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INTRODUCTION

“

La spectroscopie optique & haute résolution traditiommelle utilise
un dispositif interférentiel pour analyser la lumidre complexe dmise ou
absorbée par les atomes ou les molécules. L'instrument d'analyse limite
alors la résolution, soit pour des raisons fondamentales (limite théo-
rique de résblufion), s0it pour des questions d'énergie lumineuse trans-
mise. (rapport signal sur bruit). Ies performances des instruments,
dans leur forme la plus élaborée (spectromdtre Fabry-Perot de grande
finesse, spectromdtre & transformée de Fourier,...), sont cependant
telles que, dans certains cas, c'est la largeur de raie de la source

(largeur Doppler dans les vapeurs) qui limite la résolution effective.

Ces dernieres années, paralldlement au perfectionnement de cette
spectroscopie traditionnelle (extension de la spectrbmétrie de Fourier
dans le domainé vigible, augmentation de la résolution intrinsdque de
la spectrométrie de Fourier dans le proche I.R.), s'est développé un
nouveéu type de spectroscopie 1ié & l'utilisation de sources monochro-
matiques accordables (lasers accordables) [1]. Dans ces méthodes de
spectroscopie par rayonnement monochromatique accordable (S.R.M.A.), on
observe la réponse du systéme atomique ou moléculaire i une radiation
source dont on fait varier continf{ment la fréquence dans le domaine

étudié. Dans ce cas, la résolution ultime de la méthode est déterminde

par la largeur spectrale de la source et également par la largeur




spectrale de la réponse elle-méme (élargissement homogdne et inhomogdne

du systeéme dans les conditions d'étude).

Pour pouvoir utiliser ce type'de gpectroscopie il faut d'abord
disposer d'une source accordable dans le domaine spectral intéressant,
il faut ensuite obtenir de cette source une largeur spectrale d'émis—
sion aussi faible que possible tout en conservant une puissance lumi-
neuse émise convenable et des possibilités de balayage sur un grand
domaine de fréquence. Pour la spectroscopie atomique dans le domaine
optique, de nombreux types de lasers répondant (plus ou moins complé-
tement) aux exigences précédentes sont disponibles actuellement (lasers
& gaz, lasers & semi-conducteurs, lasers & centres colorés, lasers i
colorant ...). Les largeurs spectrales obtenues avec ces lasers (de
l'ordre de quelques MHz) sont telles qu'il est nécessaire, pour bénéfi-
cier de la résolution maximale possible, d'éliminer 1'élargissement
Doppler pour n'dtre plus limité (au moins dans les spectres atomiques)

que par les largeurs homogénes des transitions.

Rappelons brisvement 1'origine de l'élargissement Doppler : siun
atome de vitesse v émet une radiation de fréquence W, et de vecteur
d'onde X , un observateur situé dans le référentiel du laboratoire
voit une radiation dont la fréquence est w = wo+'-IZ-$ = mO+KvZ (K:%—- 3
dans un gaz la projection v, de la vitesse atomique sur la direction
de propagation du fayonnement a une distribution maxwellienne de sorte
que, en l'absence de toute autre cause d'élargissement, le profil spec-
tral de la raie émise serait gaussien avec une "largeur Doppler"

6wD 0,7 10‘6 ~%<%) (M : masse moléculaire, T : température absolue).

On a imaginé différentes méthodes spectroscopiques pour éliminer
cet élargissement Doppler [2]. La plus ancienne de ces méthodes utilise
un jet atomique (ou moléculaire) [3] ; elle a permis des études de spec-
troscopie dptique en absorption et en émission bien avant le développe--

ment des lasers accordables. Dans les jets atomiques on réalise une




sélection matérielle des atomes ayant une direction de vitesse doanée
de sorte que, en observation transversale, 1l'effet Dopplervn'intervient
pas (v, =0 pour tous les atomes). On peut dgalement obtenir cette
sélection des vitesses atomiques dans une vapeur par interaction non-
linéaire résonnante avec une radiation monochromatique [4] comme ctest
le cas dans la méthode d'absorption saturée et dans les différentes
méthodes utilisant des systdmes & trois niveaux (affinement des raies
de fluorescence, double résonance opﬁique,...). On peut enfin éliminer
l'effet Doppler dans une vapeur en utilisant une transition multiphoto-
nique et en annulant la somme des vecteurs d'ondes des différents
photons impliqués ; on obtient ainsi, pour tous les atomes, une élimi-~

nation compldte de l'effet Doppler du premier ordre [5].

Nous avons utilisé des méthodes appartenant aux deux premidres

- catégories de spectroscopie optique sans effet Doppler et nous les avons
appliquées & la mesure de structures (hyperfines et isotopiques) dans
les gaz rares et & 1'étude de certains aspects de 1l!'interaction entre
les atomes et un rayonnement monochromatique intense et polarisé. Dans
une premidre partie (Chapitre A), nous décrivons les méthodes utilisant
un jet de gaz rare excité et permettant 1'étude de structures de raies
partant soit d'un niveau métastable, soit d'un niveau résonnant. Ia
structure hyperfine de plusieurs niveaux du néon ainsi que des déplace-
ments isotopiques dans le krypton ont pu &tre mesurds ainsi. Dans le-
second chapitre (Chapitre B) nous étudions ltaffinement de raies d'ab-
sorption d'une vapeur dans des systémes & trois niveaux du néon sounmis
a4 l'action de deux laéers monochromatiques quasi-résonnants, Ia tech-
nique décrite est employée pour mesurer des structures hyperfines de
2lNe et des déplacements isotopigues 22Né-20Ne . L'utilisation d'un
rayonnement intense pour l'une des transitions permet de mettre en
évidence le dédoublement des niveaux atomiques sous l'action de ce
champ’(effet Stark dynamique) (Chapitre C). La manidre trds particu-~
liere dont se manifeste cet effet dans une expérisnce & trois niveaux

en phase vapeur est discutée tant du point de vue théorique que pour

ses conséquences expérimentales., Enfin nous mettons en 4vidence




expérimentalemeﬁt (Chapitre D) 1'anisotropie provoquée dans la vapeur
atomique par un rayonnement monochromatique quasi~résonnant polarisé
linéairement, anisotropie observée tant sur le coefficient d'absorption

(dichroisme) que sur .l'indice de réfraction (biréfringence).
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SPECTROSCOPIE LASER AVEC UN JET DE GAZ RARE EXCITE.

L'utilisation de jets aﬁomiquesven spectroscopie opfique est bien
antérieure & l'apparition des lasers accordables ; des spectres d'ab-
sorption [6, 7] et d'émission [8~11] ont été obtenus avec des jets
atomiques et ont permis des'mesures4de structures hyperfines et de
déplacements isotopiques par specfroscopie interférentielle con#ention—
nelle & haute résolution [12, 13] . Lorsque la spectroscopie par
rayonnement monochromatique accordable est devenue possible, & la suite
de l'apparition puis deé progrés.technologiques de nouveaux lasers, on
a vu apparaitre de nombreuses expériences»utilisant des jets atomiques
trds collimatds (cf. [3] et les nombreuses références qui y sont indi-
quées). 'Nous pouvons rappeler icl que les performances des premiers
lasers & colorant monofréquence 6nt été contrdlées en utilisant des

Jjets atomiques de sodium.

La quasi-totalité de la spectroscopie laser avec les jets atomiques
a été réalisée par absorption & partir du niveau fondamental, ce qui
limite considérablement son domaine d'application. Pour atteindre des
niveaux trés excités, on peut envisager une excitation multiphotonique
(avec ou sans niveaux intermédiaires réels) ou bien une excitation
optique & partir d'un niveau métastable convenablement peuplé au préala-
ble. Cette derniére approche est seule envisageable dans le cas des gaz.

rares ou la premidre configuration ezcitée nps(n+1)s , qui comporte




2 niveaux métastables ( J=0 et J=2 ), est trds éloignde en énergie

du niveau fondamental (figure 1).

L'étude spectroscopique des gaz rares, entreprise initialement dans

notre laboratoire en utilisant les raies laser infrarouges [14-—17] ,
est motivée par l'existence de probldmes intéressants concernant la
structure hypérfine et le déplacement isotopique de ces éléments. Pour
le néon (21Ne) par exemple il n'existait, au moment ol nous avons
entrepris l'expérience avec le jet excité, que trés peu de valeurs expé-
rimentales de constantes A et B de structure hyperfine & confronter
aux prévisions théoriques de S. Liberman basées sur des études paramé-
.triques [15, 18]. .Pour ce qui concerne le krypton, les mesures de
déplacement isotopique présentent un grand intérét en raison de la place
des isotopes de cet élément paf rapport au nombre magique de neutrons
N=50 [17, 19] ; aucune mesure précise antérieure n'existait pour les
raies visibles quand nous avons obtenu les premiéres valeurs montrant
l'existence d'un effet de volume pour la raie A = 557 mm [20]. Il
existe de plus, aussi bien pour le néon que pour le krypton, des raies
-relativement intenses ayant pour niveau inférieur un des niveaux méta-
stables et situées dans un domaine de longueur d'onde ol les lasers &

colorants continus fonctionnent bien. C'est dans ces conditions que

b

nous avons pu mettre & profit les qualités du laser & colorant mono-

fréquence mis au point par S. Liberman et J. Pinard [21] .

Nous ne discuterons pas ici les propriétés générales des jets
atomiques ; on trouvera de précieuses indications & ce sujet dams les
références [3] et [22]. Dans une premidre partie nous présenterons le
principe des expériences de spectroscopie laser utilisant des jets
atomiques excités pour 1'étude de transitions partant d'un niveau méta-
stable, mais aussi pour 1l'étude de transitions partant d'un niveau

résonnant. Nous décrirons ensuite les différents &léments de notre

montage expérimental et en particulier les différents procédés utilisés

pour exciter le jet atomique. Nous exposerons enfin les résultats

spectroscopiques obtenus pour le néon et pour le krypton.
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Figure 2 : Principe d'une expérience d'absorption & partir
- d'un niveau métastable avec détection par
fluorescence avec un jet atomique,







I. Principe des expériences.

10 -~ BEtude des transitions partant d'un niveaw métastable.

Le principé d'une expérience de spectroscopie laser utilisant un
jet atomique est le méme que l'on parte d'un niveau fondamental ou d'un
niveau métastable : il slagit d'une'expérience d'absorption dans laquelle
on détecte dans la plupart des cas la population du ﬁiveau supérieur de
la transition en fonction de la fréquence du laser. Le plus souvent les

résonances optiques sont détectées en observant la fluorescence (figure 2)

. ‘mais la.photoionisation & partir du niveau excité [23] ou l'ionisation

par un champ électrique statique (pour les états de Rydberg) [24] peu-

 vent également &tre utilisés. D'autres méthodes ne conduisent pas &

" mesurer la population du niveau excité mais & détecter le transfert de

quantité de mouvement [25] ou le changement d'état magnétique 26, 27]
dans le processus d'ebsorption suivie de l'émission spontanée. Dans nos

expériences sur le néon et le krypton, nous avons détecté la fluores-

-cence correspondant & une désexcitation vers un des autres niveaux

appartenant & la configuration nps(n+1)s (figure 2a). Partant d'un
niveau excité (métastable), nous pouvons observer la fluorescence & une
longueur d'onde différente de la longueur d'onde laser, ce qui permet

souvent de staffranchir de la lumidre laser diffuséde.

Pour une puissance donnée du laser, le signal que 1l'on peut obtenir

"~ en détectant la lumidre de fluorescence est beaucoup plus faible pour un

systéme "ouvert" que pour un systdme "fermé" vis-ia-vis de 1'émission

‘spontande (figure 3e,b) [27]. Dans les gaz rares les systimes rencon—

trés sont ouverts vis-a-vis de 1l'émission spontanée et donnent lieu 2 un
pompage optique qui accumule les atomes dans l'autre niveau métastable

. . . . 5
ou dens le niveau fondamental via un niveau résomnant de np (n+1)s

(figure 3¢). Seule la transition tss (3=2) = 2p, (3=3) (A = 6402 1)

ne donne pas lieu & ce pompage optique car le niveau 2p9 ne peut se




b b
AN N
i
c
a
a
.
| AN
m’ (mélastable)
m .
(méfasl’c.ble,) r (re’.sonnanl‘)

Figure 3 :

a) systime "fermé" vis~a-vis
de l'émission spontanée ;
b) systime "ouvert" vis-a-vis
de l'émission spontanée ;
c) pompage optique dans les
£ (Fondamenl‘cl) gaz rares

désexciter par émission spontanée que vers le seul niveau de J=2 de

la configuration nps(n+1)s soit 185 . Au pompage vers les niveaux

de structure fine de nps(n+1)s s'ajoute un pompage magnétique (accu-
mulation des atomes dans certains sous niveaux Zeeman) et éventuellement
un pompage hyperfin pour les isotopes ayant un spin nucléaire I;éo
(21Ne , 83Kr). Finalement, dans notre expérience d'absorption sur jet
de gaz rare, chaque atome traversant le faisceau laser fournit un

photon de fluorescence au plus et ceci méme & itrés forte puissance

laser,




29 BEtude des transitions partant d'un niveau résonnant.

Dans les gaz rares, une expérience d'absorption du type décrit
précédemment n'est pas réalisable pour les transitions partant de ni-
veaux résonnants (niveaux de J=1 de nps(n+1)s ) car ceux-ci, contrai-

rement aux niveaux métastables, ne restent pas peuplds dans le jet

atomique (*).

On peut enviséger de'peupler ce niveau résonnant par un pompage

optique selon le processus suivant (figure 4) :

i) & partir du niveau métastable m et en utilisant un premier laser

(laser 1) on porte des atomes dans le niveau excité e ;

ii) par désexcitation radiative, le niveau résonnant r est peuplé ;
& partir de ce niveau on peut réaliser l'expérience d'absorption vers

un niveau e' & l'aide d'un 22me laser (laser 2).

1)

S

N

Laser2 Laser1

m (mékastable)
V r (résonnant)

Figure 4 : Peuplement du niveau résonnant r par désexcitation
radiative du niveau e .

