 1'état excité 32P3 par un rayounement laser de

2
longueur d'onde convenable. En effet les structures hyperfines de 1'état

fondamental et de 1'état excitd sont résolues parce que 1'excitation
transverse du jet atomique permet de réduire de facon notable 1'effet

Doppler ( figure IV 2a) .

. . . c + .
51 la lumiére est polarisée o , les processus successifs d'ab-
sorption et d'émission spontanée réalisent un pompage Zeeman : au bout

de quelques durdes de vie de 1'état excitd 32133 , toute la population

W]

du sous niveau hyperfin F = 2 de 1'état fondamental 325, se trouve
2

regroupée dans le sous niveau Zeeman F = 2 L = 2 de ce méme état

. s +
fondamental et, comme le rayonnement est polarisé o , seul le sous

nivean ¥F'= 3 mF' =3 de 1'état 33P3 est excité ( figure IV 2b ).

|

Or, pour ce sous niveau particulier, my, est un bon noubre

guantique et vaut :

Ainsi donc tous les atomes de sodium qui interagissent avec le

rayonnement laser du deuxiéme étage sont préparés dans le sous nivesu

P=3 ms= j T2 )

wje'd
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B 1.2, Choiz et réalisation des polarisations expérimentales

Le but de cette expérience est d'étudier la dépendance en n, de

la section efficace de photoionisation de 1'atome de scdium.

Comme indiqué sur la figure IV 3 , le rayonnement lumineux qui

induit la transition correspondant su premier étage, de fréquence V1

; -+ 3 . . :
est toujours pelarisé o par rapport & la direction de 7 Pris
comme axe de quantification. Un pompage opfique Zeeman s'établit et le

gous niveau F'=3 m., =3 = 1 devient rapidement le seul sous

niveau peuplé de 1'état intermédiaire 3 *P F'= 3 ,

wj e

La direction de propagation et la polarisation du second faisceau
laser (rayonnement pulsé de fréguence Vv, ) peuvent &tre choisies parmi

les trois possibilitéds indiguées sur la figure IV 3.

Ainsi des excitations c+ (figure IV 3a), 0 (figure IV 3b) ou
o (figure IV %c) permettent d'atteindre des états trés excitds pour

lesquels | o, ' vaudra respectivement 2 , 1 ou 0O .

La géométrie de la zone §'interaciion, que nous avons uiilisde
dans les expériences de photolonisation par champ 4 un photon, n'est
plus adaptée aux expériences d'excitation & deux photons dans les-
guelles les rayonnements lasers oni des polarisations bien définies

(3 1'exception du cas ok les deux faisceaux lumineux V1 et Vv,

doivent &tre polarisés lindairement : excitation 11 - 1T ).

les différentes configurations de la figure IV 3, dans lesquelles
la trajectoire des atomes ionisés est pratigquement confondue avec les
faisceaux lumineux, ne pourront &tre réalisées que si la région d'inter

action a une forme anslogue & celle de la Ffigure IV 4.

Le champ donisant F est appliqué enire les armatures P1 et Pe
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d'un condensateur.

P1 est une plaque métalligque munie d'une grille également métal-

lique en son centre pour permetire le passage des faisceaux lumineux.

P, est une face d'un prisme équipotentiel obtenu en bobinant un
il métallique sur trois tiges filetédes (perpendiculaires au plan de la

figure,

Une troisisme plaque P3 également munie d'une grille,paralléle
4 la face hypothénuse du prisme dquipotentiel et isolde de la nasse,
permet de créer le champ TF' qui défléchit ainei les ions vers le

nultiplicateur d'électrons.

B 1.3, Montage expérimental

La figure IV 5 représente le shéma d'ensemble du nontage expdri-
mentel. Les atomes d'un jet atomique de sodium interagissent avec deux
lasers & colorant au point M . A cet endroit le diametre du jet atomi-

que est d'environ 5 mm et sa densité de 1'ordre de 108 atomes/cm3 .

Le premier étage de 1'excitation optigue est obtenu avec un laser
& colorant monomode commercial fonctionnant en régime continu ( Coherent
model 599 ). La lumitre de ce faisceau laser est polarisde circulairvement
c+ rar la lame quart d'onde L1 » La lumiere de flucrescence du jet
atomigue est détectde par un photomultiplicateur ( P.M ) et le signal
de sortie sert i asservir la fréquence du laser sur la transition a-

tomique (3%, F=2 - 32 F'=3%), la puissance P du
2

L& 1]

rayonnement laser qui interagit avec le jet permet de maintenir en
pérmanence une preportion importante de la population atomique dans

le niveau supérieur 3 °P (1e paramétre de saturation de la transition

8] E

est de 1'ordre de 8 ).
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Le second étage de 1'excitation optique, qui porte les atomes de
sodium de 1'état3 2% P'=3 m, =1 vers des états m,=0,1ouz2,

Z
est obtenu de la fagon suivante : un laser & azote délivre des impulsions

UV ( A ~337 nmz ), d'une durde de 7 ns et d'une puissance créte de

500 kW , qui servent de pompe pour un laser & colorant [85].

Une lentille permet de focaliser le faisceau pompe dans la
cellule & colorant ; la cavité est fermée & une extrémité par un
wiroir plan transparent ( 4% ) et & 1'auire par un réseau  présentant
un sngle de miroitement (nombre de traits par mm = 600 ) précédd par un
télescope dont le r8le est de permettre 1'éclairement d'un grand nombre
de traits du réseau afin d'obtenir un rayonnement lager d'une largeur

spectrale aussi fine gque possible.

Le colorant uwtilisé est soit du diphénylstilbeéne { D.P.S. ) en so-
lution dans du benzéne dans le cas du sodium, soit de la coumarine 481
en solution dans du dioxzane dans le cas du rubidium qui sera étudié par

la suite.

Un moteur synchrone, suivi 4'une trés forts démultiplication, fait
tourner treés lentement le réseau R de la cavité du laser & colorant ;
cette rotation du résean permet d'obtenir un rayonnement de sortie dont
la longueur d'onde est accordable dans le domaine 405 - 420 mm  ou

490 - 510 nm selon le colorent utiliss.

Les impulsions laser ainsi obtenues ont une durée de 5 nanosecondes
environ, une fréquence de répétion de 10 Hz (fixde par le laser & azote),
une puissance créte de 1'ordre de quelques kilowatts et une largeur spec-

trale de 0,2 cm_1 environ.

le faisceau lumineux pulsé est focalisd sur le Jet atomigue et
forme & cet endroit une petite tache eniidrement comprise & l'intérieur
du faisceau laser continu (jaune ou infrarouge) de telle sorte gue les

atomes du Jet dans le niveau °P_  qui interagissent avec le rayonneient

L
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pulsé sont tous dans le sous niveau Zeeman P'= 3 gy =3 {ou F'=4
mp, =4 ) .

N p s s . . +
Cette lumiere pulsée est polarisée circulairement o ou o
(par rapport & la direction du champ électrique F indigué sur la
figure IV 5) A travers un parallélépipéde de Fresnel ou bien polariséde

linéairement et parallelement & 7 {excitation 11 ),

Dens le cas d'une excitation c+o+ ou o+o— , 1es deux falsceaux
sont colinéaires, perpendiculaires au jet atomique et se propagent en
sens opposé ; en revanche, lors de 1l'excitation 0+H s le lager contimu
reste toujours perpendiculaire au jet alors que le laser pulsé se pro-

page colinéasirement au jet atomique.

Afin de juger de 1l'efficacité du pompage optique Zeeman et du
degré de polarisation des faiscesaux lumineux, nous avons réalisé une
expérience d'icnisation par champ sur les états de Rydberg de 1'atome

de godium et de rubidium.

Dans le cas ol les atomes ont bien été préparés dans 1'état w, = 1

du nivegu intermédiairs BEPz » l'excitation optique du seccnd étage

2

permet d'atieindre seulement les niveaux de Rydberg nD dans le cas
. . e + »
ocu elle est polarisée o , ou les niveaux nS et nD dans le cas

d'une polarisation o .

La figure IV 6 permet de comparer dans le cas de 1'ztome de sodium
les signaux obtenus avec ces deux polarisations et pour la méme plage
de fréquence. Seuls les pics correspondants aux niveaux =nD apparais-
sent dans 1'enregistrement (a) (cas d'une excitation G+U+ qui permet
d'atteindre les états m, = 2 ), alors que ceux correspondant sux
niveaux nD et =nS apparaissent dans 1'enregistrement (¢) (cas de

l'excitation o o  qui permet d'atteindre les états m. = O ).

4

On peut remarquer toutefois qu'il subsiste des treces de niveau nS
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sur 1'enregistrement (a) que 1'on peut attribuer probablement & une
légere dépolarisation de la lumidre lors de la traverséde des hublots

en quartz de l'appareil de Jet atomique.

L'excitation U+U en champ nul des états de Rydberg (gdoméirie de
la figure IV 3b) peuple uniquement les états D m£=1 de lz méme ma-

. a . + + I
niere que l'excitation ¢ ¢  peuple les seuls états nD m£=2 .

, + + + . .
En conséquence les spectrss o I et oo  sont identiques, et on

+
ne peut pas alors affirmer que la configuration o II excite seulement

les états m, = 1 3 toutefols des expériences de dédtermination d'énergies
. .. . . rt . . + -+

critiques d'ionisation ont permis de vérifier gue les excitations o o,

+ + - . . 3 ;

cll et oo conduisent respectivement & desg états L, = 2, 1 et 0,

B 2. SPECTRES DI PHOTOIONISATION DANS IE DOMAINE DES ENERGIES NEGATIVES
PROCHES DE _E =0

La figure IV 7 montre des enregistrements assez typiques obtenus
au voisinage de E =0 ( BE <0 ) dans un champ F = 9950 V/om e%
pour les polarisations différentes o , I et 0+ du rayonnement ioni-

sant V; , la polarisation du rayonnement vi excitant 1'état 3 ®P

4 T

+
étant du type o . Ces trois types d'excitations portent les atomes de

sodium dans des états qui diffdrent par la valeur de | m, [

+ -
| m, | =0 pour 1'excitation oo , | m, [ =1 pour l'excitation
o7 et |m, | =2 pour llexcitation oo .

4

Nous allons tout d'sbord dézager les caractéristigues principsles

de ces troils spectres avant d'identifier les résonances observées.

B 2.1. Forme des raies. Evolution avec | m

4 |

les formes des résonances sont trés différentes dans les irois

spectires,
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Le spectre o o ( m, =0 ) comporte essentiellement des réso-

nances larges ( F~24a53 cm_q ) forfement dissyméiriques, ressemblant
a des profils de Fano et possédant un minimum trés prononcéd d'un cdte
de la résonance. Quand on se rapproche de E = 0 le caractiére dissymé-
trique s'atténue et les résonances finissent par ne plus se détacher

du fond de photoionisation quand on est au-deld de E =0 (E>0 ) .

Outre les raies dissymétriques, le spectre m, = 0 contient aussi
des résonances d'intensité moyemne, d'aspect presque symétrique et de

largeur plus faible ( " ~1 cw ' ),

Dans le spectre o N ( | m, | =1 ) 1les résonances sont moins
4 -
larges et plus symétrigues que celles observées dans le spectre o o :
en effet on peut voir des rales fines et intenses ( I"~1 & 2 cu ' )

assocides & des résonances légdrement dissymétrigues et peu intenses.

Enfin le spectre oo ( | m, | =2} est constitué uniguement
de raies trds fines ( I' ~0,5 cn”' ) . On note une absence totale de
raies dans un grand domaine d'énergie voisin de la limite d'ionisation
sans champ { - 200 em | < AR <0 pour F = 9950 V/em )} alors que
dens ce méme domaine 4'énergie les spectres U+o" et o'l possédent
des structures.

La grande différence entre les spectres =z, =0 , | m

g |

d'une part, et | m, | =2, nmontre que l'étai intermédiaire est un
pur sous niveau Zeemsn F!' = 3 Mﬁ =3 m, = 1, sinon le spectre

; i, | = 2 aurait &té poilué par des résonances semblsbles & celles
observées dans les spectres m, =0 et | m, | =1

2 £

D'autres preuves expérimentales de la bomne définition de 1'état
internédiaire seront exposées ultérieurement, mais on peut d'ores et

déja dire que c'est dans 1'état final que | m, | est mal défini.

les différentes formes de raies observées dans les trois spectres
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peuvent &tre interprétées en falsent appel aux deux mécanismes d'ionisa—
tion différents rencontrés dans les spectres de photoionisation des
atomes alcaglins et décrits au chapitre I,

le premier, dfl & 1'effet tunnel, permet de rendre compte de 1'ioni-
sation dans 1'hydrogéne. Il est associé & des profils symétriques et

son importance dépend peu de la valeur | m, | étudide.

Le second provient du caractére non coulombien du potentiel central
agissant sur 1'électron optique dans le cas d'un alcalin . Iles états
quesidiscrets n n1 Ty apparaissant dans l'hydrogéne, sont alors
couplés aux autres états du continuum caractérisés par ls méme valeur
f o, |, mais par des valeurs de n, plus faibles. Les conséquences de
ce couplage sont d'une part l'élargissement spectral de ces niveaux
quasidiscrets, c'est & dire wne augmentation de leur taux d'ionisation,

et d'autre part 1'apparition de profils de Fano dissymétriques.