(*) Dans 1l'ezpériencs ol on excite le jet avec un canon & électrons
([28],8.111) on pourrait, en principe, faire l'expsrience en éclairant
le jet avec le faisceau laser dans la région ol il croise le faisceau
d'électrons, la population du niveau résonnant serait de toute fagon
trés faible (& cause de la faible durde de vie du niveau) et, de plus,
on serait fortement géné par la lumidre émise par le jet excité notam-
ment 2 la longueur d'onde d'observation de la fluorescence induite par

le laser,
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Du fait des rapports de branchement souvent défavorables (notamment

dans le krypton) et des faibles durdes de vie des niveaux résonnants,

on ne peut pas maintenir ainsi une population suffisante dans le niveau
r . Mais, si le niveau résonnant r a uneidurée de vie suffisamment
courte (niveau 1s4 du krypton par exemple), la désexcitation radiative
vers le niveau fondamental dépeuplera pratiquement le niveau. On obtien-
dra ainsi, en effectuant le pompage m— e avec le laser 1, une inver-
sion de population entre les niveaux e et r . Cette inversion de |
population nous permetira d'étudier la transition r— e & l'aide du
laser 2 que l'on améne en résonance avec cette transition (figure 5).

L'émission induite, produite par le laser 2, diminue la population du

2p, ' A e
g
LASER 1. || FLUORESCENCE
n LASER 2. , ,
1 ﬁ

1s, r’

15, r

18g m

Filtre
- Infensité de la fluorescence
Laser2
Laser1 \[
Jetb ¢ : > !
1
m >

er F}équence
du laser 2

FPigure 5 : Principe d'une expérience utilisant 1'émission stimulée pour
- étudier une transition partant d'un niveau résomnant dans un
Jjet atomique.
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niveau e ; on peut détecter cette diminution de populétion en obser—

.vant la lumiere de fluorescence émise & partir du niveau e . En

balayant la fréquence du laser 2, une résonance négative centrée sur la
fréquence optique Qer devrait pouvoir é&tre enregistrde.
Par-comparéison avec lés expérienceé habiﬁueilés utiliéantwl'abéorption
d'un laser parrun jet atomique (cf. §. précédent), on peut considérer
que nous venons de décrire le principe d'une expérience utilisant 1'é-

mission stimulée dans un jet atomique.

Dans le but de déterminer les caractéristiques des résonances que
l'on peut espérer obsérver dans une telle expérience, nous présentons
maintenant un calcul théorique de ces résonances obtenu dans un moddle
trés simplifié [29]. Comme nous détectons la lumidre de fluorescence
émise par les atomes & partir du niveau e , la quantité & calculer est
la population Ne du niveau supérieur. On peut considérer notre sys-
tdme comme un ensemble d'atomes i trois niveaux soumis & 1l'action de
deux radiations monochrOmatiqués quasi-résonnantes respectivement avec
les transitions m-e et r-e (figure 5). Ces atomes sont contenus
dans un volume <1 , intersection du jet atomique et des deux faisceaux
laser. Si les intensités et les fréquences des deux lasers sont

fixées, il existe un régime permanent pour lequel les populations des

"niveaux m , r et e dans le volume <t restent constantes. Si on .

tient compte du temps d'interaction fini entre les atomes et les deux
faisceaux laser, il est assez difficile de calculer les valeurs en
régime permanent des populations et des cohdérences du systeme & trois
niveaux. Il faut pour cela écrire les équations d'évolution de la
matrice densité du systime & trois niveaux (cf. Chapit:e B) puis les
intégrer par rapport.au temps ; le signal de fluorescence est alors
proportionnel & 1'intégrale pendant le temps de traversée du faisceau
laser de la population N; du niveau excité [27]. L'ensemble de ce
calcul serait assez lourd et, dans la mesure ol nous ne recherchons ici
qu'une évaluation approchée de l'intensité et de la largeur du pic de

résonance, nous nous contenterons d'un moddle beaucoup plus simple.
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Nous allons considérer un systime & 2 niveaux (niveaux e et T )
soumis & une radiation monochromatique quasi-résonnante (laser 2), le
niveau e étant peuplé, avec un taux constant A , par absorption &

partir du niveau métastable (figure 6).

AN
-Yer e |9
r -
Figure 6 :
Caractéristiques du modele
3 deux niveaux utilisé
r}, ' pour le calcul du §.4.I.29.

De plus, nous considérons que les niveaux e et r ne sont pas dégéné-
rés. Les atomes sont soumis au champ électrique de 1'onde monochroma-

- tique de fréquence Q gﬂt) =g By cos @t (*) .
- E

V= e : <el§c£Jr> et on suppose de V est réel ; V est

proportionnel & l'élément de matrice dipolaire entre e et r et carac-

térise la force du couplage entre l'atome et le champ électromagnétique.
Pour une transition dipolaire électrique et en faisant 1tapproximation

du champ tournant, les équations de Bloch optiques s'écrivent :

N ==T N -2bV+A

e e e

N =-T_ N_+y _ N +2b7V

r r T er e

2= ___re+rra Ab 2
= 2

. Pe + Pr

b=Aa————2——-b+V(Ne—Nr) .

(*) Dans ce calcul, nous utilisons des notations similaires & celles de
Feneuille, Schweighofer et Oliver [30].
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Dans ces équations Né R N} s @ et b sont des quantités réelles
reliées aux éléments de matrice pij de l'opérateur densité de 1la

maniére suivante :

. . iQt
Ve = Pee 3 Nf =Prr 3 (a+ip) = Pre ©

ar

et Pr ‘sont les taux de relaxation respectifs des niveaux e et
T 5 Yep est le taux d'émission spontanée pour la transition e-r ;
A= Q-Qer est le désaccord en fréquence du laser par rapport & la
résonance optique. En résolvant le systime (1) pour le régime station-

naire on obtient :

2 (1- r) =
4v ‘Yer/ Y ] (2)

X
e e T T 4T 2 2 2
e r 144 8°/(r 4T ) +4 ¥ /rr(re+rr)J

.

Nous utiliserons cette expression pour calculer la largeur et l'ampli-
tude de la résonance dans le cas du krypton (A.III.3°) et nous compare-

‘rons alors les valeurs obtenues aux valeurs expérimentales.

II. Dispositif expérimental,

10~ Ie jet gazeux.

Y

Bien qu'ils soient généralement plus difficiles & mettre en oeuvre
que les jets d'éléments facilement condensables, un certain nombre de
jets d'éléments gazeux ont été réalisds précédemment pour fournir des
spectres d'émission & raies trds fines [9-11, 31, 32]. Ie jet atomique
que nous avons utilisé a &té construit il y a quelques années dans notre
laboratoire par R. W. Stanley sur le modéle de celui de l!'Université

Purdue (Etats-Unis) [10, 11].
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L'enceinte & vide de l'appareil est divisée par une cloison en
deux chambres pompées séparément par deux pompes & diffusion d'huile
(figure 7). Ie gaz est introduit dans la premidre de ces chambres par
un tube métallique (1e "four®) gqui porte & son extrémité un collimateur
multicanal [10, 11, 33, 34] ; ce‘collimateur joue le r6le de premidre
fente collimatrice pour le jet atomique. Ia majeure partie du gaz qui
péndtre dans cette premidre chambre est immédiatement pompde grice i la
pompe & diffusion & grand débit. ILe reste des atomes parvient dans la

deuxidme chambre de 1'apparei1 a4 travers une fente percée dans la

cloison, formant ainsi le jet atomique. Gréce & ce dispositif, une
trés faible partie du gaz injecté dans le "four" entre dans la deuxisme
chambre ol une pression trés faible (environ 5 10_7 torr) peut ainsi
&tre maintenue, Dans ces conditions, la densité du gaz résiduel dans
la deuxidme chambre est négligeable devant la densité du jet &t lés
raies fines données par le jet n'apparaissent pas superposdes i des

raies plus larges que donnerait ce gaz résiduel.

Canon a électrons

Collimateur Faisceau d<lectrons

mullicanal

d

g Jet alomique gazeux

—
'

—r ' . ]
Entrée : \
du gaz

\Fente

collimalrice

Pofnpe. & ' POmPe a
diffusion diffusion

Figure 7 : Schéma du jet atomique pour substances gazeuses.
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Dans nos expériences sur le néon, nous avons utilisé des échantil-
lons enrichis en isotope rare (21Né) ; 11 faut alors recycler le
gaz pour éviter une trop grande consommation de néon isotopique. Pour
cela,‘on utilise une pompe primaire rotative qui pérmet.de faire cir-
culer le gaz et on introduit dans le circuit de pompage des pidges &
azote liquide et un pidge chimique (fil de titane porté & haute tempé-
rature) destinés & retenir le jlus possible d!'impuretés lorsque l'ap-
pareil fonctionne en circuit fermé (figure 8). Quand on travaille
avec un mélange isotopique naturel, le gaz est simplement évacuéd dans

ltatmosphére par une pompe primaire rotative ordinaire.

Piése, & filde

Ti chauffe

-

reir 7 l 1

hquide Pompe a Pompe a

T diffusion diffusion

|

Pompe a
circulalion

N - - PomPe
\\\\ — primaire

Piége a
azole !iquide

Figure 8 : Schéma du dispositif utilisé pour recycler les mélanges
enrichis en isotopes rares.
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29 ~ L'excitation du jet.

Partant du dispositif original destiné & produire des spectres
dtémission, nous avons tout d'abord excité le jet par bombardement
électronique. Cette excitation a alors lieu immédiatement aprds la
fente percée dans la cloison séparant les deux chambres de l'enceinte
3 vide (figure 7). On éclaire le jet atomique avec le laser quelques
millimétres aprés la zone d'interaction avec le jet d'électroms. Le
canon & électrons utilisé est du type Plerce [10;'11, 35] avec focali-

sation électrostatique ; il est représenté sur la figure 9. Dans un

Fi ldmenf‘ de

chauf Fase |

. Calthode

Figure 9§ :
Schéma éclaté du canon |

DY

a électrons.

T

Il Eleclrode de

focalisation

<<
=

~ Isolants

% Anode
i
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rremier temps, nous avons fabriqué nous-mémes la couche émissive de la
cathode & partir d'un mélange de carbonates d'alcalinoeterreux; mais
devant les résultats assez aléatoires obtenus pour le courant d'émission
et la focalisation du jet d'électrons, nous avons ensuite fait fabri-
quer des couches émissives directement implantées dans le métal de la
cathode (aluminate de baryum dans du tungstine "porsux") par un fabri-
cant de tubes électroniques. Nous avons ainsi pu obtenir des courants
de 30 mA environ sous une tension de 600 V et avec un diamdtre du jet
d'électrons inférieur & 1 mm dans la zone d'interaction avec le jet
atomique. Cette tension d'accélération de 600 V est trds supérieure i
ce qui est nécessairé pour exciter les atomes mais est nécessaire, avec
notre type de canon, pour obtenir une bonne focalisation du jet

d'électrons.,

Ce dispositif de fabrication in situ des métastables, bien qu'il
présente des inconvénients (lumidre parasite, efficacité assez réduite,
destruction partielle de la collimation du jet, encombrement obligeant
& détecter la fluorescence dans la direction du laser, ...), nous a
permis d'étudier la structure hyperfine de quelques raies favorables
dans le néon [28]. Pour étudier des cas plus difficiles, nous avons &té
amenés & modifier le dispositif de production des atomes métastables
pour le rendre & la fois plus efficace et plus commode.

la production d'atomes métastables par décharge électrique & l'in-
térieur du "four" nous a semblé éviter au mieux les divers inconvénients
évoqués ci-dessus. Le premier type de décharge que nous ayons essayé
est une décharge & cathode creuse refroidie & 1'azote liquide [20]. Au
fond de cette cathode, une fente (0,3 mm de large, 5 mm de haut) permet %Q
aux atomes de s'échapper du "four", une partie d'entre eux étant dans un ?V
niveau métastable ; une deuxidme fente de mémes dimensions que la pre- %
midre et percée dans la cloison séparant les deux chambres de l'enceinte
& vide, permet de collimater correctement le jet atomique. Ce disposi-
tif nous a permis d'obtenir sur le krypton une densité suffisante d'ato-

mes métastables et une partie de nos mesures (cf. §.A.III.2°) a été
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effectude avec le "four" & cathode creuse. Toutefois, la largeur de
raie enregistrée dans ce cas n'a pas pu &tre réduite au~dessous de 1,2mK
(1 nK = 10"3 cm"1), sans doute parce ciue la pression minimale nécessaire
3 un fonctionnement stable de la décharge (de ltordre de 2 torr) était
trop élevée pour permetire une formation convenable du jet atomique.

Nous avons donc été conduits & utiliser une décharge sans électrode

Electrode

Puissance -
H.E. damorcage
liquide gl _rg/

ZZZAEAE

!

!

HE
]

HH
|

Antenne

|

I
.

i

Krypton liquide

BN

FPigure 10 : Schéma du "four" & décharge sans électrodes.
le gaz (krypton) est introduit en a ; une décharge, pro-
duite dans la zone b ©par un champ de haute fréquence
permet de peupler les niveaux excités. Parmi les atomes
sortant du four & travers la fente fine ¢ une certaine
proportion se trouve ainsi sur un niveau métastable (155 ou
183). Ia fente ¢ et une deuxidme fente de mémes dimeh~
sions définissent le jet atomique. Le refroidissement a
l'agote liquide améliore la densité d'atomes métastables et
diminue la largeur Doppler résiduslle.

T
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excitée en haute fréguence (2450 MHz). 1Ie tube décharge est refroidi
a4 l'azote liquide (figure 10) et son fonctionnement est extrémement
stable & des pressions aussi basses que 0,01 & 0,02 torr. Ia densité
d'atomes métastables est également trds satisfaisante et vérie dtail~

- leurs assez peu lorsqu'on fait varier la pression du gaz dans le "four".
Quant & la largeur de raie enregistrée, elle est de 0,7 mK dans le cas

du krypton (transition is - 2p, , voir les figures du §.A.III.29), ce

qui correspond bien & la vzleur qu'on peut attendre, compte tenu de la
largeur Doppler résiduelle 0,5 mK (pour une collimation de 30 et une

température (*) du gaz dans le four de 160 K), de la largeur naturelle
de la transition 0,2 mK [36] et des fluctuations de fréquence du laser

évaluées & 0,5 mK environ.

30 — Ia détection des résonances.