L'importance de ce deuxieme mécanisme d'ionisation dépend de la
valeur de | m, | &tudide, car un état de | m, | donné met en jeu
des niveaux de moment cinétique orbital £ > | m, |, c'est & dire des
niveaux dont le caractére non hydrogénoide croit quand la valeur de £

décroit.

L'importance relative de ces deux mécanismes d'ionisation dé-
pend de la valeur de imzl des états étudiés. En effet dans une région
spectrale donnée les états, dont la valeur de jmﬁl est élevée, ont un
caractere essentiellement hydrogénoide et s'ionisent par effet ftunnel ;
ils sont donc plus stables que les états de faible valeur de | m, |
qui apparaissent dans le méme domaine 4'énergie et pour lesquels

l'ionisation se fait par couplage avec les états du continuum.

Ces prédictions théoriques permettent de rendre compte de nos
résultats expérimentaux. En effet le caractdre non hydrogénoide est
. o P t - N
particulidrement marqué dans le spectre oo { m, =0 Y, olt il se

manifeste par 1l'apparition de résonances dissyméiriques.
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Au chapitre III, partie D, nous avons analysé les profils de deux
de ces régonances, et nous avons pu déterminer les valeurs des paramé-
tres de Fano q et T,

C

Leg largeurs de ces résonances soni voisines de rexp =24a 3% cm

1

en traitant 1l'interaction entre les états quasidiscrets et les conti-
nuums, mals en négligeant toute perturbation des continuuns due sau
caractere non hydrogéncide du potentiel central, on a pu évalusr ces
largeurs & th ~6 cm | dans le cas du sodium, valeur en bon accord
avec ngp et nettement supérieure aux valeurs obtenues dans 1'hydro-

gére ( inférieure & 0,5 cm ' . Voir tablesu I ).

Dans le cas des états | m, | =1 de 1'atome de godiuvm, urn néoe

calcul conduit & des largeurs T, ™~ 0,05 en ",

Remarquons que la structure du fond continu n'est pae monctone
dsns notre paraméirisation, mais varie de facon discontinue entre deux
résonances : on peut justifier une telle siructure pour le fend de
rhotoionisation en se rappelant que 1'énergie critigue d'ionisation
parabclique croit avec n1 . Bn effet entre deux résonances successives
11 existe un seuil d'ionisation, donc un nouveau contimwmm qui s'ajouw

te au fond de photoionisation.

[

i

Ainsi le geuil n1 =18 n, =0 aune énergie critique

ES {18, ¢ )~ =100 cm intermédiaire entre celles des deux

résonances caractérisées par les nombres quantiques ( n, noy @y, )
(19,18, 0) et (20, 19, 0 ) situdes respectivement & - 111 cm

—1
et - &5 cnm

B 2.2, Identification des résonances

Pour identifier les résonances, c'est 2 dire les carsctériser par
des valeurs des nombres gquantiques n, n7 et m, , on peut se placer

daens 1'approximation hydrogéncide, parce gue le potentiel central agisw-



(n

21

* 20

20
19
19
18
19
18
18

20

20
19
19
18

20

19
18

17
17
16
16
5

18
17

17
16
15
1

o o O O O O o o o

[AS TR A T A% B AV

215

ER(wa T(wfn %Egk&waamdmj
-20.98 3.47 .1678-5
~64.66 0.568 382 -5
~95.36 4.03 AT53=5

~110.77 8.62x 107 40094
-139.20 0.270 63425
162,39 £.69% 1078 20742
-167.86 1,58 ,2601-5
187,75 5.51% 1077 183 1-3
-213,23 1.47 % 1572 .3342-4
-80.04 1,63 544~ 6
~124,73 C.056 L2575
~04.28 3.78 . 1480-17
~138.52 0.18 LB8157=17
~167.26 1,34 49767
~187.36 3.12x 10°% .3108-5

¥ Redes identifides dans

le spectre de photoionisation de Na .

TABIEAU T
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sant sur 1'électron optique différe peu du potentiel coulombien dans

le cas des états trds excitds du sodiuw ( E ~0 ) .

Pour les résonances les plus larges nous avons effectud un calcul
exact permettant de connalire leur position et lewr largeur .
Les valeurs obtenues (position, largeur, densité partielle d4'états
maximale) pour les é&tats quasistables trés excités sont présentdes

dans le tableau I.

D'apres ce tableau, on peut voir qu'il subsiste des résonances
relativement fines (1argeur inférieure & environ 1 cm ) Jusqu'au
volsinage de E = 0 , et que les résonances les plus fines au voisi~
nage de E = O appartiennent au spectre m, = C . En effet les
résonances les plus étroites observées au voisinage de B = 0 sont
respectivement loczlisdes &8 E = - 65 em , B =-125 en” ! et

E=-139 co | pour les spectres | m =0, 1 et 2.

g |
Pour les résonances plus dtroites, un calcul au quatrisne crdre de
la théorie des perturbations est suffisant pour déterminer la position

de ces résonances, parce que 1'ionisation par effet tunnel est négligeable.

Nous n'avons étudié que les réscnances assocides & des valeurs dle-
vées du nombre quantigque n1 » car les autres résonances correspondent

\ . . . 5, 3 s P ~ 1‘} -1
a des taux d'ionisation trés dlevés (superzeurs a 10 s ).

Dans le cas du spectre c+0“ le calcul a permis d'identifier wmi-
quenent les raies dissyméiriques. Elles correspondent aux composantes
les plus stables n, =m - 1 et n, o= n- 2 des multiplicités
n =20, 19 et 18 . BEn revanche dans le spectre 0+H seules les réso-
nences les plus intenses et éfroites ont pu 8ire identifides : il
s'agit des états n7 =n -2 e n1 =n - 3 des multiplicités n = 19,
18 et 17 .

- P Y -1
Remarquons que les résonances de largeur superieure & 1,5 cm
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dans le modeéle hydrogénoide, comme c'est le cas des résonsnces ( 21, 20, 0),
(20, 18, 0 ), (19, 16, 0 ) et ( 20, 18, 1 ) , ne sont pas observées

dans le spectre du sodium. En effet ces états ont un taux d'ionisation
élevé (supérieur 3 3 x 10" 's™' ) et apparaissent sous forme de réso-
nances trés larges dans le fond de photoionisation. De plus ces

résonances sont assocides & des valeurs assez faibles de la densité
partielle d'états (tableau I}, si bien gue leur probabilité d'excitation

& partir de 1'état fondamental est pratiguement nulle.

Ces mémes remarques permettent d'expliquer pourquoi le spectre

+ + 1

oo (] m, | =2 ) ne présente ancune structure Jusqu'ad 200 cm”

au dessous de la limite d'ionisation sans chanp.

En effet les résonances ( 20, 17, 2 ) et ( 19, 15, 2 ) sont
relativement larges dans 1'approximation hydrogénoIde, et ls densité
partielle d'états associde aux résonances ( 20, 17, 2 ), ( 19, 15, 2 )
et (19, 16, 2 ) est si faible gue la probabilité dlexcitation de ces
eétats, & partir du niveau 3 3P3 peut &tre considérée comme négligeable

(tableau 1. B

Il en résulte que la premidre résonance observée dans le spectre
l m, f = 2 est la résonance 18, 15, 2 ) , qui n'est d'ailleurs pas

trés intense ( figure IV 7 ).

Il reste toutefois que seule la moitié des résonances a pu étre

identifiée dans chacun des deux spectres m, =0 et | m, =1,

On peut cependant remarquer que les positions expérimentales des
, , _ b - +
resonances sont identiques dans les deux spectres oo et o I, ce
qui fait que les énergies des états semblent présenter une dégénéres~
cence vis & vis de | m, | . Ainsi aux états dissymétriques identifiés
- . . .
dans le spectre o ¢ correspondent les résonances vew Intenses et

=4
légerement dissymétriques non identifides dans le spectre o I1 .

En revanche les résonances étroites attribudes aux états l W, | =1
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+ . . . i . .
du spectre o II sont assocides aux résonances symétriques non identi-
. . t - . roo .
fiées du specire o o ., On peut donc dire que les séries de raies non
. t - . .
identifides dans le spectre o o ( mz =90 ) gsont en fait des raies

assocides & la valeur |[m, | =1 .

£
, +
De méme les raies non identifides dans le spectre o N1 (| m, e 1)
correspondent a des états L, = 0, ce qui laisse & penser que les
excitations G+G_ et G+H ne portent pas les atomes de sodium dans

bien défini. Ainsi done | m

des é%ats de nombre quentique | m ‘ |

.|
n'est pas un bon nombre quantique.

+ - + cha <
Comme dans le cas des spectires o o et o I, seule la moitié des

résonances peut &tre attribude aux états | m}2 ! = 2 . Quant aux réso-
nances non identifiédes, elles appartiennent au spectre | m, [ =1,
kElles ne peuvent pas provenir du spectre f T, l = 3 , car elles cor-

respondraient alors & des états £ >3 qui ne peuvent pas étre peuplés

par des transitions dipolairesélectriques & partir d'un dtat P ( £ =1).

Notons que les raies non identifiées sont de faible intensitd rar
rapport aux raies l z, [ =1 ; cette intensité est si faible au voigi-

nage de E =0 , que 1l'on ne peut pas observer les raies parasites.

B 3., BRISURE DE LA SYMETRIE DE REVOLUTION AUTOUR DE LA DIRECTTON DU
CHAMP EIRCTRIQUE T

L'analyse des résultats expérimentaux a montré que | ., | n'était
plus un bon nombre quantique et qu'en conséquence la syméirie de révolu~

tion autour de la direction du champ dlectrigue n'existait plus.

Nous allons nous attacher & déterminer toutes les causes internes

et éventuellement exiernes de cette brisure de symétrie.
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B 3.1, Interacticn spin-orbite dans les édtats excitds

Comme tous les spectres enregistrés sont constituds de rédsonances

| m et | m, * 1 | , nous avons envisagé la possibilité d'une inter-

g |
action . spin-orbite dans 1'état supérieur qui ferait que les atomes
soient portés, par l'excitation du deuzxiéme laser, non pas dans des

états de | m bien défini, mais dans des états de | mj | vien

o |
défini.,

. , . + - + + .
Ainsi donec les excitations oo, o Il et 0 o porteraient les

atomes respectivement dans les états de | mj | = % , % et g
Comme & chagque valeur de | mj l on peut faire correspondre deux
1
v z = i bt
valeurs différentes de | m, [ (] m,, | = m, f 5 ) , on pourrs
alors observer, dans le cas d'une interaction spin-orbite asgez in-
tense, deux séries de résonances assocides respectivement & | m,. |
et F mﬁ_[ .

Toutefols dans le cas d'un alcalin léger tel que l'atome de sodium,

1'interaction . spin-orbite est trés faible au veoisinage de E = O

Pour évaluer 1'importance du mélange sntre les états m,, et m,
induit par 1l'interaction spin-orbite, nous avons introduit explicitement
dans l'hamiltonien décrivant 1'effet Stark des états du sodium de moment
nagnétique total mj : la partie non coulomwbienne du potentiel central,
D'opérateur Stark, 1l'interaction spin-orbite et les effets relativistes

induits par la présence du champ dlectrique extérieur |38] .

Nous avons construit au voisinage du niveau n = 15 1la mairice
associée & cet hamiltonien sur une base contenant les états 1S et nP
(14 <n 5;18) et les états de moment orbital £ > 2 et de nombre quan-

tique principal n' (13 <n' <17) .
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1 .
Dans ie cas des états | mj [ = > la dimension d'une telle matrice

est de 145 . L'étude des vecteurs propres de cette matrice montre que
le mélange entre états m, =0 et | m, | =1 n'excdde pas 0,1% en

amplitude.

En résumé, on peut dire que l'interaction spin-orbite ne permet pas

d'interpréter la double série de résonances observées dans les spectres

o+cm s 0+H et G+G+ .
B 3.2, Perturbation de 1'&tat 3 2P3 =73 MF = 3  gdue su champ
électrigue B

Lorsque nous avons déerit le principe du pompage optique Zeeman,
nous avong suppesé que les atomes de sodium n'étaient soumis 3 aucune

perturbation extérieure.

Dans le cas ol l'excitation o se fait en présence d'un champ
extérieur, on peut penser que les atomes sont portés, non pas dans un
dtat | m, | =1, mais dans un mélange d'étabs de | m, | différents.

En effet comme le champ électrique P mélange les niveaux, il

apparait alors dans 1'é%tat intermédiaire 3 2P3 des ccmposantes de

2

parités différentes, principalement des composantes issues du niveau
%D le plus proche (on néglige 1l'influence de F sur la fonction d'on-

de de 1'état fondamental 3 2s; ).
2

Dans de telles conditions le pompage optique hyperfin ne permet
N . . + ¢ ;
plus a 1l'excitation o de transférer tous les atomes de sodium dans
1'état | L Pow1,
Toutefois 1'évaluation de cette perturbation montre qu'elle reste

inférieure & 107° pour un champ F = 9950 V/em .

( {3p [Fz] 3a ) ~ o~4
E(3p) ~ E(3d)
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On peut donc considérer que la présence du champ dlectrique ne modifie

en rien le processus de pompage optigue.

Wéanmoins, si le champ F ne mélange pratiquement pas les niveaux

3P et 3D , il peut par contre mélanger, par 1'intermédiaire de lsa

partie tensorielle Hten de 1l'hamiltonien Stark, les diffdrents sous
niveaux hyperfins appartenant su niveau 3% 2P3 [86].
z

En fait ce mélange, dont 1'élément de matrice

(1JF I, | Hten! IJF M)

donne un ordre de grandeur, est nul dans notre cas, parce que la valeur
MF =3 est la valeur extréme du sous nivean ¥ =73 .

En résumé on peut dire que le champ électrique F ne per—
turbe pas 1'état du niveau intermédiaire. Toutefois, afin de nous
assurer de la bonne définition du nombre gquantique f Z, ! =1 de
1'é%tat intermédiaire et de la polarisation du laser pulsé, nous avons

réalisé une expérience de mesure d'énergies critigues d'ionisation.

Dang une telle expérience 1l'énergie critique Ec dépend de la

valeur de | o, | de 1'état final et non de la valeur du | Am£ l

de la transition. En effet nous avons trouvé trois seuils 4'ionisation
L ) ) . + - + + +

distincts pour les trois types d'excitation oo , ol et oo

( figure IV 8 ) ces trois seuils sont séparés par une plage 4'énergie
de 22 cm pour un champ de 9950 V/em , ce qui est en bon accord avec

la formule de Cooke et Gallagher [61 .

Ces résultats expérimentaux permettent de penser que 1l'on & un
pompage optique efficace et un faisceau ionisant de polarisation bien
définie.

Comment expliquer alors que f m, ! goit un bon nombre quantique

prés de E = EC (trois seuils d'ionisation distincts) et qu'il ne le
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soit plus prés de E = O (apparition de raies parasites dans les
spectres de photoionisation) ? Pour trouver une réponse i cette gues-
tion, il faut examiner leg perturbations d'origine exlterne au sysiéme
atomique, pulsque ni 1'interaction spinworbite, ni le champ électrique
F ne sont responsables, comme on vient de le voir, de la brisure de

symétrie de révolution.

De plus cette perturbation devra &tre peu importante quand 1'atome
est dans un état peu excité ( E QjEc ) puisque nous n'avons remarqué
aucune anomalie dans cette zone, et &tre relativement intense lorsque

1'atome est dans un état trdés excité ( B ~0 ) .
Parmi les causes d'origine externe pouvant rompre la symétrie de
révolution, nous avons retenu le champ magnéitique terrestre existant au

niveau de la zone dl'interaction.

B 3.3. Influence du champ magnéticue terresire

Pour un atome & un électron optique soumis & un champ magnétique
i . H-> - . rd 3
extérieur B , l'hamiltonien perturbateur peut s'écrire sous la forme :
- NN 2 2 2.2
(2 +28 )E+=2e (B az)

H= MB

ol les deux termes correspondent respectivement aux interactions para-
magnétique et diamaegnétique. Pour les états peu excités, le terme
diamagnétique est négligeable. le terme prédominant est 1'hamilfonien
Jeeman, linéaire en B et petit par rapport & 1l'interaction coulom=—

bienne présente dans le systéme stomigue,

. - i '—> ~ - - . -
Suivant 1'intensité de ¥ par rapport & 1l'interaction spin-orbite
on est en présence d'un régime Zeeman, intermédiaire ou Paschen-Back,

dont 1l'analyse est bien connue.

L'hamiltonien diamagnétique dépend du degré d’excitazign de 1'élec~
2pz 4
tron optique, et son intensité est de 1'crdre de egﬁ na, |, I1 sera
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donc prédominant par rapport & l'hamiltonien Zeeman lorsqu'on étudie des
états fortement excités., e terme diamagnétique est indépendant du spin
et ne peut pas mélanger des étets de nombre guantigue I différents.

En revanche si la direction du chemp magnétigue diffire de celle de 1'axe
de quantification, 1l'hamiltonien diamagnétique peut mélanger des états

dont les nombres quantiques m, difféerent au plus de deux unités.

Compte tenu de ces considérations, nous analyserons successivement
les perturbations dues su champ magnédtique terrestre sur 1'état inter—

nédigire 3 2?3 et sur les états excitds.

wf

a) BEffet paramagnétique sur 1'¢tat 3 2P F =M = 3

W

Les expériences de photoionisation en champ électrique nul ou con-
tinu permettent de penser que tous les atomes de sodium ont &té préparés

dans le sous niveau 3 P F =73 MF =3,
=z

2
Toutefois comme la direction du champ magnétique terrestire n'est

pas paralléle & celle du champ électrique choisie comme axe de quanti-

fication, on peut penser que la sélection de la valeur Ho=3 aété

partiellement détruite,

En effet, sous l'action du champ magnétique résiduel d'intensité
moyemme B = C,8 gauss, les moments magnétiques, orientés initislement
dans la direction 0z du champ électrique, vont précesser avec une vi-

tesge angulaire

6
wL = 8y - 2Hv1; B=4,7x10 rd/s ( VL = 1,4 Mz /gauss )

Ainsi donc 1'excitation continue o porterait les atomes non pas
dans 1'état pur | F = 3 MF =% ) , mais dans une superposition d'édtais
| F =73 M, ) avec M, variant de -F & F i

+3
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Comme | m, | n'est plus un bon nombre quantique ( | m, | est

égal a3 0 ou 1 dans les sous niveaux F = 3 L #3 ), le faisceau

s . 2 + -
laser ionisant de polarisation bien déterminde (o, Tou o ) porte—
ra les atomes dans un état caractérisé par plusieurs valeurs de ] m, I,

¢e qui pourrait expligquer l'origine de la série de raies non identifides.

Toutefois un calcul quantique permet de voir que la variation de la

population du niveau | F = 3 MF = 3 ) au cours de la durde de vie

=16 x10"% esta peine de l'ordre de 1% (voir la fin de chapitre

pour le calcul détaills [ 87 7).
Comme on s'y attendait, le champ magnétique terrestre ne détruit
pas 1'état | F = 3 MF = 3 ) dans lequel ont &té préparés les atomes

de sodium.

b) Mise en évidence expdrimentale de 1'influence du champ maegndétique

terrestre sur les &tats exeitds

L'influence du champ magnétique sur 1'éiat final de 1'atome dtant
assez difficile & évaluer, nous avons alors décidé de reprendre toutes
les expériences de photoilonisation, mais en ayant bien pris soin 4'ane

nuler le chemp magnétique résiduel.

Une paire de bobines d'Helwholtz (non représentdes sur la figure IV 5)
permet de compenser le champ magnétique résiduel ; & 1'aide d'un gaussmdire
& effet Hall ( Bell 640 ) muni d'une sonde adaptée aux champs faibles, on
a pu mesurer, sur l'ensemble du volume d'interaction, un champ magnéticue

résiduel inférieur & 20 milligauss.
Afin de mettre en évidence une éventuelle influence du champ magné-
tlque terrestre, ftous les spectres de photoionisation de la figure IV 7

ont €té repris dans les mémes conditions expérimentales.,

La figure IV 9  permet de comparer, pour chague type d'excitation,



226

FIGURE IV-GQ

Spectres de photoionisation de l'atome de sodium (F = 9950 V/cm)

pour différentes polarisations du rayonnement photoionisant .

- — N + ’ - \ .
a) o} b) I ¢) © en présence du champ magnetigue
terrestre.

a') ¢ en l'absence du champ magnétique

terresire,
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les spectres obtenus en 1'absence du champ magnétique ( a', b', o' )

~

& ceux obtenus en présence du champ magnétique terrestre ( a, b, c )

{66 7.

On peut aingi voir que ftoutes les résonances non ldentifides, dans
le modele hydrogéncide, ont totalement disparu des spectrss de photoio-

nisation.

En particulier, le specire o+c— ( 1, = ¢ ) ne contient plus gue

des raies & profil fortement dissymétrigue, alors que le spectre o n

(| m, | =1 ) ne contient plus que des résonances étroites.

Bn résumé c'est le champ magnétique terresire (ou le champ magnéti-

.

que résiduel), non paralldle & 1l'axe de quantification, qui est respon-
sable de la brisure de 1a symétrie de révolution du systéme dans 1'état
final, c'est & dire du mélange des nombres guaniiques f n, l dans

1'état final.

De tels résultats expérimentaux sont assez surprenants compte tenu

de la trés faible intensité du chemp magnétique terrestre.

Toutefois si 1'on s'intéresse & des étals atomiques trés excités

2 de

R

placés dans un champ magnétique, la partie diamagndtique Bzr
1'interaction magnétique devient importante au voisinage de E = 0
{ r devient trés grand quand E - 0 } et reut ainsi rompre la symsirie

propre du systéme.

En effet comme cette intersction dismagnétique e8t une interaction
a trés longue portéde, on s'attend & ce qu'elle induise essentiellement
un couplage entre les états non lids des divers continuums. En effet une
évaluation quantitative de ce couplage diamagnétigue entre un état quasi

stable | =1, situé prés de E = 0 , et les dtats du continuum

|,

L, = 0 montre que le nivean | m = 1  acquiert un élargissement sup-

.|
plémentaire & peine de 1'ordre de 10"4cm"4, ce qui est compldtement

négligesble.
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En conclusion 1'intérét de cette expérience est de montrer que des
perturbations treés faibles peuvent induire des modifications trés sen-
sibles dans les spectres de photoionisation en présence d'un champ

électrique pourvu qu'elles rompent la syméirie de révolution du sysidne.

B 4. SPECTRES DE PHOTOIONISATION DANS IE DOMATNE DES ENERGIES POSITIVES
PROCHES DE E = 0

Ainsi que nous l'avons vu en début de chapitre, les oscilletions
observées dans le spectre de photoionisation d'un état S ( g = 0 )
pouvaient &tre interprétées aussi bien par le moddle de la densité d'é-
tats du continuum que par le modsle de la densité de forces d'oscilla~

teurs.,

Afin de trancher enire ces deux interprétaticns possibles de
1l'origine des oscillations, des expériences de photoionisation ont
été réalisées dans d'autres laboratoires sur des atomes portds dans des
états excités nL ( £ #0 ), et plus particulidrement sur 1'atome de

sodium dans 1'état 3 EP3 [go,81] .

»]

Malheureusement dans ces deux expériences, comme nous 1'avons déja

signalé au début de ce chapitre, le nombre quantique | m de 1'état

g |
intermédiaire 3 QPK n'est pag défini puisque le premier étage utilise

i)

un laser pulsé. Les spectres de photoionisation ainsi enregistrds cor-
respondent donc a la photoionisation simultande des trois dtats

m, = O ,%1t , si bien que 1'on ne pouvait pas conclure quant & la
validité respective de chacun des deux moddles.

Nous avons donc repris 1'expérience, mais cette fois nous partons

de 1'état 3 ®p m, =+l qui est symétrique par rapport au plan

¥ I

z=0 (2+In,| est pair ). Par un choix convensble de la polarisa-

2
tion de la deuxiéme excitation, nous pouvons
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Na mLaO excitation o* o~
F=9950 V/cm

0
n,n,,m, , 21,20,0 20,19,0 19,18,0

Na Im i=1 excitation ot

PIGURE TV-1Q

Comparaison des spectres de photolonisation de
. C -
ltatome de sodium obienus en excitation ¢ o

et o (F=99%50 V/om).



~ soit porter 1l'atome dans un état m, =0 par 1'intermédiaire de

1'excitation o ( spectre 0+0— ) . D'aprés les prédictions du moddle
de la densité d'états, nous devrions observer des oscillations au-deld
de E = 0 , puisque nous peuplons des dtats L, = O ; en revanche le

modéle de la densité de forces d'oscillateurs ne prévoit aucune ogcil-

lation puisque nous utilisons une polarisation IT .

- soit porter 1l'atome dans un état | m, | =1 par 1'intermédiaire
de l'excitation I ( specire U+H ). T'aprés le medéle de la densité
d'états, le spectre ne devrait présenter aucune oscillation (1es états
m, = 0 ne sont pas peuplés) alors que le moddle des forces d'oscilla-
teurs prévoit des oscillations { état intermédiaire £ + [ m, | peir,

polarigation 1 ) .

En conséguence nous pouvons sans ambiguité juger de la validité de
chacun des deux modéles en examinant les résultats obtenus dans notre

expérience.

La simple comparaison des spectres O+d*. et 0+H (voir figure IV 10)
enregistrés dans un champ F = 9950 V/cm » montre clairement que les
oscillations n'apparaissent que lors de 1llexcitation des états m, = ¢
du continuum. En fait ces csciilations, dont le taur de medulation di-
minue rapidement & mesure que 1'on s'éloigne de E = 0 (prés de E =20
le taux de modulation est de llordre de 6% ), ne sont rien d'autre que

la suite continue de la structure de raies dissymétrigques observées déid

dans le domaine des énergies négatives { B <0 ) .

La période de ces oscillations est en parfait accord avec 1'expres-

s/4
sion analytique donnée dans le cas des champs intenses ('gg = 0,042 Fj/‘
dn
[ 82 ] ). On obtient ainsi pour des champs de 9950 V/om et de 5075 V/cm

; . . -1 -1 .
des résonances espacées respectivement de 42 cm et de 25 em = (voir

figure IV 11a).