Nous observons l'intensité de la lumidre de fluorescence émise &
partir du niveau excité e de la transition étudide (figure 2) en fonc-
tion de la frégquence du laser. On peut, en principe, recueillir la
lumiere de fluorescence émise dans tout l'espace et correspondant i une
désexcitation radiative vers n'importe lequel des niveaux moins excités
que e . En fait, l'angle solide utile est limité pour des considéra-
tions pratiques (encombrement géométrique des différents éléments du
montage, dimension de la lentille qui collecte la lumidre de fluores-
cence,.,.,) et, comme nous l'avons indiqué précédemment, on s'affranchit
plus facilement de la lumidre laser diffusée en n'observant qu'une partie

des raies de fluorescence (figure 2).

la disposition géométrique du dispositif de détection est sensible-

ment différente selon que le jet est excité par bombardement électronique

(*) la température dans le four a été évalude au cours de l'experlence
décrite au §.A.III. 3° .




20

(expérience sur le néon) ou par décharge dans le "four" (expériences

sur le krypton).
a) Jet excité par bombardement &lectronique.

Dans ée cas, l'encombrement des différentes parties du canon &
électrons et la lumidre parasite émise sont tels que l'on est pratique-
ment obligé de détecter la fluorescence dans la direction du laser
(figure 11). Ia majeure partie de la lumidre laser est alors arrétée
par un écran et par un filtre interférentiel (AA = 50 & 100 i , trans-
mission G = 0,30 & 0,50 selon le cas). Dans le cas du néon, les
longueurs d'onde. du laser ét de la lumidre de fluorescence utilisde
pour ia détection ne sont pas toujours suffisamment éloignées (cf.III, 1°)
pour que le filtre interférentiel élimine la totalité de la lumidre
laser diffusée. On est également trés géné par la fluorescence de la
cellule & colorant dont on forme plus ou moins l'image sur le trou du
PM ; ceci nous a obligé & faire passer le laser, avant de le focaliser
sur le jet, & travers un monochromateur de faible résolution. Néanmoins,
1'essentiel de la lumidre parasite provient du jet lui-méme dans la ré-
gion excitée par le bombardement électronique éf de 1'émission thermique

du canon & électrons dont la couche émissive est fortement chauffée.

Jel Neon

Diaphragme
Laser. | 'I' )
a colorant" T PM.refroidi

Bombardemenf & S
»élecl'ronique - Filkre
inferferentiel
Ecran

Figure 11 : Schéma du dispositif expérimental utilisé dans le cas du
jet de néon.
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Dans ces conditions, les résonances apparaissent en général sur un fond
de lumidre parasite non négligeable ; les variations de ce fond parasite

sont relativement peu importantes et lentes, ce qui le rend moins génant.
b) Jet excité par décharge dans le "four".

Dans le cas ol le jet est excité par une décharge dans le "four",
»la situation est beaucoup plus confortable et on peuf détecter la fluo-
rescence émise dans une direction perpendiculaire & la fois au laser et
au jet atomique (figure 12). De plus, dans le krypton, une partie de la
fluorescence se trouve toujours & une longueur d'onde tregs différente de
la longueur d!oade d'excitation (a céuse de la séparation des niveaux de
4p553 en deux groupes trés espacéds en énergie (figure 1)) ; ceci permet
d'utiliser dans le montage expérimental un filtre peu sélectif (filtre

coloré) dont la transmission est tres &levée (§§’> 903@) . Il reste

PM.refroidi

— ,._Dicxphrqsme.

FiH‘re colore

" .
/Eni'onno:r”

I

Figure 12 :

Schéma du dispositif expérimental
utilisé dans le cas du jet de

krypton. .
Jel \

Kr‘ypi’on
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d colorant
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toutefois un peu de lumisre diffusée provenant de la décharge elle-méme
4 travers la fente percée dans la cloison séparant les deux parties de
ltappareil (figure 7, 10). La région d'interaction étant libre de tout
dispositif encombrant, nous avons pu réduire encore le niveau de lumidre
parasite en utilisant une sorte d'entonnoir & lumidre noirci (figure 12).
Nous avons finalement pu détecter les résonances du krypton sur un fond

trés faible, pratiquement négligeable (cf. §.A.ITI.2°).

4° - les lasers , 1l'étalonnage en fréquence.

\ b

Les expériences ont été réalisdes i l'aide du laser & colorant
continu monofréquence mis au point au laboratoire Aimé Cotton par
S. Liberman et J. Pinard [21]. Ce laser, qui fut dans les anndes T3-74
un des premiers lasers & colorant monofréquence, permet d'obtenir en
fonctionnement habituel une puissance de sortie de 1 & 2 mW, avec une
largeur de raie de 10 2 15 MHz et est continflment balayable sur plus
de 10 GHz. Au cours d'unAbalayage de quelques GHz les variations de
1tintensité moyenne sont peu importantes mais, par contre, les fluctua;
tions rapides d'intensité peuvent étre assez grandes, Ce laser est
asservi en fréquence et son balayage est contrdlé et étalonné par un
dispositif du type interféromdtre de Michelson mis au point au
‘Laboratoire Aimé Cotton par P. Juncar et J. Pinard : le sigmamétre
[37-—39]. Cet instrument permet de commander le balayage du laser pas
& pas, le pas minimum étant dans notre cas de 7,5 MHz. Pour ces expé-
riences sur jet nous ne disposions que du premier moddle de sigmamétre
[38] qui présentait de nombreuses imperfections conduisant parfois a
des non-linéarités importantes dans le balayage en fréquence du laser
a colorant. De nombreuses améliorationé ont depuis été apportées au
sigmamétre dont un modéle nouveau a récemment permis des mesures ophi-

ques de haute précision (1 MHz) sur des isotopes instables du sodium [40].

Dans nos expériences sur le krypton nous avons dii, pour améliorer

la précision de nos mesures, utiliser des franges d'étalonnage donndes
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par un Fabry-Perot sphérique de 1 m de long (intervalle spectral libre:

2,5 mK) stabilisé en température. Malgré cela, les non-lindarités du

balayage ont été le facteur limitant la précision obtenue. En speciro-

scopie laser il est souvent plus facile d'obtenir une trés grande réso-

lution (avec un rapport signal sur bruit convenable) qu'une trés grande
H

précision ; notre expérience sur les raies 556 nm et 557 mm (A.III.29)

du kryptontest 3 cet égard trés démonstrative.

Pour l'expérience sur la raie 587 nm du krypton (A4.III.3°) nous
avons également utilisé, outre le laser précédent, un laser commercial
a jet (Spectra Physics, moddle 580) qui fournit une puissance de sortie

plus importante,

III. Résultats expérimentaux,

19 = Jet de néon : structure hyperfine de 21Né (1=3/2) [28].

Iles configurations basses de Ne I ont été étudides au Laboratoire
Aimé Cotton par S. Liberman [15, 18] tant en ce qui concerne les fonc-
tions d'onde (couplagé intermédiaire) qu'en ce qui concerne la structure

2l (spin nucléaire I=3/2 ). Ces études paramétriques

hyperfine de
ont notamment permis, & partir de quelques donndes expérimentales, de

prévoir la valeur des constantes de structure hyperfine dipolaire magné-
tique A et quadrupolaire électrique B pour un grand nombre de niveaux.
Quand nous avons entrepris notre expérience avec le jet de néon, il

n'existait que peu de mesures & confronter & ces prévisions théoriques.
De telles mesures, du fait de la faible valeur de certaines constantes
hyperfines, du grand nombre de composantes hyperfines dans ies raies et
de 1l'effet Doppler, sont difficiles & obtenir en spectroscopie conven-

tionnelle méme & trés haute résolution [41, 42].
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Pour étudier le néon, nous avons utilisé le jet atomique excité
par bombardement électronique dans la configuration expérimentale repré-
sentée sur la figure 11. Nous avons ainsi étudié trois raies du néon :
A = 5882 4 (2p2 - 1s5) s A = 5945 3. (2:94 - 1s5) et A = 6143 4
(2p6-» 135) ; les raies de flugrescence utilisées pour li détection
étant respect:ci).vement A=65994 (2p,~> 1s,) , A = 6678 A (2p4 - 152)
et A= 6929 A (2p6-» 1s2)'. Un exemple d'enregistrement obtenu avec

o
du néon naturel est domné sur la figure 13 pour la raie A = 5882 A ;
3

la largeur de raie est d'environ 3 mK (1 mK = 10~ cm-1) et est essen~

tiellement due & la largeur Doppler résiduelle résultant de la faible
collimation du jet atomique. Pour les trois raies étudiédes nous avons,
avec un mélange enrichi en 22Ne , vérifié que nous obtenions pour le

22 20

déplacement isotopique Ne -~ ""Ne des valeurs en accord avec les

mesures antérieures [13].
2ON£a
2
)

FTuoresqgnce~
65838 A

Lcse:
5882 A

152_

e

Figure 13 : Enregistrement de la raie A =5882 % obtenu avec du néon
naturel (90,9% 2O¥e 8,8% 22%e ; 0,3% 2Tye).
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a) structure enregistrée

o) comparaison entre le profil expérimental filtré
(traits pleins) et le profil recoastitué (pointillés);
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En utilisant un échantillon de néon enrichi en isotope 21 (91%@
21Ne H 5,7?4 22Né ; 3,3%@ ZONé) nous avons enregistré la structure hy-
rerfine des trois raies indiquées précédemment (figures 14a, 15a, 16a).
la structure de ces raies n'est que partiellement résolue et nous avons
dll réaliser une reconstitution théorique de la courbe enregistrée pour
obtenir la valeur des constantes de structure hyperfine. Pour cela, les
courbes expérimentales sont enregistrées point par point sur une bande
de papier en utilisant un voltmetre digital, un encodeur et une perfo-
ratrice. ILes données enregistrées sur bande papier sont décoddes et
transcrites sur des fichiers de 1'UNIVAC 1110 de 1l'Université Paris-Sud
pour &tre traitées mathématiquement. On commence par filtrer les enre-

gistrements en supprimant les composantes & haute fréquence, puis on

utilise les enregistrements filtrés (en traits pleins sur les figures

14b, 15b et 16b) pour la reconstitution du profil,

Ies constantes de structure hyperfine du niveau inférieur (méta-
stable 1s5 ) ont été mesurdes de fagon trés précise par résonance
magnétique»[43] et les déplacements isotopiques entre les isotopes pairs
(22Ne - 2oN‘e) sont également connus avec précision [13] ; les positions
relatives des composantes de la structure enregistrée ne dépendent done,
pour chaque raie, que de trois paramétres : les constantes A et B du
niveau supérieur et le déplacement isotoﬁique pair-impair de la transi-
tion étudide. Comme dans nos enregistrements de structure hyperfine
aucune composante n'est suffisamment bien isoclée, le profil expdrimental
("fonction d'appareil") doit &tre ajusté numériquement aux courbes expé-
rimentales tout comme les parametres de position, Nous avons, pour cela,
utilisé un programme écrit par 0. Robaux [44] et suivi une procédure
déja exposée précédemment [42]. De plus, & cause de ltanisotropie pro-
duite par le bombardement électronique (peuplement différent des sous-
niveaux Zeeman {45]) et par la polarisation du laser (polarisation
linéaire - transitions AM=0 , pompage Zeeman), & cause également du
pompage hyperfin et du fait qu'on ne recueille qu'une partie de la
fluorescence émise, les intensités des différentes composantes hyper-

fines différent sensiblement de celles que l'on peut calculer en
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utilisant les abondances isotopiques et les intensités relatives dans un
multiplet hyperfin. En conséquence, les intensités doivent &tre consi-
dérées comme des paramétres dans le processus de recomnstitution du
spectre enregistré. Nous avons pu vérifier que, bien que la reconsti-
tution du profil enregistré soit évidemment trdés sensible & ces para-

,
métres d'intensité, les valeurs obtenues pour A et B ¥y sont presque
insensibles tant que ces intensités demeurent dans un domaine de valeurs

raisonnables.

Les valeurs obtenues pour les constantes de structure hyperfine
sont indiquées dans le tableau 1 ol elles sont compardes avec d'autres
valeurs expérimentales et avec les valeurs théoriques de S. Liberman.
Les valeurs donndes dans cette table ("ce travail") sont des moyennes
correspondant & plusieurs enregistrements de la méme raie ; pour obtenir
une indication sur la précision des mesures, nous avons calculé d'écart
quadrathue moyen pour chaque ensemble d'enreglstrements mais, comme le
nombre dtenregistrements était trop faible, nous avons attribué & cha-
cune des valeurs de A une incertitude égale & deux fois la moyenne
des e.q.m, obtenus pour les A . L'incertitude sur les paramétres B

a été évaluée de la méme manidre.

Simultanément & notre étude, E. Giacobino a mesuré, en utilisant
une méthode de croisement de nivéaux, les A et B de la plupart des
niveaux 2p du néon [48] ; les résultats trés précis ainsi obtenus sont
en- treés bon accord avec les nbtres., Nos mesures sont également en bon
acéord avec les valeurs théoriques de S. Liberman bien que de petites
différences puissent étre notées pour les valeurs de A . (Ces diffé-
rences ont été attribudes par E. Giacobino [48] & un effet de 1'électron
extérieur de la configuration 2p53p (a3p # 0) dont l'influence avait
été négligée par S, Liberman,

Pour ce qui concerne le déplacements isotopique 22Ne - 21Ne nous
avons trouvé (en mk) : 26, 4 , 27,4 et 28,6 respeciivement pour les

raies = 6143 A ,» 5945 A et 5882 A . Ces wvaleurs sont en accord avec
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les valeurs que l'on peut déduire des mesures du déplacement isotopique
22Ne - ZoNé [13] en supposant que l'on a affaire & un déplacement de
mésse pﬁr ; la précision (environ 0,2 nK) esf cependant insuffisante
pdur mettre en évidence un éventuel effet de volume dans le néon [ 16,

41, 42, 50].

ILa précision de nos mesures de structure hyperfine et de déplace-~
ment isotopique pourrait &tre améliorde d'une part en augmentant la
résolution (diminution de 1la largeur Doppler résiduelle et, dtautre
part, en augmentant la précision de 1'échelle de fréquence du laser.

En utilisant un jet de néon avec une décharge en cathode creuse,

R.~J. Champeéu a'pu observer une largeur de raie inférieure & 2 mK. Ie
sigmamdtre de deuxidme génération [40] devrait dans ces conditions per-
mettre, si on devait refaire ces mesures, d'obtenir une précision compa~—

rable & celle obtenue dans l'expérience de croisement de niveaux.

2° - Jet de krypton : déplacements isotopiques et structure

nyperfine (kr , 1=9/2) de transitions partant d'un

niveau métastable [51].

le déplacement isotopique du krypton présente un intérét particu-
lier en raison de la place des isotopes de cet élément par rapport au
nombre magique de neutrons N=50 . Sur un certain nombre d'éléments on
a pu mettre en évidence un effet de fermeture de couche sur le déplace-v
ment isotopique de volume, cet effet traduisant une évolution irrégulidre
du carré moyen de la répartition des charges dans le noyau <r2> quand
on passe dl'un isotope & ltautre [17]. Dans le krypton (2=36) , ltexis-
tence d'un effet de volume (trés faible) a été montrdée sur une transition
infrarouge faisant intervenir un électron 6s [17, 19]. Un effet de
volume notablement plus important est attendu pour les transitions visi-
bles faisant intervenir un électron 5s , de sorte que les déplacements
isotopiques de ces raies ont fait l'objef récemment de mesures précises

mettant en jeu des techniques de spectiroscopie laser sans effet Doppler

[20, 51-53].
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. En utilisant notre jet atomique de Kr métastable nous avons
étudié trois raies de Xr I . Ies atomes métastables sont produits
dans le "four" de l'appareil par décharge (décharge en cathode creuse
ou décharge sans électrodes) comme expliqué précédemment (§.4.11.29).
Nous avons utilisé un mélange isotopique naturel de krypton dont la
composition est rappelée dans le tableau 2. Nous avons fait fonctionner
le laéer 3 colorant avec de la rhodamine 504 afin d'obtenir 1l'effet

laser aux longueurs d'onde convenables.

isotope A
78 0,35
80 2,27 Tableau 2
82 11,56 _ Composition isotopique du
83 11,55 mélange naturel de krypton.
84 56,90 '
86 17,37

Nous avons étudié lesoraies A = 5562 Z (1ss-a 2p2) s A =5570 2
(1s5 - 2p3) et A =56504 (183-» 3p10) de Xr I . Iles enregistrements
de ces trois raies (figures 17-20) permettent dtavoir une idée de 1l'ef-
ficacité de la méthode de spectroscopie laser sur jet atomique excité,

Deux points particuliers doivent &tre soulignés :

. . e
i) la probabilité de transition de la raie 5650 A (1s3a»‘3p1o) est trés
faible [54] ; on constate sur la figure 18 que les composantes des iso-
topes les Plus abondants sont encore enregistrées avec un rapport signal

sur bruit convenable ;

o}
ii) l'enregistrement complet de la raie A = 5570 A (1s_ - 2p2)(figure 20)

> .
montre que les composantes hyperfines de 1'isotope OOKr (11,559, dans
le mélange haturel) sont détectdes treés facilement ; or, les composantes
les plus faibles, visibles sur l'enregistrement, correspondent & moins

de 19/, de l'intensité totale de la raie.
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Ies résultats des mesures de déplacements isotopiques sont donnés

3

dans le tableau 3 ; tous les déplacements sont en mK (1 mK = 10~ cm~1).
Pour les raies A = 5562 K et A = 5570 K , les marges d'erreur sont
égales & l'écart quadratique moyen de'l'ensemble des enregistrements.
(une centaine pour chaque raie) ; pour la raie A = 5650 i , le nombre
dtenregistrements étant plus rédﬁit, les marges d'erreur sont égales au
double de 1'écart quadratique. correspondant. Nous avons effectué wn
grand nombre d'enregistrements pour les deux raies 1s - 2p de manidre
3 atteindre une précision suffisante pour mettre en dvidence la_présence
éventuelle d'un effet de volume. Si on était en présence dl'effet de
masse pur, les rapports p1 = Ac(82,80)/ Ac(84,82) et

P, = Ac(84,82) / Ao(86,84) vaudraiept respectivement

P, = (84x 82)/ (82x80) = 1,05 et P, ='(86><84)/’(84><82)': 1,06 [55].

les valeurs expérimentales correspondantes sont :

0
p1 = 1,15 % 0,04 ; Py, = 0,97 £ 0,03 pour la raie A = 5562 A

p; = 1,15 £ 0,Q7 ; pé = 0,98 £ 0,07 pour la raie A = 5570 z .

Ces va}eurs sont incompatibles avec l'hypothése d'un effet de masse pur
- et s'expliquent seulement par la présencé d'un effet de volume. -

Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus par C. Bréchignac [18,52]
- et par H. Gerhardt et al. [53] & 1l'aide d'une méthode d'absorption
saturde et aussi avec les mesures de D, A. Jackson [56] effectudes sur
des raies infrarouges & l'aide d'un épectrographe Fabry-Perot. On
trouvera une discussion détaillée de l'effet isotopique de volume pour

le krypton dans la thése de C. Bréchignac [18].
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Déplacements isotopiques

- A
A (4) a(82) - a(80) | o(84) - 6(80) | o(86) - o(84) [s(84) - a(83)
ce travail| 3,18 % 0,08] 2,78 = 0,05| 2,88 £ 0,05
5562
[52] 3,13 £ 0,03| 2,76 + 0,03| 2,86 % 0,03
ce travail| 3,18 + 0,15| 2,78 £ 0,10| 2,85 % 0,10] 1,05 £ 0,15
5570 | [52] 3,15 + 0,03| 2,75 £ 0,03| 2,87 + 0,03
(53] 3,18 + 0,03] 2,77 + 0,02| 2,85 £ 0,02
5650 |ce travail 3,15 + 0,20| 3,33 % 0,20
Tableau 3

' o o 9
des raies A =5562 A, 5570 A et 5650 4 de KrI.

Nous avons également mesuré la structure hyperfine et le déplace-

ment isotopique de 1'isotope 83 ( Sgr ;

spin nucléaire I=9/2 ) pour

la raie 5570 & (1s5 > 2p; ou 5s(3/2], - 59'[1/2],) . Les positions

des six composantes hyperfines bien isolées de

83Kr ont été pointées

Pour le niveau 2p3

en fixant les constantes

Niveau 135 Niveau 2p3
ce travail [57] ce travail| ce travail
: (a) (b)
A (ugK) -8,18 t 0,05 -8,1377 £ 0,0001| 7,57 % 0,05| 7,63 % 0,05
B (mK) -15,05 * 0,20| -15,081 % 0,002 | 1,00 * 0,20 0,91 * 0,20
Tableau 4 : Constantes hyperfines des niveaux 1sg et 2 de 83Kr .

nous avons effectué deux évaluations, l'une qui ne
tient compte que de nos propres résuliats (colonne (a)), ltautre obtenue

A et B du niveau

155

précises obtenues par résonance magnétique [57]. _

aux valeurs trés
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' (figure 20) et on en a déduit les valeurs des constantes de structure

hyperfine des niveaux Is et 2p3 par une méthode de moindre carrés

5
(tableau 4).

Pour le niveau 185 les valeurs obtenues peuvent &tre comparées
aux résultats ftrés précis des expdriences de résonance magnétique de
H. Kuiper [57] : on constate que l'accord est excellent., Pour le niveau
2p3 , nos résultats sont en assez bon accord avec ceux de Rasmussen et
Middelboe [58] mais notre précision est nettement meilleure. Ie méme
calcul de moindre carrés nous a fourni le déplacement isotopiéue
84r _ By (Tableau 3). On constate ainsi que l'isotope 83 est plus
proche de l'isotope 84, c'est-3-dire de 1l'isotope pair le plus lourd,
que de l'isotope 82. Ce phénoméne a déji été observé par D. A, Jackson
sur d'autres raies de Kr I . On ne peut pas déduire de 13 que l'effet
de volume présenterait la méme caractéristique et qu'on se trouverait
donc en présence d'un phénoméne inverse de l'odd-even staggering habi-

tuel, l'effet de masse jouant dans le cas présent un réle trop important.

3% ~ Jet de krypton : déplacement isotopique d'une transition

partant d'un niveau résonnant [29].

Le principe de l'expérience ayant été exposé précédemment (cf.§.A.
I.2°), nous nous contenterons de décrire le cas particulier dtudié sur
le jet de krypton (figure 21). Les atomes de krypton sont excités dans
le niveau 2p2 en partant du niveiu métastable 155 & l'aide d'un
premier laser (laser 1, A = 5562 A) ; on crée ainsi une inversion de
population entre ce niveau 2p, (niveau e) et le niveau 1s4 (niveau r)
dont la durée de vie est trés courte. L'émission stimulée provoquée par
le laser 2 (A = 5871 X) entraine, lorsque ce dernier est résonnant pour
la transition 2p2-» 1s4 , une diminution de la fluorescence totale
émise & partir du niveau 2p2 .

Les valeurs numériques des différentes constantes de relaxation de ces

niveaux qui interviennent dans 1'expression théorique obtenue précédemment
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pour la population du niveaun e (éq. (2)) peuvent &tre déduites des

calculs de M., Aymar [36,54] : Fe = 30 106 5—1 , Pr = 260 106 5_1 et

Y. =1,4 108 &1 . Pour une densité de puissance du laser 2 de

. 6 -1
30 mW/mm? on obtient V =35 10° s~
pour la diminution relative du signal de fluorescence & la résonance
exacte : (Ng - NZ)/ Ng = 27%@ H Ng (respectivement Nf ) est 1la

population du niveau e (niveauA 2p2 ) en absence (respectivement en

. L'équation (2) domne alors

P

présence) du laser. Ia largeur correspondante i mi-hauteur (c'est-i~

dire pour N, = (Ng + Nf)/ 2) du pic de résonance est de 57 MHz.

LASER2 Fluoresécence
5871A 82634
LASER1
5562A ﬂ’
| 1s 2° ' } 1
1 S, 1
1s 5 2

Figure 21 : Schéma des niveaux et caractéristiques des lasers pour
1'étude de la transition du krypton partant du niveau résonnant 1s4 .

Pour notre nouvelle expérience le jet atomique de Xr (décharge
HF dans le "four") et le laser 1 (laser Liberman-Pinard [21] + sigma-
metre [37,38]) sont identiques & ceux utilisés dans l'expérience sur les
raies du krypton partant de niveaux métastables (§.A.III.2°) ; le laser 2
est un laser & colorant commercial (Spectra Physics modéle 580). Dans un
premier temps, pour observer le signal de résonance attendu, les deux
faisceaux lasers sont colinéaires et perpendiculaires au jet atomique ;
on observe la fluorescence dans la direction perpendiculaire & la fois au
jet atomique et aux faisceaux lasers (figure 5). Ia fréquence du laser 1

est fixe et est & la résonance pour la transition 1s51» 2p2 de 84Kr ;
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'oﬁ obéerve, eﬁ-fonction de la fréquence du laser 2, les variations du
signal de fluorescence sur la tramsition 2p, - 1s, (A = 8263 X) .
Pour éviter les difficultés provenant des variations lentes d'intensité
et de fréquence du laser 1, l'intensité du laser 2 est modulée mécani-
quement (200 Hz) et le éignal de fluorescence est détecté d'une part en
continu (figure 22az) et, d'autre part, en utilisant une amplification

avec détection synchrone (figure 22a8}.

la figure 22a montre en enregistrement du signal de fluorescence
obtenu en faisant varier la fréquence du laser 2 autour de la fréquence
optique Q (1s4.» 2p2) . Le laser 1 étant résonnant avec la transition
155.» 2p2 de 84Krv, on observe un seul pic de résonance (correspondant
3 84gr) pour la transition. 1s . > 2p, . Sur la figure 222, la dimi-
nution relative du signal & résonance est voisine de 792 ; on doit
multiplier ce nombre par 2 car, & cause de la modulation, le laser
n'est efficace que pendant la moitié du temps. La largeur du pic est
environ 70 MHz. L'accord entre ces résultats expérimentaux et les
calculs (équation (2)) est relativement satisfaisant si on se rappelle
les approximations faites au §.A.I1.2° et si on considire les différentes

imperfections expérimentales (largeur Dopplér résiduelle, jitter des

lasers, ...).

Telle que nous venons de la décrire, la méthode ne peut pas &tre
utilisée pour des mesures de déplacement isotopique car un seul isotope
est excité 3 la fois par .le laser 1 ; on obtient donc un
seul pic de résonance en balayant le laser 2. On pourrait simplément
de cette maniére enregistrer des portions de structure hyperfine de
raies correspondant & des composantes ayant méme niveau supérieur, ce
qui permettrait d'ailleurs d'accéder directement & la structure hyper-
fine du niveau inférieur (niveau résomnant r ). Pour mesurer un
déplacement isotopique il faut exzciter deux isotopes & la fois avec le
laser 1, ce qui peut &tre réalisé de la manidre suivante (figure 23) :
le faisceau du laser 1 fait un angle 6 avec le Jet et est ensuite

renvoyé sur lui-méme ; un atome de vitesse v est alors soumis i deux
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Figure 22 S
‘ a

b)

500MHz
—_—

[¢]
Courbss de résonance obtenues pour la raie A=5871 A de Kxr I.
seul le OS4Kr est excité. Ia courbe ¢ montre la variation
de la fluorescence émise & partir du niveau excité en fonc-
tion de la fréquence du laser 2 (signal direct du PM) ; la
courbe B montre seulement lz partie de cette fluorescence
qui est modifide par la présence du laser 2 (signal de
sortie de l'amplificateur & détection synchrone) ;
le ZHur et le 86Kr sont excités simultznément pour
permettre le mesurs du déplacement isotopique.
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v cos e) v cos.e)

' p—=q -
et ¢' = 01(1_ ”

radiations de nombre d'ondes ¢ = 61(1+

ol 61 désigne le nombre d'ondes du laser 1. En ajustant ci et ©
on peut amener, gréce au déplacement de fréquence dfl & 1l'effet Doppler,
le laser en résomance avec deux isotopés différents pour les atomes
ayant la vitesse moyenne v dans le jet. Dans l'expérience sur le
krypton, l'optimisation de © , dont la valeur depend & la fois de la
valeur de v et'de celle du déplacement isotopique de la transition
métastable —» niveau excité, a été réalisée en observant 1l'intensité et
1l'allure du spectre d'excitation obtenu quand on balaye la fréquence du
laser 1 en l'absence du laser 2. Pour le couple 86Kr - 84Kr le dépla-
cement isotopique de la raie A = 5562 L est 86 MHz (ef. A.III.29) ;
nous avons trouvé 6 = 78,5° , cette valeur correspond i une température
voisine de 160 K pour les atomes métastables dans le four (*). Cette
température semble raisonnable si on considdre que le tube & décharge

by

a l'azote liquide.

qui constitue le "four" du jet atomique est refroidi

|
I .
! FILTRE

JET ATOMIQUE.  SiEuEe 23
Schéma du montage expéri-
LASERi mental utilisé pour la
mesure du déplacement
isotopique de la raie
LASER 2 A=5871 £ de kr I . Ies
deux faisceaux laser et
le jet atomique sont dans

le méme plan ; on observe
la fluorescence dans une direction perpendiculaire & ce plan.,

(*) La mesure de l'angle @ permet de calculer la vitesse moyenne v

dans le jet, d'ol l'on déduit la température dans le four. o
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En balayant la fréqqence du laser 2, dont le faisceau est perpen-
diculaire au jet atomique (figure 23), oﬁ peut donc mesurer le déplace-
ment isotopique d'une paire d'isotopes pour la raie r - e (134 - 2p2
dans le cas du krypton). gg figure 22b montre un enregistrement obtenu

K

avec la paire d'isotopes r - 84Kr . Pour les déplacements isotopi-

ques de lé raie A = 5871 ﬁ nous avons ainsi obtenu :

év(86-84) = (118 = 6) MHz

]

I

6) MHz .