Nous avons également étudié le spectre de photoionisation en présence
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Na, m_:0,Excitation o o-
F:9950 Yiem

21,20.0 20,19,0 19,18,0

n,n,m,

23,22,0 22.21‘0

: o 22,20,0
wwWwwwm”WW%wMMA W v

F: 5075 V/icm

E(grm‘“')

.50 0 50 100

FIGURE I7etiea

= : x . : - . - - : - . . PRI ™
cpeciresde pajtelonisatiin de l'atome de sodium en excitaticn o o
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d'un champ de 9950 V/em de 1'état 5 2?3 P =, =4 de 1l'isotope de

|

magse 85 de l'atome de rubidium,

Nous reviendrons dans le paragraphe suivant sur les résultats ob-

tenus dans le domaine des énergies négatives.

Le spectre 1~ obitenu pour une polarisation I des deux TayOri-
nements {excitateur et photoionisant) est présentd dans la figure IV 11D,
Ce spectre présente des oscillations s'étendant dans le domaine des
énergies positives avec un taux de modulation de Ll'ordre de 8% et une

période en parfait accord avec la formule générale ( 82 1.

Comme nous le verrons plus tard, la configuration T-7 permet
d'exciter deg états du continuum mj = +} associds aux deux séries de

raies m,=0, m = + Yet( m, =1, m = - ¥} . Les oscillations
ont un taux de modulation un peu plus élevé gue dans le cas du sodium,
car nous avons pu atteindre des états m, = 0 avec une polarisation I
+ P S — _

(transition m,=0-m =0 ).

Le fait que ces moduletions de la section efficace de photoioniga-

=y

tion n'apparaissent pas subitement & £ = 0 , comme cela semblait &tre
le cas dans les expériences faites sur le rubidium | 62 ], nentre bien
que la limite d'ionisation en champ nul E = 0 ne joue aucun rdle par-
ticulier ; le seul phénomdne particulier dans ce domaine d'énergie
(E~o0 Y est que l'énergie de liaison de 1'électron est du méme ordre
de grandeur que l'énergie d'interaction avec le champ électrique

extérieur.

fucune structure n'apparalt nettement dans le spectre o+ﬂ pour
lequel les condifions d'cbservation 4'oscillations déduites du modéle
de la densité de forces d'oscillateurs sont satisfaites ( £ + fmﬁl paire
et excitation I ), & moins gu'elle ne soit novéde dans le fond de photo-

ionisation en raison d'un faible taux de modulation.
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En résumé, il semblerait que les oscillations observées trouvent leur

origine dans le fait qu'on excite les états m, = 0 du continuum.

. . . . + -
Néanmoing on peut remargquer que les oscillations du spectire o o

ont un taux de modulation assez fagible : il est & peine de 62@ pour

un champ F = 9950 V/em , alors qu'il est de 13% pour un champ
F = 8910 V/cm dang le spectre I[=II de la référence [ & ] .

Or le contraste des oscillations dépend de fagon cruciale du re-

couvrenent entre la fonction d'onde l ?i > de 1'état initial et la
fonction d'onde | Y. > de 1'état final. Ce recouvrement est d'autant
plus grand que la fonction d'onde | ?i 7 contient des composantes m, = c.

4 -
Dang notre expérience (spectre co ) le taux de modulation est
faible, parce que la fonction d'onde de 1'état initial ne contient pag
de composante m, = o .
Dans le cas de l'excitation I~ , on obtient un taux de modulation

plus dmportant, car la fonction d'onde :

IR A - S A Y ) R R Y AT s R
,&2/ =, %3) = 3|?,o>2,--2/+1,3[1,1>2,+
contient une composante m, = Q.

Pour justifier le moddle de la densité d'états | 62, &7 ] , nous
avons signalé que les orbites les plus stables au voiginage de E = 0
étaient des orbites trés allongées sur l'axe Oz , défini par la pogi-
tion du noyau et le champ électrigue extérieur, et pointant dans la
direction de la cathode. De tels états, qui sont du type m, = o,
peuvent &tre associds & de grandes probabilités d'excitation & partir

d'états L, = 0 , puisque le reccouvrement de 1'état excitd Yf de

1'opérateur transition z et de 1'état initial ?i est alors ires

important.
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L'importence des phénoménes d'annulation dans le calcul de 1'élément
de matrice de 1'opérateur transition < Yi !zf Yf (8) » varie fortement
avec l'énergie E de 1'état excité, puisque un nouveau noeud apparait
gur l'axe Oz chague fois que n, augmente d'une unité. Ceci explique
1'existence de minimums et de maximums prononcés dans la dépendance de

< Y, lz | Y. (E) > en fonctionde & [80 ].

Ces congidérations permettent de comprendre pourguoi on observe des
ogcillaticens ayant un taux de modulation élevé, quand on excite les Stats

m, = 0 du continuum en partant d'un état | £ m = o>y [e0, 8 ].

Ainsi les prédictions du modele des densités d'états ne sont pas
suffisantes ; il faut que le nombre quantigque magnétique | m, | de
1'état photoionisé soit nul (ou, ce gui est éguivalent, il faut que la
polarisation du rayonnement photoiconisant scit du type 1 dans le cas

olt 1'état initial contient une composante m, =0 ).

Remarquons que mis & part le cas déjd étudié de la photoionisation
de 1'état 5 ®S; de 1'atome de rubidium, il n'est pas possible expéri-
. mentalement de ;eupler dans le cas d'un alcalin des états excitds de
moment angulaire ¢ non nul, de valeur | m, | parfaitement définie
et inférieure & £ en module. On ne peut donc pas étudier sans ambi-

guité les transitions m, = 0 - m, = 0 dans le cag des atomes alcalins.

En revanche, une telle expérience peut &tre rdéalisde dans le cas
d'un atome & deux électrons optigues { alcalino-terreux ou Ytterbium
par exemple). Clest ainsi gu'on a pu observer des oscillations au voi-
sinage de E =0 dans le spectre de photoionisation en présence d'un
champ électrique du niveau 6s 6p 1P1 du baryum en utilisant des

excitations 1m-m [ & 7,

Ayant précisé la limite de validité des prédictions fournies par
le modele de lg densité d'états, on peut maintensnt s'interroger sur

les limites du modéle de la densité de forces d'oscillateurs. Rappelons
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que les résultats de ce moddle ont été obtenus dans 1'étude de la photo-
ionisation en présence d'un champ électrigue des états °S des atomes

alcaling.

Le modele des densités de forces d'oscillateurs conduit & dtudier
séparcment la dépendance en énergie des densités partielles de forces

d'oscillateurs 4f ( Imﬁl, n, E ) pour chacune des transitions vers
45

les états du continuum de nombres quantiques ] m et n1 fizés.

g |
Compte fenu des propriétés de symétrie par rapport au plan z = O
des fonctions d'ondes de 1'état initial, de la polarisation de la lumidre

excitatrice et de la fonction d'onde de 1'état final ¥ ( [mﬂl, n ., B )
pour la valeur particuliere de 1'énergie Es (telle que Z1;: Zo et

E . E
E_ ~ —C%@-l o B, et B, sont les deux limites du continuum

étudié [ 15, 16 ] ), on peut prévoir llexistence soif d'interférences
constructives, soit d'interférences destructives dans le calcul de la

dengité partielle de forces d'oscillateurs.

De telles interférences sont assocides respectivement soit & un
maximum local, soit & une annulation dans la courbe donnant la varistion

de la quantité df en fonction de £E. La présence d'annulations dans la
4k

densité partielle de forces d'oscillateurs peut avoir pour congégquence
1'apparition d'oscillations dang la densité totale de forces d'oscil-

lateurs.

lLes résultats obtenus dans 1'étude des étate 2S5 oni ensuite &td

généralisés au cas des états °L (L #0 ) .

Ls photoionisation des états ®S est un cas particulier dans la
mesure ol elle ne fait intervenir, si on analyse le probléme en coor-

données sphérigues, que la voie de photoionisation vers le continuum P .
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Bn revanche, si on phnotoionise un état de moment angulaire non nul
£, on met en jeu les continuums ( £+ 1 ) et ( £-1 ), 3 condition
bien slr que la nature de la polarisation du rayonnement photoionisant
soit telle que le continwum ( £ - 1 } puisse intervenir (il faut que

le moment magnésique | m, | de 1'état final vérifie 1z relation
] m, ' < £-1). Cette condition est vérifiée pour des polarisations

c+ ou I du reyonnement de photoionisation, powrvi gue le nombre
quentique magnétique de 1'état initiel soit tel que |m, | < £-2

ou f m, [ = b -1.

Dang le cas ol deux continuums interviennent, il peut apparaltre
des phénoménes d'interférence entre ces deux voies d'ionisation, ce qui
se traduit par 1l'apparition d'annulations supplémentaires dans les den-

sité partielle de forces d'oscillateurs 47 ( [mﬁ[, n, B ).
dx

On peut remarquer gque si df ( ]mzl, n, E ) s'annule pour des
dE !
valeurs E = Ea at Z1 = Zf de l'énergie et de la constante de sépa-
raticn Z1 » 11 existe alors une deuxieme valeur de 1l'énergie E = Eb s
définie par la condition Z? = Zﬁ - Zf » pour laguelle la gquantité

af | Imzf, n1, E ) s'annule de nouveau.

dE

Ce résultat découle des propriétés de symétrie, par rapport au
plan z = 0 , qui relient les fonctions d'ondes ¥ ( fmﬂé, n_, Ea )
st ¥ ( !mﬂf, n ., B )

En effet pour une valeur E = Ea ies constantes de séparation 21

et Z des mouvements suivant les coordomnés £ et M sont dgales i
a . o . . .
Z et Z - Z1 ; 81 on s'intéresse a une autre valeur de 1!'énergie

o o . b a ; . .
B =K telle que 21 = 21 =z - Z1 » la constante de séparation du nmou-

vement suivant T est égale &2 I, = Zﬁ
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Adingi donc pour la valeur E = Ea et su voisinage du noyau (1es
termes FN et FE sont alors négligeables) le mouvement suivant £
est éguivalent au mouvement suivant 1 pour la valeur E = Eb (méme
remargue pour le mouvement suivant € pour E = Eb et le mouvement

suivant 7 pour B =B ).
Compte-tenu de ces propriétés de symétrie, on peut écrire :

On comprend alors que si la guantité 4f s'annule pour B = Ea '
dE

. . Wy — . w'\
elle s'annule aussi pour E = E, ( 1<.ilsza>{ = !<¥i!ZILb/! ) .

11 est alors nécessaire d'étudier la possibilité d'interférence
entre les deux voies d'ionisation avant de conclure & l'existence ou
non 4d'oscillations. L'existence d'annulations, pour des valeurs de E

différentes de Es y dans la courbe df a été mise en évidence dans le calcul

dE
de la section efficace de photoionisation des dtats | 3P, m£=0 > et
| 3P, lm£f=1 > de 1'hydrogine soumis & un champ électrigue de

77 xv/en [ 88 7.

Ces annulations apparaissent uniquement quand le continuwm S

peut &tre atteint, ce qui est réalisé avec des excitations du type o ,

o et TN .

Les ménes czlculs montrent que la quantité df résente pour
') qQ gi P D
aB

B = ES s0it un maximum local, solt une annulation qui est due & des

propriétés particulidres de symétrie.-

En résumé, pour pouvoir justifier de 1'existence ou non d'oscilla-
tions dans la section efficsce de photoionisation en présence d'un champ

électrique au voisinage de la limite 4'ionisation en champ nul, il faut
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étudier plusieurs poinis :

- la possibilité d'interférences desiructives entre les continuums
(£=1) et (4 +1 ), ce qui représente une source d'oscillations
dont le taux de modulation est moyen ( 11% pour l'atome d'hydrogéne

dans un champ F = 77 kV/em [ 88 ] ).

-~ l'existence d'une annulation & E “’ES due & des propridtés de
symétrie par rapport au plan z = O , ce qui est aussi une source d!os-
cillations dont le taux de modulation est assez faible ( 3% pour

F =77 k7/cn ).

-~ la possibilité de peupler les états m, = 0 du continuum ; ces
états sont trés stables et correspondent i des maximums treés importants

dans la probabilité de présence de 1'électron prés du novau.

m =0
Comme 1a densité partielle des états du coniinuum c, (B) pré-
-1
sente une forte discontinuité & 1'énergie critique parabolique

E = Eg ( n1,Im£f=O ) (figure I 10) (la discontinuité de la fomction

lm, =1
¢ . (E) est beaucoup moins prononcée & E = Ei ( n, Im£l=1 Y, la
E

densité partielle de forces d'oscillateurs subit une forte variation
4 B = EC( [m£]=0 ) , ce qui se traduit par 1'apparition d'une réso-
nance tres fine dans le specire de photoionisation (on aurait eu une

résonance trés large, c'est & dire non observable, dans un spectre

fmzi:1).

31 de plus 1'état m, = 0 est peuplé par une excitation I, on
obgerve des ftaux de modulation élevés, compte-tenu des considérations

semi-classiques ( 43% pour F = 77 kV/om ).

Ces trois points différents permettent de comprendre les résuliats
obtenus dans 1'étude de la photoionisation de 1'état 3P de 1'atome

d'hydrogene. L'analyse de ces résultats est présentée dang le tableau II.
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En conclusion, on peut dire que la prévision d'oscillations dans
le section efficace de photoionisation en présence d'un champ élec-
trigue d'un état parfaitement défini par les valeurs de tous ses
nombres quantiques et pour une polarisation dbien définie, es® un pro-

bléme relativement complexe.