&v(84-82) = (108

8v(84-82) / 6v(86-84) a une valeur mesurde de

Le rapport Py
0,92 £ 0,10 alors que, pour un effet de masse pur ce rapport vaut 1,05.
En combinant les déplacements isotopiques pour la raie A = 5871 A avec
ceux mesurés pour la raie A = 5562 X (ef. tableau 3), nous obtenons

la différence des déplacements isotopiques des deux niveaux v(1s5)—v(1s4),
-soit (3218) MHz pour la paire Bopy - Bdgp oy (25 £8) MHz pour la
paire 84Kr - 82Kr . Ces valeurs sont en excellent accord avec celles
obtenues paf D. A. Jackson [56] & partir de 1'étude des raies infrarouges
de Kr I soit respectivement 31 et 28 MHz ; elles sont probablement dues
4 des différences entre les effets de masse spécifique des deux niveaux
1s5 et 1s4 provenant d'un couplage réel différent du couplage LS pur
pour la configuration 4p553 [55] .

Nous venons de montrer qu'il est possible, avec un Jjet atomique,
d'utiliser 1'émission stimulée afin d'étudier les structures de raies
ayant pour niveau inférieur un niveau résonnant de trds courte durée de
vie et qui n'est normalement pas peuplé dans le jet atomique. Ceci est
particulierement intéressant pour la raie du krypton que nous avons
étudide parce que les autres méthodes de spectroscopie sans effet
Doppler semblent ne pas &tre utilisables dans ce cas [17, 52]. Des
améliorations'techniques seraient nécessaires pour augmenter le rapport
- signal suf bruit dans notre expérience. Il faudrait en perticulier
améliorer la stabilisation des fréquences et des intensités des lasers
utilisés. Le recours & des mélanges isotopiques enrichis (mélange de
deux isotopes) serait probablement nécessaire pour étudier les isotopes

les plus rares.
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En conclusion de ce chapitre consacré & des études de spectroscopie
laser avec jet atomique de gaz rares excités, nous voudrions souligner
& la fois les mérites et les difficultés d'une telle technique. Nous
avons montré, dans le cas particulier des gaz rares, qu'il est possible

de peupler suffisamment des niveaux métastables dans un jet atomique

pour réaliser & partir de ces niveaux des expériences de spectroscopie

- laser. Des expériences analogues & partir de niveaux métastables du

baryum et de l'ytterbium ont depuis été réalisdes avec succdés au Labo-
ratoire Aimé Cotton [59]. Ces méthodes permettent d'étudier des niveaux
atomiques trés excités dans les conditions tfés favorables qui sont
celles d'un jet atomique. Le pouvoir de résolution obtenu est, dans
notre expérience sur le kryptdn par exemple, comparable & celui obtenu

avec les autres méthodes de spectroscopie sans effet Doppler (par

- exemple l'absorption saturde). Les structures enregistrées sont exemp~

tes des fonds gaussiens qu'on observe parfois dans la méthode d'absorp-
tion saturée et des résonances de croisement éue 1l'on rencontre en
appliquant cette méthode & 1'étude des structures hyperfipes (§.p.,
[52, 53]). On peut ainsi mesurer sans difficultés la totalité de la

structure hyperfine et isotopique dans les cas trés complexes comme

.celui du krypton sans avoir recours nécessairement & des mélanges

isotopiques enrichis. Le rapport signal sur bruit est tout-a-fait
convenable (cf. figures 17, 19 et 20) et la précision des mesures est
limitée, dans nos expériences, non pas par l'erreur de pointé des
composantes mais bien par la précision et la linéarité de 1'étalonnage
en nombre d'ondes du laser. Il faut toutefois souligner que la popu-
lation de niveaux métastables dans le jet est trés inférieure & la
population du niveau fondamental ; la plupart des atomes du jet ne
sont pas utilisés dans l'expérience. Les signaux obtenus sont donc
relativement faibles et de grandes précautions sont nécessaires pour

éliminer la lumidre parasite.

Méme si les résultats proprement spectroscopiques obtenus pour
les gaz rares peuvent paralftre un peu décevants a posteriori, le mérite

principal de nos expériences utilisant un jet excité est sans aucun
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doute d'ouvrir la voie & de nouvelles expériences de spectroscopie
laser avec des jets atomiques. C'est ainsi que 1l'étude des états de
Rydberg du baryum et de 1l'ytterbium par absorption & partir de niveaux
métastables suivi d'une ionisation par un champ électrique est en cours
actuellement au laboratoire [59] ; que des expériences préliminaires
sont également réalisées pour produire un jet d'hydrogéne atomique
contenant des métastables 25 , un tel jet devant permettre d'étudier
certains phénoménes d'ionisation dans les états de Rydberg [60, 61] ,
et que des études spectroscopiques sur les niveaux de Rydberg et les

niveaux autoionisés des gaz rares sont d'ores et déjia possibles.




~ CHAPITRE B
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FPigure 24 : Différentes dispositions possibles pour le systéme & irois
niveaux : a) en cascade ; b)enV ;¢c)enV renversé ;
d) direction et sens de vropagation des deux lasers .
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SPECTROSCOPIE SANS EFFET DOPPIER DANS LES SYSTEMES A TROIS NIVEAUX :

AFFINEMENT DES RAIES INDUIT PAR LASER DANS UNE VAPEUR ATOMIQUE (A.L.N.)

Dans ce deuxiéme chapitre, nous montrons que l'on peut utiliser
l'interaction sélective entre des lasers monomodes quasi-résonnants et
une'vapeur atomique pour réaliser des expériences de spectroscopie sans
effet Doppler (résolution o/Ac = 107). Plus précisément, nous étudions
un systéme atomique & trois niveaux (0, 1 et 2) connectés par deux tran-
sitions dipolaires permises (0 <> 1 et 1 <> 2) et soumis & 1l'action
de deux ondes laser monochromatiques se propageant dans la méme direction,
soit dans le méme sens, soit en sens opposés ;4les différentes disposi-

tions possibles pour les trois niveaux en question sont indiquées sur la

figure 24.

L'étude de tels systémes i trois niveaux dans le cas ol l'effet
Doppler joue un rdle prédominant (domaine spectral visible et proche
infrarouge) a débuté par des expériences ol l'on observait la fluores-
cence émise sur une transition ayant un niveau commun avec une transition
laser [62-—64] (figure 25a). Des expériences utilisant deux lasers 3
gaz ont ensuite éié réalisées par différents groupes d'expérimentateurs
[65-67] (figures 25b et 25¢) ; enfin, plus récemment, les lasers &
colorant ont pu €tre utilisés dans ce type de spectroscopie sub-Doppler
[68, 69]. Toutes ces méthodes n'ont Jusqu'a présent fait l'objet que de

quelques applications purement spectrdscopiques (détermination de
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structures hyperfines ou isotopiques) [47, 49, 63, T0]. D'un point de
vue théorique, les systémes & trois niveaux ont été longuement étudiés
par différents auteurs ; nous ne mentionnerons ici que les contributions
importantes du groupe<hiBLI.1 (Feld, Javan...) [71-73] et de celui de
Heidelberg (Hunsch, Toschek) [74]. Pour terminer ces quelques lignes
historiques et bibliographiques, nous signalerons les importants arti-
éles de revue de Chebotayev [4, 75, 76] dans lesquels on trouvera de

nombreuses références, notamment sur les travaux des auteurs sovidtiques.

Dans l'exposé qui va suivre nous présentons tout d'abord une étude
théorique des résonances sans effet Doppler dans les systdmes & trois
niveauxz. Une premidére approche, basée sur le modéle "Hole-burning" [77],
permet de calculer la position des résonances et d'estimer leur iargeur.
Elle est suffisante pour envisager les applications spectroscopiques
(spectroscopie de position). La seconde partie de 1l'étude théorique
utilise le formalisme de la matrice densité et permet en plus de discu-
ter completement la forme et la largeur des résonances, Nous présentons
ensuite 1l'étude expérimentale de 1l'affinement des raies induit par laser
dans une vapeur atomique (A.L.N.) que nous avons réalisée dans le néon,
s0it & 1l'aide d'un laser ﬁe-Ne et d'un laser & colorant, soit é l'aide
de deux lasers & colorant . Cetfe étude permet notamment des mesures
de déplaceﬁents isotopiques 225e - 2ON’e et des mesures de structures
hyperfines dans le néon 21 (spin nucléaire I1=3/2 ) ; les résultats de

ces mesures sont donnés & la fin du chapitre.
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I. Etude théorique.

10 -~ Modéle "Hole burning".

a) Existence et position des résonances,

On considére dans une cellule un ensemble d'atomes formant un gaz
a4 la température T , chacun de ces atomes pouvant &tre considéré comme
un systéme 2& trois niveaux du type de ceux représentds sur la figure 24.
Chacun des niveaux est peuplé dans une décharge suivant différents méca—
nismes (excitations électromiques directes, cascades radiatives, colli-
sions avec les atomes ou les ionms, ees). Nous supposons que, pour chacun
des niveaux i (i=:0,1,2), le nombre d'atomes ayant une vitesse vz
(projection de la vitesse v sur un axe Oz donné) comprise entre v
)2 |
= .-(v .

, R S s
et (v+dv) est ni(v)dv avec ni(v) = v e ;o Vg = (orT/M)

est{le.module de la vitesse la plus probable. Ies atomes sont soumis &
l'aétion de deux ondes laser planes monochromatiques de fréquences 91
et Q, quasi-résonnantes respectivement avec les transitions atomiques
0. ¢> 1 et 1 ¢&> 2 ; les différences d'énergie correspondant & ces

transitions sont respectivement 'hw1 et innz . lLes deux ohdes électro-
magnétiques se propagent selon la direction 0z , les mesures algébriques
des vecteurs d'ondes correspondant étant k1 et k2 . lLes écarts de
fréquence par rapport aux résonances atomiques sont notées respective-

- ) .

ment : 6, =Q,-w, et 62 = 92 5

1 1 1
Un atome de vitesse longitudinale v (projection de la vitesse
selon Oz ) voit en fait dans son référentiel pfopre deux ondes de fré-
[ - L - - > !
quences Q) = (w1+61 _k1v) et Q) (m24-62 k2v) 3 cause de l'effet
Doppler. ILe champ 1 (resp. 2) interagira donc de fag¢on résonnante avec

les atomes de vitesse v1 (resp. v2) telle que Q; =W, (resp. Qé’=“2)
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soit v, = 61/k1. (resp. v, = 62/k2) . Du fait de 1la largeurihomogéne
T (largeur naturelle augmentée des effets de collisions et de satura-
tion) non nulle et trés inférieure & la largeur Doppler 6wD = kvOV7Ei§§,
ltinteraction résonnante aura en réalité lieu avec un ensemble d'atomes
ayant des vitesses longitudinales v comprises dans un domaine de
largeur &v = P/k autour de la valeur 6/k (classe de vitesse longi-~
tudinale). Si l'on fait varier & (61 ou 52) la classe de vitesse
concernée va se déplacer dans la distribution de Maxwell. ILorsque les
deux lasers interagiront avec des atomes appartenant 3 la méme classe
de vitesse (v1==v2) on observera une "résonance" ; la conditiqn de
. k2

résonance correspondante est : 62 = i;.é1 (3)

Nous allons maintenant discuter, sur un cas particulier, la manidre
dont se manifeste cette résonance. On considére pour cela le systéme
en cascade représenté sur la figure 26. Nous sSupposons que nous sommes
dans un cas ol il existe de l'absorption sur la transition 0 - 1
<7Zb >>7%) . la fréquence du laser 1 est fixe et trés proche de w, 3
la fréquence du laser 2 peut &tre balayée autour de la fréquence atomique
_w2 . On observe la transmission du laser 2 (faisceau "sonde") a travgrs
le milieu atomique et plus précisément les variations de cette transmis-
sion produites par la présence du laser 1 (faisceau "saturant").
L'interaction avec le laser 1 produit une saturation dans le systéme &
deux niveaux (0 et 1) pour une classe de vitesse v1 = 61/k1 . On
obtient donc dans la distribution de vitesse de la population du niveau
{1 un pic centré autour de v (figure 26) dont 1la largeur év1 est

1

déterminée par la largeur homogéne TO1 de la transition (év1 - FO1/k1)

et qui se superpose & la distribution de Maxwell habituelle. ILe laser
2 (faisceau sonde) n'interagit, de méme, qu'avec des atomes dont la

vitesse est au voisinage de v2 = 62/k2 dans une bande de largeur

6v2 :’1"21/k2 ( r,, est la largeur homogéne de la iransition 1 <> 2).

Lorsque lton fait varier & (et par conséquent v, ) 1a présence du

2
" pic dans la distribution de vitesse N1(V) du niveau 1 se traduira &

la résonance (v2 = v1 ou 62 = 61 kz/k1 ) par une augmentation de
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Figure 26 : Illustration, sur un cas particulier, de la manidre dont se
manifestent les résonances dans les systimes & trois niveaux.
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ltabsorption (ou une diminution de l'amplification) pour le faisceau 2,
On obtiendra donc, superposé & la courbe d'absorption gaussienne de
largeur Suy ; un pic (négatif dans notre cas particulier) beaucoup
Plus fin dont la largeur est déterminée par les largeurs homogdnes des
deux transitions (figure 26). En s'arrangeant pour n'observer que les
modifications de la transmission (par modulation du faisceau saturant
et détection synchrone) on observera des résonances beaucoup ?lus
étroites que la largeur Doppler qui peuvent permetire, da.ns' les condi-~
tions que nous allons préciser maintenant, des mesurés spectroscopiques

& haute résolution.

Revenons maintenant & un systéme 3 trois niveaux quelconque (figure

24) pour leguel ia condition de résonancg s'téerit 62/k2 = 51/k1 R

‘ X |
ou encore (92-w2) = (Ega (91-w1) . les lasers sont quasi-résomnants
1

de sorte que 2 est toujours trés proche de w ; &8 = (Q-w) est au
plus de l'ordre de la largeur Doppler, de sorte que &/w = 1076 ., On

k 92

pourra donc, dans la condition de résonance, remplacer IEgI:=E?_ par

© 1 1

’ w
2 . : o _2 : . _
" et obtenir : (92-w2) =Nz (91-w1) ; n = +1 lorsque les dewx

1 1
lasers se propagent dans le méme sens et n = -1 lorsque les deux

lasers se propagent en sens inverse (n}= signe'(kz/kt)). Si la fré-
quence du laser 1 est fixe, on trouvera donc la résonance pour :
w, )
Q-2=QR=w2+n;)-1-(Q1-w1) .

Dans le cas ol les transitions atomiques 0 <> {1 et 1 <> 2 présen—
tent des structures serrdes (de 1l'ordre de la largeur Doppler ou infé-
rieures & celle-ci) on obtiendra en fait toute une série de systémes &
trois niveaux identiques & celui étudié précédemment. Ia sé?aration des

deux résonances dues & une paire (i,j) de systdmes & trois niveaux est :
ij w5
82" = (1) - 2. (3) = [w(1)-wy(3)] - n o, [w,(1)~ w (3)] (4)

Cette expression est indépendante de 91 , c'est-a~dire indépendante de
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la position du laser fixe dans le profil gaussien. L'écart Ang entre
les deux résonances est une combinaison lindaire des écarts d'énergie
correspondants & chacune des deux transitions ; en mesurant Agéj suc~
cessivement dans le cas ol les lasers se propagent dans le méme sens

(n = +1) et dans le cas ol les lasers se propagent en sens opposés

(n = ~1) , on peut déduire & la fois la structure de la transition 1 et

celle de la transition 2.
b) Calcul sur les populations.

On peut obtenir une premiére approximation pocur la forme et la
largeur du signal de résonance donné par le systéme & trois niveaux en
effectuant wn calcul élémentaire de saturation sur les populations,

Pour cela on considére d'abord le systéme 3 deux niveaux (0 et 1) soumis
"3 1l'action du laser saturant et on calcule la population du niveau 1
modifiée par cette interaction. On suppose que la population ainsi
calculée n'est pas modifide par le faisceau sonde et on en déduit 1l'ex-

pression de 1l'absorption du faisceau sonde en présence du laser saturant.

Les principales notations sont illustrées sur la figure 27 :
Ty (i=0,1,2) désigne le taux de relaxation total du niveau i ;
Yij (i # j) est la probabilité par unité de temps d'émission spontande
de- 1 vers (yij==0 si 1'énergie E, du niveau i est inférieure
4 1l'énergie Ej du niveau j). En l'absence du champ saturant et du

champ sonde la densité de population du niveau 1 est, pour une classe
~(2
v

T 0

e . Nous désignons par W1(v)

de vitesse v , n.(v) =
x TV,

la probabilité par unité de temps pour qutun atome de vitesse v subisse
une transition 0 <> {1 induite par le champ 1
2 2
To 1 (5?1“21>
01

' avec G =
2 2
I‘o1 +(61~k1v) oy

W1(v) =G, X

1 1 2r

FO1 est la demi-largeur homogéne de la transition, ga est 1'élément
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Figure 27 : Illustration des principales caractéristiques du systéme
utilisé dams le calcul sur les populations.

de matrice du dipole électrique pour la transition et %1 est l'ampli—

tude du champ électrique de l'onde 1 .,

Les équations d'évolution des densités de population No et N1

des niveaux.0 et 1 stécrivent our une classe de vitesse v donnée :
4

Yo

T =5y

- T - - -
YoM =2y) + W (W= N)) = 1 (N - n)

- T —
(No no) + ﬂ1(No N

1

) - P1(N1-n1) .




46

Ia résolution de ce systime d'équations en régime stationmnaire

(fI 1= NO = 0) donne immédiatement pour la population du niveau 1 :

Y x I 2
1y T 0
M=ny = (mgm2) (-0 - 1 2 (5)
0 1T 5(1+x)+(8,-k.v)
01 _ 171
Avec
, 2 5 ‘
J.__..l._,_._"_ To1% Y90 X"'G—L- ?1%1 (Par::etre>
= - ; - _
' Po P1 PO P1 F 21"01 I'irz saturation
2 2
s v
& (&)

n, = "7291 (Ve vo)-1 e O ; (no—n1) = (7?90-?2;1)(\!—7; VO)—1 e © .

L'expression (5) fait clairement apparaitre la modification de la répar-
tition des vitesses dans le niveau 1 sous l'action du laser saturant.
Elle se présente sous forme d'un pic (si %O>%1 ) & profil de lorentsz
=g, Viex/ |, | o 11 s'agit
13 d'un résultat bien connu et longuement discuté & propos de l'absorp-

centré en v, = <S1/k1 et de largeur &v
tion saturée [78].

Passons maintenant au calcul de l'absorption subie par le laser
sonde, quasi-résomnant avec la transition 1 <> 2, Nous désignons par
Wz(v) la probabilité par unité de temps pour qu'un atome de vitesse v

subisse une transition 1 <> 2 induite par le champ 2 ;

s
12 ¥ 19" %5

La puissance totale perdue par le laser 2 est
2 = ey, [ () (1,0 -} e

1 i -E - 7 2
e, = signe (E2 1) _(_vl_)

4 -
Compte tenu de (5) et de N2 = n2 = '/2:2 (V_T_t vo) 1 e 0 (nous suppo-

sons que la population du niveau 2 n'est pas modifide par le faisceau

sonde), on peut decrire : .
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2 —(;V-)2
&P =e, G, T, ( )1 (%2,~7%,) O &
“2 V_V f (6 -k v)2
2
2 2 (X
Y x T T v
+(..72’__%)(1___O_1_)_l_"__ 1 X 12 X e 0 dv
0 To l-.1‘]‘1”0?(1+x)+(<‘31--k1v)2 I’1§+(62—k2v)2

(6)

Le premier terme de l'expression (6) représente l'absorption sur le
faisceau sonde en absence du laser saturant et le second terme est la

modification de cette absorption produite par le faisceau saturant.

Les intégrales sur la viitesse de calculent aisdment (intégration
sur un contour dans le plan complexe) dans la limite des %rés grandes

largeurs Doppler ( Suy >> T ) et on obtient :

_ 52 2
(kzvo> =%, el (1T Toq T

a a. = X X )
12/% 731 %2 2l | Vi To™ " " Iy,
r T |
+ 0
(62 k, % 25 ) +T
|, |

Avec = + T—T Y1+ 1" .
a1'2 est le coefficient d'absorption pour le laser sonde en présence du
laser saturant et a. est le coefficient d'absorption du méme laser,

0
au centre du profil (6é=0) et en l'absence du laser saturant (y=0)

Si 1l'on fait Yo1= 0 (cas ol le niveau 0 est au-dessus du niveau | en

énergie : E.>E, ; ou bien cas ol on néglige 1'émission spontande si

0 1
l"o+ l"1
E,>E, ) et Toq = ('——2-——-) (pas de collisions déphasantes), le fac-
01 ZI‘OT r
teur (1 - —=—)(—=—=—) devient égal & 1 et l'expression (6) est alors.
T, T.T, _

identique & celle obtenue par Chebotaev (Référence [76], p. 205).
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Le second terme de (5) donmne pour le signal de résonance du systéme &
trois niveaux une forme de Lorentz de largeur A62 = 2F+ et centrée
enm 8, = kz/k1 &, -

dent pour ce qui concerme la position de la résonance (éq. (3)). Quant

On retrouve bien le résultat du paragraphe précé-

3 la largeur obtenue i la limite ol yx << 1 (saturation trds faibdble),
elle correspond & ce que l'on obtient par convolution de deux formes
de Lorentz dont les largeurs respectives sont les largeurs homogdnes de
chacune des deux transitions si l'on tient compte du facteur d'échelle
sur les fréquences (1ié au fait que le déplacemeht Doppler est propor-

tionnel au vecteur d'onde k ).
c) Anosotropie des résonances.

Ie calcul sur les populations ne fait pas apparaitre de variation
de la forme des résonances 1lié au sens relatif de propagation des deux
lasers, Ce calcul ne fait intérvenir que le processus "y deux étages"
connectant les niveaux 0 et 2 (création d'une population dans le niveau
1) et ignore coﬁplétement les processus "& 2 photons" (création d'une
cohérence optique entre les 2 niveaux O et 2). Nous allons montrer que

ces derniers conduisent & une anisotropie des signaux de résonance.

La transition & deux étages implique une double condition de réso-

nance :

" ]
o O

{ 51 - k1V
(8)
62 - k2v .

On obtient une seule classe de vitesse v satisfaisant & cette double

.

condition. la condition de résonance pour la transition & deux photons

est beaucoup moins sévére et s'éerit (61-k1v) + € (6?-k2v) =0

( € = +1 pour une cascade, g = -1 pour un sysitéme en V ou en V ren-

versé (figure 24)) ou encore

(8 5.) ~k,v (1-8) =0
{ 17¢& % 1 ()

S:—Ekz/k1 .
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Lorsque la double condition (8) est satisfaite on a aussi résonance
pour la transition & deux photons ; dans ce cas les deux processus sont
completement indiscernables. Ia condition de résonance (9) montre
immédiatement que l'effet Doppler qui affecte le processus & deux
photons est différent suivant que S est positif ou négatif (la valeur
absolue du coefficient de v est plus grande pour S< O que pouxr
$>0) clest-a-dire, pour un systime & trois niveaux donné, suivant le
sens felatif de propagation des deux lasers. Aprés addition des con~
tributions des différentes classes de vitesse, le signal de résonance
sera donc différent selon que les deux lasers se propagent dans le méme
sens (kz/k1>'o) ou en sens opposé (kz/k1<<0) . De nombreux auteurs
. se sont intéressés, tant du point de vue expérimental que théorique,i
cette anisotropie dans la largeur et la forme des résonancgs données
par les systémes & trois niveaux [64, 79-—81]. Nous refrouverons bien

st cette anisotropie avec le calcul utilisant la matrice densité.

29 -~ Calcul utilisant la matrice densité.

Dans le but de tenir compte des cohérences optiques induites par
les lasers et de calculer plus correctement la forme des raies de réso-—
nance, nous nous proposons maintenant d'écrire et de résoudre les équa-
tions d'évolution de la matrice densité pour notre ensemble d'atomes &
trois niveaux soumis & deux champs électromagnétiques quasi-résonnants
(équations de Bloch optiques), Ies équations sont tout d'abord écrites
dans l'approximation semi-classique (atome quantifié + champs classiques)
pour un systeme & trois niveaux quelconque et pour des atomes au repos.
On résoud ensuite les équations dans l'approximation du ler ordre par
rapport au champ sonde et dans l'ordre de perturbation le plus bas par
rapport au champ saturant ol le signal apparait, On prend ensuite en
compte les effets 1liés au mouvement des atomes (effet Doppler) et on
calcule la forme des résonances donndes par les systémes & trois niveaux

en ajoutant la contribution des différentes classes de vitesse.
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a) Equations d'évolution du systéme atome + champ.

les notations utilisées, similaires & celles de Feneuille et
Schweighofer [82], sont données sur la figure 28 pour -le cas particulier
dtune cascade mais sont trés facilement généralisables aux autres dispo-
sitions pour les niveaux. On considdre un systéme & itrois niveaux non~
dégénérés 0, 1 et 2 et on désigne par Ei (i=0,1,2) 1'énergie du
niveau 1 . On utilise la convention de signe suivante : g, = signe
(E1—Eo) et 52

commun aux deux transitions permises de fréquences respectives @i

= signe (EZ—E1) . Le niveau 1 est toujours le niveaun

et ; nous avons donc

“o1

—E = y E'— = T -
(2, -E,) e, ra, et (5 B =¢, T Wy

Nous considérons seulement des transitions dipolaires électriques, de
sorte que la transition 0 <> 2 est interdite pour des raisons de
parité. Par souci de généralité, les probabilités par unité de temps
pour l'émission spontande sont écrites Yij (i;éj) pour la transition
i~ j et on utilise les conventions suivantes : y,. =0 pour

ij
=0 (sur la figure 28 : =0) .

Y20 = Yoo Y12 = Yoy

On désigne par Pi (i==0,1,2) le taux de relaxation total du niveau

E.-E, <0 ;
i 73 _

i ; cette relaxation est due, d'une part & l'émission spontanée vers

tous les autres niveaux et, d'autre part, aux collisions (quenching).

On désigne par Fi. (i #j) le taux de relaxation correspondant pour

J
Pi+P.
la cohérence optique p.. ; nous avons I.. > —— et I.. = .. .
1J xJ 2 1J J1

Les niveaux O, 1 et 2 sont peuplés par différents mécanismes (collisions
atomiques, ioniques et €lectroniques, 4mission spontande & partir de
niveaux plus excités, ete...) et on désigne par Ai le nombre d'atomes

arrivant dans le niveau i ©par unité de temps.