En effet ce phénomene est 1ié non pas & la structure présentde
par la densité d'états, mais & celle existant dans la densité de forces
d'oscillateurs. Il s'agit donc d'une grandeur non diagonale pour la-
quelle seul un calcul numérique permet d'évaluer 1l'importance des

phénoménes d'amaulation ainsi que le taux de modulation.

Nous avons cependant pu dégager quelques régles relativement sim-
ples permettant d'obtenir & priori quelques informations qualitatives
sur l'aspect des spectres de photoionisation en présence d'un champ

é¢lectrique au voisinage de & = 0 ,

Il faut cependant remarguer que, pour un état de nombres guantiques
déterminés et un champ F fizé, le taux de modulation dépend de 1'&1é-
ment considéré ; le calcul doit par conséquent tenir compte du caractire

non hydrogénoide du spectre étudid.
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C ~ SECTION EFFICACE DE PHOTOQIONISATION EN PRESENCE D'UN

CHAMP RLECTRIQUE DE L'ETAT EXCITE 5 QPB F=4 M=4
E]

DE L'ATOME DE RUBIDTUM ( AICALIN ILOURD )

Dang la partie précédente nous nous sommes intéressés au specire

de photoionisation en présence d'un champ électrique de 1'état 3 2P3 F=3 MF=3

vl

de l'atome de sodium au voisinage de Ia limite d'ionisation en champ nul.

Dans le cas du sodium, alcalin léger, l'interaction spin-orbite
est négligesble si bien que la structure des spectres de phoicionisa-
tion Stark est essentiellement déterminéde par le caractére non coulom-

bien du potentiel central auguel est soumis 1'électron optique.

Il n'en est pas deméme pour les alcalins lourds, pour lesquels les

effets relativistes ne peuvent plus 8tre négligés.

A cette étape de notre travail, il nous a donc sewblé particulié-
rement intéressant de réaliser sur un atome alcalin lourd les mémes
expériences que celles concernant le sodium et décrites dans la partie B,
afin de juger de 1'importance des phénoménes nouveaux 1ids & 1'inter-
ation spin-orbite apparaissant au voisinage de la limite d'ionisation

Sans chanmp.

Aussi nous avons étudié le spectre de photoionisation de 1'éfat

5E2p P=4d M, =4 de l'atome de rubidium placé dans un champ élec-

fLA

2
trigque, en ayant les mémes exigences que pour le sodium, tant du point
de vue de la pureté de 1'état intermédiaire que du choix bien défini de

la polarisation des rayonnements excitateur et photoionisant.

Rappelons que 1'étude des spectres Stark au voisinage de la limite
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d'ionisation classique a déja mis en évidence 1'importance des effeis
liés & l'interaction spin-orbite dans le cas de 1'atome de rubidium.

En effet nous avons attribué & 1'interaction spin-orbite deux phé-
noménes treés fins (trds bien localisés en énergie et en intensité du
champ électrique) observés au voisinage de B = Ec 1 il stagit d'une
part de l'observation d'un profil de Fano %tres étroit, d'autre part de

la stebilisation d'wn niveau Stark [ 65, 69 | .

L'étude du sodium nous a également permis de montrer gqu'auw voisi-
nage de la limite d'ionisation en champ nul, le spectre de photoionisa-
tion Stark est particuliérement sensible & toute perturbation brisant
la symétrie de révolution du systéme autour de l'axe 0Oz défini par
la direction du champ électrique, méme si cette perturbation est d'une
intensité tres faible comme celle induite par le champ magnétique ter-

restre [ 66 1.

Pour toutes ces raisons il était possible de penser que 1'é&tude

au voisinage de E = C du spectre de photoionisation Stark du rubidium

nous permetirait de mettre en évidence des phénoménes nouvesux.

Nous allons décrire le dispositif expérimental utilisé, avant de

présenter et d'analyser les résultats obtenus.

C 1. DISPOSITTIF EXPERIMENTAL, PURETE DE L'ETAT TNTERMED TAIRE

Comme dans le cas du sodium, nous avons utilisé la technique du
pompage optique Zeeman pour peupler de fagon sdlective 1'état

5 BPS F=4 MF =4 de 1l'isotope BSRb .

ol

C 1.1, Pompage opticue., Choix des polarisations. Effet isotopicue

Le jet atomique de rubidium naturel (composition isotopique : 72%

de rubidium de masse 85 et 28% de rubidium de masse a7 ) est
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dclairé transversalement par un rayonnement laser monomode et continu,

Les structures hyperfines des états fondamentaux 5 %3, des deux
2

8
isotopes [ av (Rb85) = 3035,7 MHEz et Av (Rb 7) = 6834,7 MHz | sont
87

résolues, ce gqui permet d'exciter goit 1l'isotope Rb » Soit 1l'isotope
85 . i .

Eb qui a été refenu pour l'expérience en ralson de son zbondance

naturelle.

Le rayonnement laser, perpendiculaire au Jet atomique, est ainsi
accordé sur la raie la plus intense du groupe de raies D, de 1'iso-

tope 85 , clest & dire plus précisément sur le transition @

5%, F=3 - 5% F=4
2

o] [oN

Comme la lumiere est polariséde c+ » Loute 1z populaticn du sous

niveau hyperfin F =3 de 1'état fondamental 5 °3; se trouve regrou-
2
pée dans le sous niveau Zeeman F = 3 MF =3 de 1l'état 5 QSL
Z

(pompage optique Zeeman), et par suite seul le sous niveau
F=4 M, =4 m, = % m, =1 de 1'état excité 5 2P3 est peuplé.
2

Le deuxidme faisceau laser, délivré par un laser & colorant pulsé
pompé par un laser & azote, est colinéaire soit au premier faisceau
laser (excitations c+0_ et o+c+ ), soit au jet atomigue (excitation
c+H ) . Ie deuxidme faisceau est totalement inclus dans le pre-
mier falsceau, de sorte gu'il interagit avec les atomes déji préparés
dans 1'état 5 2P3 m, =1,

E

Comme dans les expériences réalisés sur 1'atome de sodium, des

bobineg d'Helmholtz annulent le champ magnétique résiduel subsistant

dans la zone d'interaction.

C 1.2, Pureté de 1'état intermédiaire

Hous avons vu cgue la méthode du pompage optique Zeeman permet de
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peupler le scus niveau Zeeman hyperfin 5 2P3 r=4 M? =4 de

2
1l'isotope 85 . Comme le pompage se fait en présence d'un champ élec-

trique extérieur d'intensité F = 9950 V/em , il est nécessaire
d'évaluer 1'importance de la perturbation de cet état lide au champ

électrigue.

Tout d'abord, l'effet Stark lindasire peut introduire dang la

fonction d'onde du niveau 5 2P3 des composantes de moment orbital et

2
de parité différents, en particulier celles issues des nivesux les plus
proches 4 SDjfi 5 et 5 7S, . Une telle perturbation pourrait modi-
Tt 2
2 2
fier 1'efficacité du pompage optique hyperfin Zeeman,

Cependant les calculs montrent que l'ordre de grandeur du mélange
induit dans la fonction d'onde de 1'état étudié est négligeable pour

un champ ¥ = 9950 V/em ; en effet nous avons :

{ 5p |Pz] 43 >
E(S5p) - B{44)

-4 {5p |Fz| 54 > -4
10 % < 2,10
<2 © E(5p) - E(5s) |

ce qui est fotalement négligeable.

L'effet Stark quadratique peut d'autre part mélanger des états
hyperfins associéds & des valeurs de F différentes. Comme nous nous
intéressons & la valeur extréme F = MF = 4 , la perturbation associée
4 la partie iensorielle de l'hamilfonien Stark n'apporte aucune

contribution [ 86 1.

La structure hyperfine magnétique (dipolaire ragnétique ou quadri-
polaire électrique qui peut mélanger leg étais hyperfins de mémes

-

valeurs de F et M. appartenant aux niveaux 5 P, et 5 7P
2

wha

n'apporte aucune contribution, puisgue nous étudions la valeur

magximale de F .

En conclugion de cette analyse, on peut dire que la méthode du
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85Rb

dans un état 5 2P3 F=4 M, =4 pur, clest 3 dire dans 1'état

pompage optique Zeeman permet de porter 1l'atome de 1'isoctope

mj

ro o
=}
l

o Rt

nm,=1 m.=

1
2 _
5 =P ms* 5 P j

C 2. SPECTRES DE PHOTOICNISATTON DANS IE DOMAINE DES ENERGIES NEGATIVES
PROCHES DE _E = 0O

Les spectres de photoionisation obtenus av voisinage de E =0
(E<0) dans un champ F = 9950 V/em sont représentés sur la
figure IV 12. Ils correspondent aux différentes polarisations o , I
ou c+ du rayonnement photoionisant, la polarisation du rayonnement

+
excitateur étant toujours du type o .

C 2.1. Forme des raies

, . -+ + o+
les structures observées dans les trois spectres oo , oc D et oo
. . + - N
sont de nature différente . lLe specire ¢ o est le seul & comporter
. . . - e . s
des raies relativement larges ( I' ~ 20 & 30 cm } au voisinage immé-

diat de B = 0 .

Ces structures ont un caractére dissymétrique prononcé, mais ne
ressemblent pas aux profils de Fano typigques observés dans le spectre

o du sodium [ 66 1.

lLorsqu'on s'éloigne de la limite d'ionisation en champ nul ¥ = 0
les raies deviennent plus étroites et plus symétrigues. Elles peuvent
8tre classées en deux séries alterndes selon 1'importance de leurs
largeurs specirales, parce qu'il existe une succession de raies larges

(I ~10 cn ' ) et étroites (I ~2cm ' ) .

+
Le spectre o II ne comporte pratiguement pas de structure pour

s . Y -1 ' ’
des énergies supérieures & =125 cm ; 11 présente en revanche pour
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des énergies plus faibles, d'abord gquelques structures larges & profil
irrégulier (T~ 20 em ! } , puis ensuite deuz séries de raies alterndes,
les unes larges, les autres étroites, et dont Ies largeurs sont compa-
rables & celles observées dans le spectre c+o" ; les raies larges ont
un caractére légerement dissymétrique alors que les raies étroites ont
des prefils symétriques.

Enfin le specire c+o+ a un aspect tres particulier : il n'existe
aucune structure sur un grand domaine d'énergie au voiginage de E = O
( =250 em™l < E < ¢ ) comme cela avait déjh été observé dans le cas

du sodium.

A des énergies moing élevées, il présente des siructures trég é-
troites (I~ 2 cm | ) de caractére dissyméirique trds prononcé et
ressemblant &4 des profils de Fano dont le facteur q serait voisin de
1'unité., Au centre de ces courbes de "dispersion", on observe des raies
pratiquement symétriques et trés diroites ( I~ 2 cm ' ) . Enfin les
états d'énergie beaucoup plus faible sont associés & des profils sy-

métriques étroits.

51 on superpose les trois spectres, on constate que les structures
apparaissent dans tous les specires approximativement aux mémes éner-

gies, mais avec des profils et des largeurs trés différents.

N . c . + - . < .
Adingi les raies éfroltes du spectre o o sont assocides aux raies

+ . 3
larges du spectre o Il , et réciproquement les raies larges du spectre

- . . A
oo correspondent aux raies fines du spectre o 77 . La méme remarque

+ + +
est valable quand on compare les gpecires ol et oo .

C 2.2, Identificetion deg raies : migse en évidence expérimentale

de l'influence de 1'interaction spin—orbite sur les états

gxcités

Les structures obtenues dans chacun des trois spectres étudiéds
+ - + + + , , L.
cog,ocll et ¢ o peuvent Bire classées en deux groupes distincts

gelon les profils et les largeurs des raies observies.
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De plus, si on compare les structures observées dans le specire du
sodium & celles observées dans le spectre du rubidium (les deux spectres
sont obtenus dans le méme domaine d'énergie avec les mémes polarisations
du rayonnement photoionisant, la méme intensité du champ électrique F
et en l'absence du chaup magnétique terrestre), on constate alors que
le nombre de raies est deux fois plus grand dans le rubidium que dans

le sodium.

Comme les structures observées dans les trois spectres du rubidium
sont en apparence dégénérées et comme il s'agit d'un alcalin lourd, il
est raisonnable de penser que l'interaction spin-orbite n'est pas né-

gligeablie.
Dans ces conditions le moment magnétique total | mj | devient un
bon nombre quantique, ce qui permet de caractériser toutes les résonan~

ces observées sur les trois spectres.

o . + -
Aingi les structures observées dans le spectre o o correspondent

a deg états mj .- el auxquels on peut asscocier les deux séries
d'états ¢ ( ms = % s f m, [ = 0 ) et ( ms = -'% y My = 1) .

De la méme manidre, le spectre ' contient les états | mj [ = g
auxguels correspondent les séries d'états { m, = % , | m, [ =1 ) et
(wg==-%, lu,|=2)

Enfin 1l'excitation c+g+ permet de peupler les états f mj l :'%
auvzguels ?orrespondent les séries d'états S ='% . m, =2 ) et
(og=-50 Tmyl=3)

L'identification des résonances Stark est faite dans 1'approxima-
tion hydrogénoide, qui est bien adaptée 2 1'étude des é&tats tres

excités ( E~0 ) .

Les résultats obtenus dans le cas du sodium sont alors immsdistement
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applicables, parce que les deux études Taites sur le sodium et le ru-
bidium ont été effectuédes pour une méme intensité du champ €lectrique.
La figure IV 12 présente la classification retenue pour chacune des

résonances.

C 3. ROLE JOUE PAR T'INTERACTION SPIN-ORBITE DANS IES ETATS DE RYDEERG
DU RUBIDIUM

¢ 3.1, Phnénoménes lids 4 Il'importance de 1'interaction spin-orbits

pour les états de Rydbere du rubidium

A premigre vue, il peut paraitre surprenant que 1'interaction
spin-~orbite puisse perturber les dtats trés excitds de l'atome de ru-
bidium, puisque 1l'intensité de cette interaction décroit en %3 avec

iz nombre guantique principal =n .,

En revanche l'intensité de la perturbation diamagnéiique croit en
n4 et peut &ftre particuliérement importante, méme pour un champ magné-

tigue faible, si on éiudie des états trés excités.

Cependant des études expérimentales portent sur l'atome de rubidium
non perturbé ont mis en évidence l'importance du rdle joué par les effets
relativistes dans les états de Rydberg de cet atome. Tout d'abord la
structure fine des termes n°D et n®F présente des anomalies gue l'on
peut attribuer & un effet de second ordre croisé faisant intervenir les
effets relativistes et la polarisation du coeur par 1'électron de va-

lence,

Ainsi les termes n®F présentent une structure fine inversée, le
niveau n®F ayant une énergie inférieure & celle du niveau n®F

[ a9 7.

7/2 5/2

Quant & la structure fine des termes n°D mesurée pour des états

de Rydberg trds excitds ( n <55 ) , elle ne varie pas suivant la
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loi 3 déduite d'un moddle k wn électron [ 90 7] .

Un autre phénoméne 1ié & 1'importance des effets relativistes con-
cerne les ancmalies d'intensité observées sur les raies de résonances

58 - n 83%&1 (29 <n <50 ) . Le repport d'intensité des deux compo=-
)

santes de ce doublet n'est pas égal a deux, rapport des poids statistiques

des deux niveaux excités n 2P3 et n ®P; , mais prend la valeur
2

2
5,9 % 1,4 indépendamment de la valeur de n pour les cas étudiés

[ 56 7.

En ce qui concerne les forces d'oscillateurs des transitions s'ef-
fectuant & partir du niveau S5p nous avons vérifié que les forces de
raies des transitions 5 er - n 28% et 5 EPj -n eDj, ne dépendaient
pas de fagon significative de la valeur des moments angulaires J et
i' (les variations relatives sont inférieures & 0,5% dans le premier

cas et 2% dans le second).

Dans les états de Rydberg de l'atome de rubidium perturbé par un
champ électrique, 1'importance de la perturbation 1iée & 1'interaction

spin-orbite ne peut &tre ndgligée en régime sous—critique { E <E, )y

Cette perturbation doit &tre prise en compte, au méme titre que le
caractére non coulombien du potentiel central, dans le calcul de la

structure Stark.

Cependant 1'importance relaitive de ces deux perturbations varie

suivant la valeur de | mj | des états étudiés.

Ainsi pour les états | m, | = % , on distingue en champ fort deux
multiplicités distinctes associées respectivement aux états | m, | =3
et l m, ﬁ = 2 , la premiere étant de caractdre essentiellement hy-
drogénoide (les états l %, ' =3 présentent entre eux des croisements)

et la seconde possédant un caractére non hydrogénoide qui se manifeste

par la présence d'anticroisements.
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L'interaction spin~orbite associée aux orbitales £ >2 couple

ces deux multiplicités, mais avec une intensité si faible que les

niveaux | m, | =2 et | m, | =3 semblent se croiser.
p 3 1 'a
En revanche pour les états | m, =3 | et | =7 1'inter—
action entre les deux multiplicitds m, = |m, | vt oot om = lm | - 1
Z by ; 4 3 2

due aux effets relativistes des niveaux P et D egt gi importante

que 1l'on observe des anticroisements trés marqués [ 38 } .

Pour juger de l'importance du mélange entre les états mﬂzo et

| m, | =1 associds & la méme valeur | n, f ='% , nOUS avons
construit au velsinage du niveau n = 1% 1a matrice associde aux
états nt (£ 23 13<n<17),nd (14<n<18), nmp (16 <n <20)

et ns (16 <n <20 ) .

Cette matrice de dimension 145 tient compte de 1l'effet du chanmp
électrique extérieur, du potentiel non coulombien vu par 1'électron
optigue, de l'interaction spin-orbite et des effets relativistes induits

par le champ électrique.

Pour un champ F = 9850 V/cm s le mélange 4d'états m, = 0 et
l m, | =1 est particulidrement imporbtant su voisinage des anticroi-

sements, puisqu'il peut atteindre la valeur de ( 70% - 30% ) .

Notons que ce calcul ne tient pas compte de 1'élargissement des
niveauz dfi & 1'ionisation par champ ; si on tient compte de 1'élargis-
sement gpeciral des niveaux, beaucoup d'états associds & des valeurs
différentes de , peuvent &tre dégénérés , ce qui a pour effet de

= 1,

mélanger fortement les états m, =0 et | m

; o |

Dang le cas du rubidium une preuve expérimentale de 1'importance
des phénoménes d'anticroisements,entre états de | m, | différents,
dus & l'interaciion spin-orbite est apparue dans 1'étude de l'ionisa-

tion par champ de 1'état 195 .



I1 apparait en effet des seuils d'ionisation multiples dus & des

traversées d'anticroisements de niveaux partiellement adiabatiques [68].

¢ 3.2. Etude des profils

L'étude des spectres de photoionisation en présence d'un champ

électrique de 1'état 5 2?& P=d MF =4 de 1'atore de rubidium a

2
permis de mettre en évidence 1'importance de la perturbation lide A

l'interaction spin-orbite au voisinage de la limite d'ionisation en
champ nul. En effet cette interaction couple des états dont les valeurs
de m, sont différentes et faii apparaltre dans les spectres des struc—
tures qui seraient interdites dans un modéle ol le spin de 1'électron

serait négligé.

. . . + - +
Comme les profils observés dans les trois spectres oo , c Il
+ + N cop Py P .
et oo sont tres différents, nous avons é+é amends a attribuer les

mémes nombres quantiques paraboliques ( n n1 Z, ) aux résonances

localisées aux mémes énergies dans les spectres | mj I = m, + é
et | mé [ = m, - % , mais dont les profils et les largeurs spectra-

les sont différents .

Aingi 1a résonance observée dans le spectre mj =M, +

begucoup plus large que celle apparsissant dans le specire nm'= o~ 1 ]

J Z
Nous svonsg attribué aux dtats m, = 1 les résonances étroites du
+ - 1 . p
spectre oo ( n, = E ) ainsi que les résonances larges du spectre
G‘+H(m =Z) ’
o277
I1 peut paraitre surprenant gue le méme état | n n, fmﬂl >

puisse &tre observé de fagon différente suivant le spectre étudié.

En fait, dang un spectre de photoionisation, on n'observe pas la
densité d'états du continuum , mais la densité de forces d'oscil-

lateurs, ces deux grandeurs pouvant varier avec 1'énergie de facon trés
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différente comme nous 1l'avens déja vu lors de 1l'interprétation des
ogcillations observées dans les spectres de photoionisaticn en présence

d'un chanp au-dela de E =0 .

Pour étudier les principales caractéristiques des profils de rales
observées dans les différents spectres de photoionisation de 1'état

5 2P3 F=4d MF =4 de l'atome de rubidium, nous avong uitilisé le

T
formalisme introduit par Fano [ 31 ] . Le gystdme étudié esi présenté

sur la figure IV 13.

L'hamiltonien d'ordre zéro HO est 1'hamiltonien Stark de 1'atome
d'hydrogéne ; son spectre comprend des états discrets caractérisés par
les nombres quantiques ( n, n1, mﬂ, ms ) et des états des continuums

( E, n1, i} ) . Ces états sont perturbés solt :

AR
~ par l'interaction AV asscciée au caractére non coulombien du
potentiel central dans 1'atome de rubidium. Cette interaction AV
couple les états caractérisés par des mémes valeurs de m, et de m_
- par l'interaction spin-~orbite A qui couple les états de méme
valeur de mj s mais dont les valeurs de m et de ms different au

£
plus d'une unité.

En congéquence les fonctions propres de l'hamiltonien (HO4-AV-FA)

assccides & une valeur domnée de | m, | s'éerivent :

o, = §:a(E) @g + E:b(E) wa + j‘CCEQ lg. dE'+de(E0 wﬁ, ax

A + : P ] -
ou @, et ©® représentent respectivement les fonctions d'ondes des

d d 1 1 ! 1
états discrets m, = ]mj] -5 RE7 et m, = [mjf TS OB S=-3
et Vg, et WE! les fonctions d'ondes des états des continuums

L -+t - L1 -+
D, = lmjl -5 n= + > et m, = fmjl + 3 m=-

Considérons des transitions dipolaires électrigues issues d'un
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[l

FIGURE TV-13

Schéma des différents états et interactions intervenant dans 1'étude de
la photoionisation en présence d'un champ électrique de 1'état
2 . s 85
D _ —
5 "5, F=Mp=4 du rubidiw ("7rp)
AV ¢ partie non coulcmbienne du potentiel central,

A i interaction spin~orbite.



257

niveau discret non perturbé de nombre quantigque m% =1 m' = %’, ce

gui est le cas du niveau 5 2P3 Fed M,=4,
B
Ces transitions excitent uniquement les états q; et VE, car

1l'opérateur dipolaire électrique n'agit pas sur le spin de 1'électron.

Nous supposons négligeable 1'interaction { AV + A& ) qui couple
les deux continuums, parce que son traitement explicite est irés comw

plexe.

Si 1'on admet que leg états discrets ?; et ¢g peuvent &tre
étudids sépardment ~ c'est & dire gqu'ils ne sont pas coupléds entre eux
par la perturbation ( AV + A ) et que leurs largeurs spectrales dues
& leurs interactions avec les états du continuum sont faibles devant
leur différence d'énergie - alors le spectre obzervé comportera des

profils de Fano indépendants,

La largeur de la résonance agsocide au nivesu discret ¢z
{ m, = mj- % y B = % ) est déterminde par l'intensité de la per-
turbation ( AV + A ) ; son parametre q dépend des valeurs respec-
tives de ( AV 4+ A ) et de la valeur des 4léments de matrice D et 4
de l'opérateur transition vers 1l'état discret considéré et vers le

. + 1
continuum WE‘ ( n=7 ).

Quant & la résonance associde au nivesu discret $ (mﬁ_ mJ+*% ,
m, o= - L ) » Sa largeur est déterminée uniguement par 1'1nteractlon A
et gon parametre q est mal, puisque 1'état discret ©. ne peut pas

d
étre atteint par une transition dipolaire électrique 3 partir de 1'état

foendamental.,

Cette analyse montre donc qu'un niveau discret correspondant i

i
2 I
rente, quand on l'observe dans des spectres de photoionisation

des valeurs donndes de n, n1, [m peut apparalitre de facon diffé-

caractérisés par des valeurs différentes du nombre quantique magnétigue
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total ! mj | . 51 la perturbation lide au caractére non coulombien
du potentiel central est beaucoup plus importante que 1l'interaction
spin-orbite, la résonance apparalt alors avec wn profil large dans le

spectre m, = m, + %- et avec un profil étroit dans le spectre

En fait comme nous 1'avons déja signalé dans le chapitre III, si
les perturbations AV et A induisent des élargissements spectraux
importants par rapport & 1l'écart en énergie des deux dtats discrets,
seule une étude globale trés complexe faisant intervenir tous les états
discrets permet de rendre compte du spectre expérimentel de photoioni-

gation.

Dans le but d'interpréter au moins qualitativement les profils de

raies observés et d'expliquer en particulier 1'apparition de structures

. . . ! i
1 - e — o = . + ¢ 5
liées aux étais Z, mj + s o > (non directement peuplés a
1 . . .
partir de 1'état 5 g?l my =1 m =4 ) nous avons €tudié un mo-
]

déle simple comportant trois niveaux couplés » un méme conitimuum.

En effet il apparailt dans chacun des trois spectres oo ; o' n
et o+c+ deux séries de résonances alterndes. Les caractéristiques
agsocides aux niveaux d'une série donnéde (intensité du couplage, va-
leur de 1'élément de matrice de 1'opérateur transition) varient peu
d'un niveau a 1'autre ; en revanche les deux séries peuvent avoir des

propriétés fondamentalement différentes.

Les trols niveaux non perturbés ont des énergies égales &

E1, E, et E3 . les paramétres T et q associds aux trois résonances
sont : F1 = T3 ;o4 =, et gz =0, ol les états d'énergies B

. . s ! . . . \
et ET appartiennent a4 la série n, = E et 1'état d'énergie E; &

L 1
la seérdie m = = =,
8 2

-
L'excitation o ¢ permet d'atteindre les états | m'j | = %
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FJ.::FS:QTZ :(ES_E»:[)T[/IJ.S qi :'q'; =T[/1O

d, =0

@

£+ Ez és
Th =T2 =T3 =(Es _E4)TU/LO
9. =

{

Eq £ és

FIGURE IV7-14 2 et b

Profils de structures calculés compie fenu de 1l'interaction spin~orbite.
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rd 3 I ? Ll
auxquels on peut associer la série d'états ( m, = 0y m, = 5') qui

sont peuplés directement & partir de 1'état 5 °P_ , ainsi que la

) .