On suppose que 1l'échantillon étudié est optigquement mince de sorte
gue les modifications d'amplitudes des champs sonde et saturant apres
traversée du milieu atomique seront trés faibles. De plus, toutes les

grandeurs caractérisant le peuplement et la relaxation du systéme 2




laser sonde

Q1 = w10+ 61

laser saturant

Caractéristiques du systéme & trois niveaux et des lasers

Figure 28 :
considérés dans le calcul.
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trols niveaux sont supposées indépendantes de la position dans 1l'espace
et du temps. ILe systime est couplé avec deux champs électriques oscil-
lants E/(t) et B (t) qui sont décrits de manidre classique :
1sTQ1t
(+) —-—-{m1'% e + c.c.} faisceau "pompe" (ou saturant)

-ig Q. 1t
_ 10 j% 22 } n
Jﬁz(t) =3 {32 5 e + ¢.C. faisceau sonde

J§1 et ,§2 sont les deux vecteurs unitaires caractérisant la polarisation
des lasers. On désigne par 61 = 91-w10 et 62 = 92-w21 les dcarts

a4 la résonance pour chacun des deux lasers.

En utilisant pour le hamiltonien d!'interaction l'approximétion
dipolaire habituelle et en faisant l'approximation résonnante usuelle
(approximation de 1l'onde tournante), les équétions d'évolution des é1é-
ments de matrice de 1'opérateur densité p de la collection d'atomes

stéerivent :

= _ ; ®* _T#
Y10 P11=Tg Poo 8+ 1 (I, afy-T5 a,) (10a)

Py = Yo1 Popt¥oq Pop= Ty Pyy+4y

- i (I1 a¥o - I% a1o)+i (12 a, - I} a21) (10D)
Pap = Typ Pyy=Tp Pyp +1"2”" (1, a3,- 13 “21_) (10e)
@19 =T @=i I3 ey +i I (P =pyo) | (104)
&21 =8 a21'+i I a20-+i 12 (p22-p11) (10e)
Gpo =t ay+iI, @y, =11, a,, (10£)
Avec : r = is161-P1o ; S = iazéz--I‘Z1 ; =1 (5161f-e262)-F20

ie,Q,t o de Rt
24 =€

10 Pio 7 %oy Poy
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. éi(8191-F€292)t é
20 20
-8, .
L= Reglo
_tz
I, =755 <2[n- gl

D est 1'opérateur dipdle électrique,
1 L
d i = *)2 = 1%)2
Ies modules de I1 et I2 , soit w1 (1111) et w2 (I2 2) ,
caractérisent la force des couplages entre le systdme atomique et les
champs appliqués. les quantités 2w1 et 2w2 sont reséectivement les
fréquences de nutation de Rabi pour chacune des transitioms.

Seules les solutions stationnaires du systéme d'équations (10)
nous intéressent. En désignant par nii la densité de population du
niyeau i en l'absence des deux lasers (I1=:12==O) les populations
i et les cohérences optiques dij (i#3) en présence des deux
lasers sont données par le systéme d'équations suivant :

- - - 5 * _T* -
TyolPyy=1y) = Tolpgg=ng) + (T a¥ - 15 @ ) = 0 (11a)

Y01{Poo =Rg) Y51 (Pop=2,) =T (p,, -n,)

- (1, ¥ -1 @, ) +i(T, af, - I3 ay) =0  (11b)
Viplpyy =20 =Tplpyp-n)) - (I, o, - T3 ay)) = 0 (t1c)
rag-iT3a,+i (e ~pyg) =0 (‘“d)
s o, +iI¥ a20:+i 12(p22-p11) =0 (11e)
ta, il e, -3l e, =0 (11£)

Dans les expériences que nous allons décrire au §.B.II les réso-

nances sont observées en détectant l'absorption (ou l'amplification) du
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laser 2 (faisceau sonde) et plus précisément les modifications de cette
absorption provoquées par l'interaction avec le laser 1 (faisceau satu~
rant). Ia quantité qu'il nous faut calculer est donc le coefficient

d'absorption du laser 2 :

dP, 2+ Q « '
ay(8,,8,) = _;;_1____2_ --— 2 wg Jm(-fi) (12)
2 0z 2 2 :

P2 est la densité de puissance du laser sonde (puissance par unité de

surface) et est proporﬁionnel a Wi ; 0z est l'axe selon lequel se

propage le laser.

Le systime d'équations lindaires (11) peut &tre résolu pour des
| valeurs quelconques des puissances laser, clest-a-dire de v, et LOW
la solution générale est trés compliquée et conduit, lorsque l'on
introduit les effets de vitesse, 4 des expressions peu maniables et
difficiles & interpréter. Nous allons donc chercher i obtenir dans la
suite de ce calcul des expressions approchées de 7&(%%l) valables & la.
limite des champs faibles (w << rij) . 2 v

b) Approximation des champs faibles.

Nous allons tout d'abord supposer que la puissance.du champ sonde
est suffisamment faible pour que 1l'on puisse se contenter d'une appro-

ximation du premier ordre par rapport 2 w2 dans le calcul de Uy o

A l'ordre O par rapport au champ sonde ( 12==I§==O dans les

équations (11)) on obtient :

L0 _ (o) _

20. =%y =0

-] =1 *

a(0)= 1I1 (p ‘—p )(O)= 111 Gr (n _n)
10 T 117 700 —— W?(Hr*) 1770 (13)

2

(0) GA(r+r*) v,
(ppp-pyy) 7 = (nz‘n1) - 2 (a, - np)

GrT* - Gy W) (r+r*)
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Avec :

G =TTy 5 6 = (To=vq ) (Ty-v,0) 5 G5 =T(To+T =vy,- 1,0)

A 1'ordre 1 par rapport au champ sonde vont apparaitre les cohéren—

ces %, et @y données par les équations (11e~f) dans lesquelles on
a remplacé @, et (p92-p11) par leur valeur & ltordre 0 (équa-
tions (13)). '
On obtient : ) ( )
2y 15 4(1) .2 (0 * o2 (0
(st4w)) T3ay = -iw, (py,-p, ) t+I8 Wy ar’ .

Soit finalement ;

(1)

a
I (2L = (a,-n >ﬁw< (14)
2 - st+w
1
2 —Op¥* *
_ w rY Gr +GA(r+r )t
¥ (n1-no > ( 5 ).
. . Grr*—GB(r+r*) w1 . st +W1

Cette expression, valable pour une puissance quelconque du laser satu—~

rant ( w quelconque); sera la base d'une partie importante de la

1
discussion du chapitre C.

Poursuivant notre développement de type.perturbatif, nous allons
maintenant supposer que la puissance du champ sonde est suffisamment
faible pour que lfon puisse se contenter du développement de l'expres-—
sion précédente & l'ordre 2 par rapport & W, . Dans les expériences
ol 1'on cherche & obtenir des résonances étroites pour faire de la
spectroscopie sans effet Doppler on est, de fait, amené & travailler
avec deux faisceaux laser de faible puissance. Ia distinction entre
faisceau sonde et faisceau saturant ne repose plus alors sur la compa-
raison de leurs intensités mais bien plutdt sur la particularisation
du faisceau dont on observe la transmission. A l'ordre 2 en w, l'ex-

1
pression (14) (partie imaginaire de 1la susceptibilité) devient :




55

“21 |
j'-m.( =4 = Ag+4, +4, +A3

- <n1 -n) L)

¢ (zixt) W
s, = (a,-n;) A G fu—b) (15)
4y = (n -a )ﬁ‘(rst

A (nz-n1)\ﬂi(-—12-) .
st

Nous avons obtenu ces expressions en développant i'expression (14),
valable quel que soit W1 , €n puissances croiséantes de w1 (puissancé
0 et 2 en l'occurence)., Dans un calcul purement perturbatif partant des
équations (11) et de leurs solutions en l'absence de laser, on fait agir
successivement (avec toutes les possibilités pour ce qui concerne 1'or-
dre) le laser sonde 1 fois et le laser saturant 0 ou 2 fois.
Prenons par exemple le chemin qui aboutit au terme A3 .

)(0,0)

Partant de la différence de population (922--1311 = (nz-n1) a
l'ordre zéro par rapport a L et w, ; on fait agir une fois le champ

hacd . ’ ’ . (031) l I2
E2 et on obtient une cohérence (equatlon (11e)) : a21 — (n —n1)

qui n'est rien d'autre que le terme qui donne AO (absorption sur le
faiscéau 2 en 1l'absence du faisceau saturant). En faisant ensuite agir

une fois le champ E-‘: on obtient une cohérence optigque entre les niveaux

~1 I ~I. 1
{vunta (1,1) _~* L(0:1) 1 "2
0 et 2 (équation (11f)) : o == o, = (n -n )

Enfin, en faisant agir une nouvelle fois E,

, on obtient (équation (11e)):

I i w, I

(2,1) _ % L1, 1 2 .

a =——=(n_-n,) . En divisant par I, et en
T s %20 32+ 2 1 2

prenant la partie imaginaire on obtient

(2 1) o2
21 e
Fon (31— = (;2-n1)ﬁ>b(-s—2;) =4 .
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On peut faire le méme type de calcul pour les autres termes de (15) et

justifier ainsi compldtement les schéma d'interaction que nous donnons

maintenant .

E 'E.
(n -n ) __§_> 144 ——2-9 ® A
A 2 1 21 A(n - ) 0
E E B E
(n,-n.) LI, Ly g —25 ¢ 25 ® A
1770 10 A( y 21 A( ) 1
- —-> n1'~n-;9 — n2_n1
—1 2 1 —2
(2, -n,) > %0 > %a9 LY > ® 4,
A(n -1 )
E E E E
2 1 1 2
(n.=-n,) > « > a > a,, —>®
27 21 20 21 A(n2_n1) 4

Le terme Ao représente l'absorption lindaire sur le faisceau
sonde en l'absence du laser saturant. Ie terme A1, est le terme de
saturation habituel (voir le calcul sur les populations) avec modifi-
cation de la population du niveau intermédiaire (niveau 1). Il corres-
pond & une transition "i deux étages" connectant les niveaux 0 et 2 .
le terme A2 correspond au contraire & un processus "i deux photons®
pour lequel il n'apparalt aucune population sur le niveau 1. Par
extension du cas particulier du systdme en V renversé (figure 24c), on
peut considérer qutil s'agit 1la d‘un.processus de type transition Raman.
Ce terme ne jouera un rdle important que lorsque nous serons & la réso~
nance pour chacune des deux transitions (Jm(z) = Jm(s) = 0 => j'm(t) =0
ou encore 61 = 62 =0 => 51-+£62 =0 ). Dans ce cas 1i le processus &
deux photons (terme A2) sera completement indiscernable du processus &
deux étages (terme A, ). le termgv A3 est lui aussi un processus &

1

deux photons analogue au terme A2 mais qui subsiste méme si le milieu

atomique est transparent pour le laser saturant (no==n1) , d'ol une

by

possibilité d'observer ici le processus & deux photons pur.

Suivant les auteurs, l'interprétation des différents termes appa~
raissant dans le calcul donne lieu & un vocabulaire et semble~t~il &

des explications sensiblement différents (voir par exemple la référence
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[75] P. 31). Nous n'interviendrons pas dans cette discussion et nous
résumerons un peu la situation en citant la conclusion de Beterov et
Chebotaev & ce sujet : "Thus, at the present time there is no agreement
about the explanation of the phenomena/ which occur in a three-level gas
situated in a strong field, and some features of the predicted phenomerna
have‘not so far been given any intuitive physical interpretation® (réfé-

rence [75], p. 31).

¢) Profil des raies de résonance en rrésence d'effet Doppler.

Notre ensemble d'atomes forme un gaz dans une cellule & la tempé-
rature T . Bn l'absence du champ saturant et du champ sonde nous
supposons que la population n, du niveau i est, pour une classe de
vitesse v (v est la projection de la vitesse selon un axe 0z donné):

v\2
-(>5)
ni(v) = 9Zi(TE'vo)”1 e O ;T = (ZRT/M)% .

Le systéme atomique est soumis & l'action de deux ondes progressives se
rropageant selon l'axe 0Oz . On désigne par k1 et k2 les mesures

algébriques des vecteurs d'ondes 'E; et E; correspondant aux deux

ondes. Pour une classe de vitesse v donnée, les équations d!'évolution

»

des éléments de matrice de l'opérateur densité p(v) sont obtenues &
partir des équations correspondantes pour les atomes au repos (équations

(10)) en faisant les substitutions suivantes :

ni — ni(v)

8, —> (&8,-k,v) (16)
1 1 1
62 —_ (62-k2v)
Cette maniere de faire suppose, bien entendu, que les Pi s rij et Yij
soient indépendants de la vitesse lbngitudinale v et que l'on ne prenne

pas explicitement en considération les collisions qui changent la vitesse &B].

Le coefficient d'absorption total «_ du laser 2 (faisceau sonde)

2
est la somme des contributions des différentes classes de vitesse :
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a, =‘['a2 (61,62,v) dv (+7)

(61,62,v) est obtenu, en régime stationnaire, en effectuant les
substitutions (16) sur l'expreision de a2(6 ,0 ) (equat on (12))
coefficient d'absorption «. peut se rdécrire :

-24Q

2

2 wg I avec A = Jfggn( ) dv . (18)

2

En utilisant pouf la partie imaginaire de la susceptibilité l'expression
aprrochée A (équation (15)) et en se plagant dans la limite des grandes
largeurs Doppler (ém >> P ) on obtient, aprés intégration sur les
vitesses (lnuegvatlon sur un- contOur dans le plan complexe en utilisant

la formule des re31dus)

A =T s v + & S, =fAi av (19)
(2 |
Ay E, 2
-0 lx,] v 6, 2
-2
r./T k. v
- (R, -7) _2n o _Joty e, _Yi2y B/ 2°0
%y = IS . T, (2%, 5, 2
Aoy = (T, - %) B2 o (1,22) (22 T3y e o(s)
2~ lk l T, (A2+I'B2)(A2+I‘N2) ) )
, | © (Az— P2) (k v )
oo (1o—2) — N 20
Sy = (M, -To) E— Ik ] o -0 oY x 8(8) x 6(1-5)
k
Avec : A=62--Ef-61 ; rB=r21+li%lr1o
Iy =Tp-min (1, —) [ty +T =T,

“

6(x) est la fonction échelon : 6(x) =0 pour x <O

ce k & k 6(x) = 1 pour x> O
172 72 2 .
S = I =% (s = +1 pour un systéme en cascade ; ¢ = -1
1 1

pour un systime en V ou en V inversd).
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Si l'on fait y,, =y, =0 les expressions (19) sont identiques 3
celles obtenues par Hinsch et Toschek (référence [74], p. 234).