[V I3

1
. 'z _ __ 1
série d'états ( my=1, mo=-
Comme le caractdre non coulombien des tats 9§ du rubidium, asso-
cié & une valeur élevée du défaut quantique ( és = 3,13 } , est
beaucoup plus important que le couplage spin-orbite des états P , nous

avong été amené & choisir pour F1 et Ty des valeurs telles que

r > .
?rg

-, + - . .
D'autre part, les raies observées dans le spectre o o  au voisi-
nage de E = 0 n'ayant ni des profils lorentziens, ni des profils de
Fano typiquement asymétriques, nous avons attribué des valeurs faibles

au paramétre q, -

La figure IV t4a présente le profil obitenu pour les valeurs sui-

vantes des paramétres :

= = 0,318 =0
q, a4, ) 3 as
T =T =0,628 Iy = 0,308
1 32
E ==2 E, = 0 E =1
4 = 3

Le profil obtenu présente deux résomances larges légbrement dise
symétriques et séparées par une résonance itrois fois plus étroite,

sywétrique et dont 1'intensité est comparasble & celles des raies larges.

Ce profil permet de comprendre 1'aspect du spectre c+c" de photo=

ionisation au veisinage de la résonance identifide = = 17 n1 =15
1 .
m, = 1 mS = -7 (flgure v 15).
' , . + + ' . . >
L'excitation o ¢ permet d'atteindre les états | a | = 5
auxquels on peut associer les deux séries ( m,=2 m =‘% ) et
( m, =3 m = - 1 ) .
£ 5 2
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17160 --47,15,0
18,45 16,43,0
19,45,0 "> ?
; 12451 NERRTRER
16400 b
11.44.0
17444
i
: 17,134
I ]
|
|
| |
| i
| |
! |
18.14.2 ! 16,131 16,121
19452 4000 ﬂ : AT 16,444 v 16,422
|

11454 11402

i

V

en excitation o o et g

n=17 n1

17434

[ARY:

PIGURE TV-15

rnrasgistrements de spectires de photcicnisation de 1l'atome de r»ubidium

+ - . ,
I au voisinage de la résonance

=15 mﬁ=l .
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Comme le défaut quantique d'un état £ décroit quand /£ croit,

aura un caractére non coulombien moins prononcé

I+ rofan

le spectre | m, |

2

que le spectre mj == . De plus l'interaction spin-orbite décroit
également avec [t sulvant une loi différente, si bien que A et AV

peuvent &tre du méme ordre de grandeur.
+ o+
Pour rendre compte des structures observées dans le specire o o ,
noug avons supposé que leg interactions AV et A avaient des intensi-
tés comparables ( F1 =TIs = FB ) et que les paramdtres g des raies

asymétrigues dtaient voisins de 1l'unité,

La figure IV 14b présente les profils de raies calculéds & partir

des valeurs suivantes des différents paramEires :

q, = q_= 0,955 gz = 0

—
i
m’“ﬁi
i

1_'3 = 0,157

E =-1,5 Ep = 0 E =0,5

le spectre obtenu présente deux profils de Fano trés dissymétriques,
ressemblant & des courbes de dispersion et séparés par une résonance
symétrique fine et un peu moins intense. On reproduit 1'allure générale
du spectre c+c+ au voisinage de 1'état identifié n = 16, n1m 12, o= 3

1 .
I%E—g(ﬁ@ueIV1Q .

Cette étude d'un systéme & trois niveaux permet d'interpréter

. . . . + - + 4.
qualitativement les profils cbservés dans les spectres cc et oo .

Remarquons cependant qu'il s'agit d'une étude trds approchée dans

‘ . 1
la mesure ol nous n'avons pas tenu compte des $tats du continuum m= -

gui sont couplés aux états discrets‘¢g at ?g soit par AV soit par A et aux

. . 1 . . . .
£tats du continuum m =7 par 1'interaction spin-~orbite.

Notons que la perturbation mutuelle des deux continuuvms ne doit pas

&tre trés importante car il s'agit d’une interaction & courte poride
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¢ iﬁ ) et non pas & longue portée ( ~ 1% ) comme dang le cas du

diamagnéticme.

BEn conclusion, 1l'étude expérimentale des spectres de photoioni-
sation en présence d'un champ électrique de 1'état 5 2P3 F=4 Hg=4

85

<y

2
de Eb montre que 1'interaction spin-orbite ne peut pas &tre négligée

méme au voisinage de la limite d'ionisation en champ nul.

Le caractere non coulombien est si important qu'il est impossible
d'étudier les résonances de fagon isolde, c'est & dire de se ramener

1'étude de 1l'interaction entre un seul nivesu discret et un continuum,

Seule la méthode introduite par Fano [ 34, 35 ] y QUi repose sur
la théorie du défaut quantiqgue, pourrait &tre envisageable, puisqu'elle
pernet une étude globale des propriétés du spectre ; bien sfir dans un
tel calcul il faudrait tenir compie des effets dus i 1'interaction

spin-orbite.

+ - + +
De plus les aspecis des trois spectres o o , o+ﬂ et oo
sont notablement différents, ce qui monire que 1'importance relative
de 1l'interaction spin-orbite et du caractdre non coulombien dépend de

la valeur | m, | pour les états Studidsv.
J

Enfin cette étude nous a permis de montrer qu'un éiat donnd
pouvait apparaiire gous des aspects différents dans les spectres de
photoionisation dans la mesure oll la grandeur observeble est une

densité de forces d'oscillateurs et non pas une densité d'états.
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ANNEXE

CAICUL DES POPULATIONS DES DIFFERENTS SOUS NIVEAUX ZBEEMAN,

Ltexcitation continue d+ porte les atomes de sodium dans les
états fF:S MF> . Comme la direction Oz du champ électrique i
représente l'axe de quantification, le pompage optique transfire tous

les atomes dans le sous niveau Zeeman |F=3 MF=3>

Appliquons au systéme atcomique un champ magnétique B de
direction QOz' ©perpendiculaire & Foet prencne la direction de 3
comme axe de gquantification ; les nouwveaux états propres du systéme
sont donnés par les vecieurs propres |Fx3 MF‘> de l'hamiitonien

Zeeman HZ

Gréce & la matrice de rotation R pouwr F=3% , on peut développer
ltétat initial ]Y(O)> = |F:3 MF:3> sur la base des édtats propres

IF=3 W.,> de H,, soit :

| P=3 M =3> =-é [|9:3 W, =3> + V6 [F=3 My,=2> + V15 [F=3 M, =1>

+ V20 [P=5 My, =0> + V15 [F=5 M, = -1>
+ Ve |p=3 2, = -2> + [F=3 M= _3>J

On obtient JY(t)> en multipliant chague coefficient du développement
-iE t/

M, /T
. T

ou B =M  tTw est la valeur propre de E
RM, T E =S Z

associde & 1'état |F=3 Mo,

paxr



e-Biwt -2iwt

[e(t)> |F=3, M, =3> + Ve e |73, 0, =2>

_ 4
=8
A Y Mo =1> + V20 P30 =00

Z2iwt

+ V5 & frs, = o> + G e

|F=3, M, = -2>
-3 iwh

i e |P=3 , My, = =3

Moyennant un passage des états ,F:B ) MF'> aux £tats IFxB . MF> par

ltintermédiaire de la matrice de rotation inverse, la fonction |‘£’(t)>

stécrit :

L . _ -
(> = = {2 cos Bwt + 12 cos 2wt + 30 cos wt + 20} |P=3 13>
+ -615 {21 Y& sin 3wt + 81 V8 sin 20t + 101 V5 sin wt} |73 1 =2>
+ Eﬁ.{2V7§ cos Pwt 4-4V?§ cos 2wt - 2V?§ cos wi - 4VT§} [F:} MF:1>
+ ETZ {41 V5 sin 3wt - 12i V5 sin wt} |F=5 M =0>

+ gi'{2VT§ cos 3wt — 4V15 cos 2wt — N5 cos wh +74V7%} | =3 M= -1

+—2ﬁ'{2i V6 sin 3wt - 81 V6 sin 2wt + 104 Ve sin wt} F=3 M= -2>

+ Z% {2 cos BFwt - 12 cos 2t + 30 cos wt - 20} fF:B MF: -3

On peut ainsi voir que 1'aftome & une probabilité de 99%é dtétre encore

F=3 =5

au bout du temps t = 16 ns dans 1'état initial

On rappelle que la matrice de rotation R (une rotation de 90oM)

pour un moment cindétigue égal i 3 est donnde par
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Chapitre V

INTERACTION DES ETATS EXCITES DU RUBIDIUM AVEC UN

CHAMP ELECTROMAGNETIQUE INTENSE NON RESONNANT
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Jusqu'h présent nous avons étudié 1l'interaction de 1'électron
optique d'un systéme atomique dans un état de Rydberg (état faiblement

1ié) avec un chanp électrique statique extérieur,

Dans ce chapitre, nous nous provosons de décrire une expérience
quil a €té faite dans le but de montrer l'influence d'un fort champ
électromagnétique sur les niveaux d'énergie des états de Rydberg .
Cette expérience a été initiée par un travail théorique effectué par
P, AVAN et ai, [91] et 11 nous est apparu gque le systéme expérimental
précédemment décrit se prétait bien, sans trop de modification , &

une telle étude,

Dans leur article, P. AVAN et al, ont montré gqus lorsgutun élec-

tron faiblemert 1ié est soumis & un champ électromagnétique
€ (z,t) = V2 & sinlwt - kz)

{od % représente l'amplitude efficace du champ électrigue),
son énergie est perturbée et subit un accroissement AR dont le terme
du premier ordre z'éerit :

e2 %2

Zm w2

AR =

ol m et e =sont respectivement la masse et la charge de 1'électron.
Ce terme possede en fait une interprétation physique extrémement simple:
il stagit de 1l'énergie moyenne de vibration qu'acquiert 1'électron dans
le champ électromagnétique et son calcul peut éire mené de fagon pure-
ment classique, Ce résulitat simple n'est cependant obtenu gue moyennant
une condition fondamentale sur les niveaux d'énergle de l'électron
leur domaine d'extension doit &€tre bilen inférieur & tw , c'est-a-dire

En£ < tw (1) ob Erg est 1'énergie de liaison de 1'éiectiron.
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En fait, si 1l'on considére unigquement les niveaux de Rydberg d'un
atome, le déplacement en énergie AEi représente le déplacement d'un
niveau 1 produit par l'ensemble infini des autres niveaux plongés
dans le champ électromagnétique, y compris ceux du continuvum, Imposer
la condition (1) revient & éviter toute interaction radiative quasi-
résonnante entre le niveau de Rydberg considéré et les niveaux profonds
de l'atore. TUne telle condition est évidemment satisfaite pour des

séries de Rydberg possédant une valeur du nombre quantique orbital £

suffisamment élevée., On a alors n > £ et les énergies Enﬂ sont
telles que B , < % (R : constante de Rydberg).
A

la théorie des perturbations montre que le déplacement en énergie

AR peut également s'écrire sous la forme :

o Z dlrls <glelis  <alTli> <glria
iT ., E.. - tTw * B, .+ Tw
J tel que elly| i}
E.. Kfrw
xJ
ol Ei' = Ei ~ E. (différence des énergies non perturbées) et T dé-

signe l'opérateur transition dipolaire électrique.

Ie calcul d'une telle somme est relativement complexe., Une estima-—

tion en a ceperdant été domnée dans le cas particulier de notre expérience,

Il est & noter que le ftraitement théorique effectuéd dans la référence
[91], basé sur la méthode du hamiltcnien effectif, est trds bien adapté
& une éiude entidrement quantique du phénoméne. Comme dans tout traite-
ment de ce type, les phénoménes dus au champ électromagnétique extérieur
¢t ceux dus aux fluctuations du vide apparsissent comme intimement liés,
Tl s'ensuit que l'énergie de 1'élsctron periurbé est modifide par un
terme de correction radiative gul est la somme de deux termes, 1'un

correspondant & des correciions stimulées et le second & des correcticns

spontandes,

Ie probleme qui nous intéresse ici correspend 3 la partie principale
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du terme de correction stimulée, On peut noter qu'une partie du terme
de correction spontanée rend compte de l'effet de déplacement de Iamb

(1amb shift).

CONDITICNS DE MISE EN EVIDENCE DU DEPLACEMENT EN ENERGIE.

le déplacement en énergie est gquasi identique pour l'ensemble des
nivegux de Rydberg concernds ; aussi il n'est pas possible de le mettre
en évidence en éiudiant les fréguences de transition entre ces niveaux,
En revanche les niveaux profonds de l'atome et, en particulier, le ni-
veau fondamental, subissent un déplacement en énergie diffdrent 4l
principalement & la proximité d'un niveau de résonsance,

Ce déplacement, s'il n'est pes aisdément mesurable expérimentalement
comme ncus le verrons par la suite, peut cependant &tre calculé avec une

bonne approximation.

Ie systeme atomique sur lequel a éi¢ sffectué cette expdrience est
celui de l'atome de rubidiur dont nous avons présenté le schéma des ni-
veaux d'énergie sur la Figure V 1. (e systdme permet une étude 3 trés
haute résoluticn des états de Rydberg directement excitée & partir de
1l'état fondamental 5 281/2 . Ies expériences d'excitation multiphoto-
nique permettent également d'atteindre des états trés excités dont le
moment cinétigue orbital £ est élevé, ce qui permet de satisfaire la
condition £ >> 1 [91}. Toutefois comme ces expériences nécessitent
d'importantes puissances infrarcuges , le déplacement en énergis de ces
états excités apparalt comme une somme de deux déplacements dont liun
est dfi & la radiation d'excitation et l'autre & la radiation non
résonnante, Ie champ électromagnétique periurbateur est celui dtun
laser Nd-YAG accordé sur la longueur d'onde 1,06 p . Nous avons
reyprésenté les principaux effets de ce champ électromagnétigue sur la
Figure V 1. VNous observons gue, outre l'effet recherché, il faudra

prendre en considération non seulement le déplacement de 1'état fonda-~
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mental, mais également un effet de déplacement des niveaux de Rydberg

dli & la présence des niveaux 4D , 5D , 68 et TS .

Nous ellons examiner indépendamment ces deux effets,

19) Le déplacement du niveau fondamental.

Celui~ci a été calculé & partir des fonctions d'ondes dans l'appro-
ximaticn du chemp central, lesquelles décrivent parfaitement bien le
spectre d'énergie. Ie résultat, gqui prend en compte tous les niveaux
y compris ceux du continuum, a dorné un déplacement de -26,3 MHZ/Mme_2
pour le niveau 5 251/2 et +107 MHz/Man_2 pour le niveau 5 2P3/2
[92].

Ce résultat montre que le déplacemernt de la transition de réscnance
5 281/2 -5 2P3/2 est loin d'étre celul que l'on obtiendrait en consi-
dérant uniquement un systéme & deux niveaux (dans ce cas les deux dépla~
cements seraient égaux et de signes opposés). Ie niveaun supérieur
5 2P3/2 est en effet perturbé & la fois par le niveau fondamental et
principalement par les niveaux & 2S et 4 2D . Cl'est pour cette

raison qu'il n'est pas possible de mesuvrer expérimentalement le dépla-

cement du niveau fondamental,

20) Ig déplacement du niveaun de Rydberg par les niveaux profonds

de l'atome,

Ce calcul a été effectué de la méme fagon que précédemment. On peut
observer que les quatre niveaux 4D , 65 et 5D , 75 susceptibles d'in-
filuencer de facon importante le niveau de Rydberg étudié sont placés de
telle fagon par rapport au niveau virtuel d'énergie Enﬁ - frw que leurs
effets se détruisent partiellemert., Signalons toutefois gue le plus
important de ces effets est celul du niveau 5D et gque son calcul a

donné une valeur de 3 MHz/MW.cm-Z .
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DISFCSTITF EXFERIMENTAL,

L'expérience a été réalisée sur un jet atomique de rubidium neturel
en utilisant une détection des atomes portés dans un état de Rydberg par
champ électrique telle qu'elle a été décrite au Chapitre II, Il est &
remarquer que, le déplacement recherché dépendant Ce la densité de puis-
sance du faisceau periurbateur issu d'une source inierse pulsdée, un scin
tout particulier devra &tre pris pour gque les atomes analysés voilent un

champ électiromagnétique vwnifcrme spatialemernt et temporellement,

Afin qu'il y ait une perfaite synchronisation entre le faiscesu
laser perturbateur et le faisceau laser dlanalyse, les deuy impulsions
sont issues d'une méme source (un laser NA-YAG ) comme le montre la
Figure V 2, En effet, cetfe source & la longuweur d'cnde 1,06 p est
doublée en fréguence par un cristal placé 3 l'intérieur de la cavité
laser et, en remplagant le miroir de sortie hautementi réfléchissent
(utilieé pour obtenir le maximum de puissance & la longueur d'once
A = 5%20 &) par un miroir partiellement réfléchissant, i1l est possible
de sortir simultanément les radiations de longueur d'onde A = 1,06 u

et A =53204% .

Ie rayonnement & A = 5320 & est utilisé comme précédemment (voir
le Chapitre II pour le laser monomode pulsé) tandis que celudl &
A= 1,06 b, dont les impulsions ont une énergie de l'ordre de 0,5 mJ,est
amplifié par un amplificateur & Nd-YAG fonctionmnant en double passage,
Ie mentage représenté sur la Figure V 2 comprend un prisme de Glan et
une lame quart d'onde pour le raycnnemert A = 1,06 y , ce qul permet
un parfait découplage de l'amplificateur avec le mircir de sortie de la

cavité du laser Nd-YAG .
Ainsi nous avons cbtenu des énergies de 9 mJ per impulsion.

o}
Ies deux faisceaux lasers (K = 1,06 u et A = 3C00 A) sont

envoyés en sens opposés et perpendiculairement au jet atomique,
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Formes des impulsions lasers infrarouge

(durée 140 ns) et ultra-violette (durée 20 ns)
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Ia photo V 3 représente la forme des impulsions wvues & l'oscillo-
scope, Ia largeur des impulsicns & A = 1,06 y est de ltordre de
14C ns et on peut remarquer que le falsceau sonde U,V,, dglivré par le
lager monomode pulsé, arrive lorsque la puissance & 1,06 u est & son

maximum,

D'autre part, une analyse de ltintensité du faisceaun perturbateur
A= 1,06 4 sur une section transversale & une position image de la
zore d'interaction avec le jet atomique & montré gu'il possédait une
synétrie circulaire et que son diam&tre était de l'ordre de 0,8 mm

N

(ce diemetre est mesuré i E%?E ). L'énergie par impulsion dans 1la
zone d'interaction est calculée & partir de l'énergie mesuréde a la
gortie de la source 4 1,06 p en tenant compte de l'enserble des pertes
sur le trajet (miroirs, fendtres du jet atomique, etc...). Ie facteuwr

correctif correspondant a &té mesuré expérimentalement.
Q
Ia dimension du faisceau U.V. (A = 3000 &) est beaucoup plus

petite que celle du faisceau infrarouge (A = 1,06 p) afin de ne son-

der gue les atomes perturbés par la partie centrale de ce dernier,

RESULTATS EXPERIMENTAUX,

L'expérience a été effectude sur la transition 5s 251/2 - 22D 2P3/2

de l'isctope le plus aberdant du rubidium (85Rb) dans un mélange

naturel.

Chague enregistrement montre un doublet di & la siructure hyperfine
de 1'état fondamental, L'écart entre les deux composentes hyperfines

(Av = 3035 MHz) permet de calibrer 1'échelle des fréquences.

L'isotope de masse 87 possiéde une structure hyperfine (Av = 6834 MHz)
beaucoup plus large que celle de l'isotope de masse 85 et n'apparalt

ras ainsi sur les enregistrements effectuds,
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. o 2 2
Enregistrement de la transition 5 81/2 - 22 P3/2

en présence et en 1l'absence de la perturbation infrarouge.
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Ies spectres avec et sans faisceau I.R., sont ernregistrés au cours
d'un méme balayage en fréquence du laser sonde U,V,, ce qui permet de

déduire sisément une mesure absolue du déplacement recherché,

Ia Flgure V 4 monire un enregistrement typigue de la transition

5 281/2 - 22 2p sans la perturbation (PIR = 0) et en présence du

3/2
= 6,2 MW/cmz) . On peut remarquer que les

faisceau infrarcuge (PIR
résonances déplacées sont légérement élargies, ce qui peut &tre inter-
prété comme étant 48 d'une part & des inhomogénéités résiduelles du
faisceau I.R. dans la région sondée par le faisceau U,V. et, d'autre

part, aux fluctustions propres de son intensité créte.

Un ordre de grandeur de ces inhomogénéités peut &tre donré avec
le rapport de 1'élargissement &(Av) au déplacement Av mesurés sur

ltenregistrement, On obtient :

les résultats de plusieurs expériences effectudes avec des puis-
sances I,R, variables ont €1é reportés sur le diagramme de la Figure
V 5. Ce diagramme représente le déplacement global
Ay = v w Vg = v+ Ay (ay et Ave sont les déplacements en énergie
des niveaux 5 S1/2 et 22 2P3/2) de la transition étudide en fonction

de la puissance P du failsceau perturbateur infrarouvge.

Nous pouvons failre quelques cbservations

1¢) Tous les points expérimentaux sfalignent assez bilen sur une droite
passant par l'origine, ce qui montre que le déplacement en energlie est
linéaire en fonction de la puissance P comme on s'y attendait.

2°) ia pente de cette droite est de l'ordre de 61 MHz/Mw.cm-Z . Elle

~

s'écarte sensiblement de la pente calculée & partir des estimations

théoriques (51 MHz/MW}cm“2) faites ¥ partir des déplacements en

énergie Av_ et Av_ .,
€ £
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Compte tenu des erreurs systématiques, difficiles d'ailleurs i
évaluer, que peut entraliner d'une part la mesure assez délicate de la
densité de puissance et, d'autre part, l'évaluation du déplacement Avg .
on peut dire que l'accord entre la théorie et l'expérience est relati-
vewent bien vérifié,

la Pigure V 6 représente le déplacement &ve du niveau 22 2P3/2
en fonction de la puissance P (elle est déduite de la Figure V5 en

enlevant le déplacement Avg du niveau fondamental),



CONCLUSION GENERALE
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L'ensemble des travaux qul constituent cette thése a été décrit
en détail tout au long des chapitres précédents, A la fin de chacun
d'eux des corclusions partielles ont été tirdes faisant le bilan des
résultats gui venaient d'8tre exposéds., Aussi, nous contenterons-nous
dans cette conclusion générale d'un bref rappel des acquisitions qui
nocus apparaissent les plus décisives, avant l'indication de nouvelles
rerspectives selon lesquelles de tels travaux pourraient &tre pour-

suivis.

Contrairement & l'opinion généralement répandue au commencement
de nos expériences, les problimes posés par la photcionisation des
atomes en présence d'un champ élecirostatique ne sont pas simples,
Ils font en effet intervenir, avec des amplitudes diverses d'une
espece atomigue & l'autre, des interactions nombreuses dont le traite-
ment global est évidemment compliqué. I s*agit, comme on sait, des
interacticns électrostatiques, des interasctions spin-orbite, quand ce
ne sont pas des interactions lides & l'existence de champs exiériewrs
tels les champs magnétiques résiduels ocu les champs électromagnétigues.
Ia difficulté réside bien souvent dans la caractérisation des effets
résultant d'un type d'interaction. Nous avons toutefois pu meitre en
évidence, dans plusieurs cas typiques, des manifestations de telles
intersctions, notamment dans 1'observation de profils dissymétriques
liés & des couplages états discret - continuum dont llorigine a pu
Etre attribuée soit & l'interaction élecirosiatique au voisinage de la

limite d'ionisaticn en champ nul, soit & l'interaction de couplage



spin-orbite au volsinage de la limite classigue d'ionisation en pré-
sence d'un champ. Dans ce dernier cas, 1'effet n'a pu &ire observé
gqu'avec un alcalin lourd (Rb) et garfce aux techniques de spectro-

métrie laser & haute résolution dont nous nous étions dotés préasla-

blement,

Une autre manifestation de l'interaction spin-orbiie & pu &tre
décelée dans 1'observation d'un effetoriginal de stabilisation tempo-

relle d'un état atomique excité en présence d'un champ électrique.

Dans un autre domaine, l'effet de petites perturbations sur le
spectre de photoionisation en présence de champ électrique a domné
lieu & 1'observation de phénoménes aussi saisissants que 1'apparition
de résonances étroites et bien caractérisées dans le cas de la pré-
sence de champs magnétiques résiduels croisés aussi faibles que
0,8 gauss. L'origine a pu en &tre attribude & 1l'interaction diama-

gnétique qui couple les états non liés des divers continuums.

Enfin des déplacements lumineux d'un caractére particulier, met-
tant en ceuvre des interactions essentiellement non résonnantes avec
le rayonnement électromagnétique, ont pu &tre observés et dtudiés

tres systématiquement.

Ces résultats ont confirmé certaines prévisions du moddle théo~
rique élaboré par C. Cohen-Tamnoudji et ses collaborateurs, lequel
permet de rendre compte de 1'ensemble des effets du rayonnement élec—
tromagnétique sur les électrons, pourvu que leur énergie de liaison
solt faible comparativement & celle des photons avec lesquels ils

interagigsent,

3'agissant des perspectives encore ouvertes par ce champ de re-
cherche, il faut évoquer les expériences du méme type qui pourraient
8tre faites sur 1l'atome d'hydrogéne, lequel n'étant assujetti qu'd une

interaction exactement coulombienne,devrait, comme on 1l'a vu, montyer
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des effets dramatiguement différents.

En outre, 1l'interaction des atomes trés excitds avec des champs
magnétiques tres intenses, tels que les énergies mises en jeu soient
du méme ordre que les énergies de liaison, reste un domaine d'inves-

tigation expérimentale aussi bien que théorique encore itrés ouvert.
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