Selon la valeur du paramétre S les termes J%é et Jé% pourront ou ne
pourront pas exister ; les cas ol ces termes peuvent apparaitre sont

indiqués dans le tableau 5.

1:2/1«:1 >0 1:2/k1 <0 1{2/1::1 >0 1.:2/k1 <0

— R— — S

cascade w2 > m1 X
€ = +1
}; w2 < w1 | X X
V ou
V renversé w2 > w1 X
& = =1
_Z\_-X/—’wzmn« X X

Tableau 5

‘le terme Jt% correspond & l'absorption du faisceau sonde en l'ab-
sence du laser saturant ; lorsqu'on fait varier la fréquence du laser 2
le profil est, dans la limite des approximations utilisées, une gaus-
sienne de largeur i mi-hauteur kszVEEEE . Dans les expériences on

élimine cette contribution par une technique appropride de maniére 3

~n'observer que les signaux dus & l'action du laser saturant.

le terme ,ﬁ% (figure 29a) est une lorentzienne de demi-largeur

PB et stidentifie (dans la limite X << 1 ) au terme obtenu dans le

calcul de saturation des populations (formule (7)). Ce terme de
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saturation correspond & une absorption "4 deux étages" des lasers 1 et

2 qui connecte le niveau O au niveau 2.

Ie terme Jﬁé (figure 29b) correspond, au éontraire, 4 un processus &
deux photons du type transition Raman pour lequel il n'apparait pas
d'effet sur la population du niveau 1 . Ce terme n'apparait que pour

S >0 et est par comnséquent responsable d'une anisotropie des résonan~
ces données par les systdmes & trois niveaux. On retrouve bien, au bout
de notre calcul avec la matrice densité, l'effet discutéd précédemment de

maniére qualitative.

=Y,,=0 (ceci est vérifié dans le cas E,>E,>E, ou

bien quand on néglige l'émission spontande) et si on peut écrire :

Pour Y01

Pij = (Pi+Fj)/2 ; on obtient pour la somme des deux termes .f% et ;ﬁz
l'expression suivante (dans le cas ol S> 0 )

( 2"
(b +8) = (7, - %) Ax 2e 2o —gl‘!-i—-z- . (20)

‘k J AT+ PN

L'expression correspondante pour S < 0 est :

| ( 2,° .
(A, +H4) = (b, -7) A W e 20 W g

! l v 2 2
0 AT + TB
On a dans ce cas :
w w W w
2 -2 -2 -2
oy ===T +T,+(1+=5) T, et 2r =- ro+r2+l(1-w)l r, .

1 1 1 1

Pour un systéme & trois niveaux donné on aura donc dans ce cas une réso-
nance lorentzienne de demi-largeur PB ou PN (PNJ(PB) selon le sens

relatif de propagation des deux lasers., On peut remarquer que, dans la

limite des grandes largeurs Doppler (PB,PN <<6wD) 1taire sous. chacune

des deux courbes est la méme et donc que la résomance la plus Stroite

est aussi la plus intense (figures 29a et 29c).




Xo

o

[oR

>
A/a

Figure 29 : Forme des résonances donndes par les systimes & troa’.)s niveaux

2
(Yo1=¥45=Ty=0, I =Ty=a ; ryy=(rr)/2 =w1=o,5 ,
6, 2
5 4 ~ -(=)
a a g, . SV
= PB=5—4 ot rN_—.3-—4 pox, = etbiy - AE 2 2Ty e

’kdvo L
les horizontales et verticales sont les mémes pour toutes les courbes).
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Sauf dans le cas ol 722 = ?L1 (ce qui entraine dgalement J%b =0)
le terme J%é vient se superposer aux deux précédents pour les systimes
3 trois niveaux tels que 0 < S <1 . Le terme Jﬂ% (figure 29d) est
tout & fait analogue au terme vé% etvcorrespond également 3 un processus
4 deux photons sans création de population dans le niveau {. On peut
remarquer qﬁe ce terme subsiste seul dans le cas ol le milieu est trans—
parent pour le faisceau saturant (9Z1==%%) . On peut, dans une telle
situation, observer le processus i deux photons pur (terme 3%5) [66] et
non plus la superposition des processus & deux photons et i deux étages
(terme J%T + J%E) qui sont indiscernables dans le domaine ol la condi-

tion de résonance est satisfaite pour les deux transitions.

Les différentes courbes de résonance que le modéle théorique que

nous avons utilisé permet de prévoir sont représentées sur la figure 29.
d) Discussion du calcul.

le calcul qui précéde comporte un certain nombre d'approximations
sur lesquelles nous voudrions revenir maintenant. |
Tout d'abord, il s'agit d'un calcul en perturbation valable seulement
pour des puissances lasers pas tfop fortes. le systéme d'éqgations
lindaires (11) est facilement soluble pour des valeurs quelconques des
pulssances des deux lasers mais les expressions obtenues ne sont pas
trés maniables et l'intégration sur les vitesses est difficile & rda-
liser analytiquement. On peut toujours, comme nous le ferons au
Chapitre C, calculer numériquement sur ordinateur la forme des courbes
de résonance pour un jeu de paramdtres donnés et tenir compte ainsi des
effets de puissance (éffet Autler-Townes, light-shifts, élargissements
radiatifs, ,..). Au Chapitre ¢ nous discuterons longuement le cas de
lteffet Autler-Townes en partant de l'expression obtenue au premier
ordre par rapport au champ sondev(équation (14)) et en utilisant une

méthode graphique pour tenir compte de l'effet Doppler.
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Nous avons également supposé que les niveaux O, 1 et 2 ne sont pas
dégénérés et nous n'avons pas tenu réellement compte de la polarisation
des lasers. Eu égard aux études expérimentales dont nous ferons état
aux Chapitres C et D, il s'agit 1a d'une importante restriction au
domaine d'application de notre calcul. Il n'y a aucune difficulté de
principe & tenir compte dans la limite des faibles puissances laser de
la dégénérescence Zeeman et des polarisations des lasers [74, 84—87].

I1 faut toutefois considérer le couplage entre sous-niveaux Zeeman par.
émission spontande (effets de pompage dptique) ainsi que llexistence de
constantes de relaxation différentes pour les populations, l'orientation
et 1l'alignement [88] ; cela complique beaucoup le probldme dds que les

moments cinétiques J des niveaux sont supérieurs & 1 .

Pour ce qui concerne les collisions, notre calcul ne les prend en
compte que par leur contribution aux constantes de relaxation Pi et
Pij et néglige l'effet des collisions qui changent la vitesse dont
1'influence sur les formes de raies en spectroscopie de saturation peut
étre trés importante [83, 89, 90]. Nous n'avons pas non plus tenu
compte de certains phénoménes tels que les transferts dé métastabilité,
les transferts entre sous-niveaux Zeeman, l'emprisonnement de radiation..
qui peuvent aussi modifier trés fortement les profils expérimentaux [76].
L'introduction de tels effets dans les équations d'évolution du systime
&4 trois niveaux ne se justifierait que si nous avions réalisé 1'étude
expérimentale correspondante de fagon systématique, ce qui n'est pas

le cas.

Dans notre calcul nous n'avons pas non plus introduit 1'équation
de propagation des champs électriques ﬁ:(z,t) et ﬁ;(z,t) . le coef-

ficient d'absorption «, est en fait calculé en une position z ddter—

minée, c'est-a-dire en in point ol les amplitudes des champs électriques
sont ‘21(2) et %2(2) respectivement. Si le milieu est suffisamment
mince optiquement pour que l'on puisse négliger les variations de 5%1

et f%z entre 0 et L ( L é&tant la longueur de la cellule), a2

sera pratiquement indépendant de 2z et on aura donc :
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a,. 2

2

b'% o -— a, 2z

1 222 % _ 0 2 . 20 2
2, @ 2 tz“ﬁze %2(1‘

) . (22)

Dans le cas contraire on devra tenir compte plus exactement de la pro-
pagation de '?1 et \%2 selon le schéma suivant : les champs ~%1(2)
et'%z(z) induisent des polarisg.tions macroscopiques g>1(z) et @2(2)
dans le milieu atomigue (é?i = Trace (pAE&) ) ; ces polarisations
constituent des termes sources dans les équations de propagation des
champs ‘21 et ~%é (équations de Maxwell) et modifient donc les valeurs
de ces champs en (z+dz) = z' ; les champs ~%T(Z') et 1%2(2’) indui-
sent & leur tour des polarisations .., Ies équafions couplées (équa-
tions de la matrice densité + équations de Maxwell) s'écrivent assez
simplement si l'on peut considérer que ﬁ%i(z,t) est une fonctionvlente—
ment variable (& 1'échelle de la longueur d'onde et de la période de
l'onde laser) de’l'espace et du temps (voir par exemple [91]). Cn
obtient pour la propagation du champ électrique f?i :

3¢, -ik, o E
= = P, | (23)

dz 2 ao i

fPi y Polarisation macfoscopique moyennée sur les différentes classes
.de-vitesse, étant une fonction de é% et ) » On ne veut pas en géné-
ral donner une solution analytique pour l'équation de propagation de
{%i" On peut néanmoins obtenir une résolution numériqug du systeme
dtéquations (10) et (23). Dans la plupart de nos expériences l'absorp-
tion sera faible et on pourra utiliser l'approximation (22). Dans nos
toutes premiéres expériences sur les systdmes 3 trois niveaux des effets
sur les intensités des résonances; 1iés & une trop forte absorption du

faisceau saturant, ont néanmoins ét€ observés.
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II. Biude expérimentale.

Notre étude des systémes & {rois niveaux en interaction avec deux
lasers monochromatiques quasi-résonnants a été réalisde sur l'atome de
néon. Une longue tradition existe en effet au Laboratoire Aimé Cotton
pour l'étude spectroscopique des gaz rares (structures hyperfines et
déplacements isotopiques) en particulier en utilisant les raies laser
infrarouges [14-17]. Pour le néon, l'effet laser dans le proche infra-
rouge est assez facile & obtenir sur un grand nombre de raies et de
nombreuses transitions visibles (2p - 1s‘, 5s - 2p , 4d » 2p) sont
. situdes dans un domaine spectral facilement accessible aux lasers &
colorant continus (lasers drhodamine 6G). le début de notre étude a
d'ailleurs correspondu aux premidres utilisations pour un élément autre -
que le sodium du laser i colorant monofréquence mis au point par
S. Liberman et J, Pinard [21]. BEnfin, certains résultats spectroscopi-
2lve [41, 42, 47] par wne

technique d'affinement des raies de fluorescence (F.L.N.) nous ont

ques surprenants obtenus au M,I.T., sur le

poussé & reprendre une étude des mémes systimes i trois niveaux en

| évitant ltanalyse spectrale de 1l'émission spontanée par 1'utilisation
d'un laser accordable, Nous avons donc travaillé dans un premier temps
avec un laser He-Ne infrarouge (A = 11522 K) et un laser & colorant
(A = 6096 X ou A = 5945 X) ; les transitions et les niveaux concernés
sont indiqués sur la figure 30, Dans le but d'augmenter le nombre de
niveaux accessibles et en profitant des possibilités offertes par
'l'apparition des lasers a colorant commerciaux monofréquence, nous

avons ensuite poursuivi notre étude & l'aide de deux lasers & colorant.
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2s, 2ps 45’[1/2]1

1,1523

2p; 3p’[3/2]2

/ 1s, 2ps 3s [3/2]1 ,
1S, 2ps 3s [3]2]2 "
unétasiable)

Figure 30 : Systimes étudiés dans le néon & 1l'aide d’uﬁ laser He-Ne et
~ d'un. laser a.colorant,

19 - Expériences utilisant un laser He-Ne et un laser & colorant.

a) le laser He-Ne .

Parmi les nombreuses techniques permettant d'obtenir le fonction-

N

nement monomode d'un laser i gaz [92] nous avons choisi celle utilisant

N

un absorbant saturable placé & 1l'intérieur de la cavité [47, 93-96] .

Le laser comporte donc un milieu amplificateur et un milieu absorbant
saturable & l'intérieur de la cavité résomnante (figure 31). Cette

cavité est constituée par deux miroirs de 1,5 m de rayon de courbure
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situés % une distance de 1,3 m environ (dcart entre modes longitudinaux
- successifs d'environ 115 MHz). Ie tube amplificateur (diamdtre intérieur
2 mm, longueur 80 cm) est rempli d'un mélange d'hélium et de néon (pres-
sion totale entre 2 et 3 torr , environ 1034 de néon) et est'excité par
une décharge continue (127 mA). Ie tube absorbant (diamdtre intérieur
4 mm, longueur 40 cm) est rempli de néon pur (pression p=0,6 torr) et
estnexcité lui aussi par une décharge continue (iz25 ma). Dans le cas
ol on ne cherche pas i balayer la fréquence du laser He-Ne on peut se
contenter de-néoﬁ naturel dans les deux tubes ; dans le cas contraire
(Chapitre C) et si 1l'on veut bénéficier d'une plage de balayage pas
trop étroite (Av 2300 MHz) il faut utiliser un isotope pur (20%e)

20 22
(

dans le tube amplificateur et un mélange Ne et Ne) dans le tube

absorbant, le dosage du mélange étant d'aillsurs assez délicat 3

réaliser.,
Ne He + Ne
ﬁ\ Z AN Z an = i}
- ﬂ A — N v Eﬁ_u : “Q
|
Campli.®&f——— —> — —~— J
JHT Y
. =
ASSERVISSEMENT A m
EN FREQUENCE DU z F.P.S.
[
LASER He-Ne : o — - —b— — .___>_____%§
A=115 detecteur
phase J _ . _ _ _ < — — — 4
Figure %1 :

Schéma du laser He-Ne et de son asservissement en fréquence.
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L'utilisation de miroirs & revétements ﬁultidiélectriques convena-
bles permet d'obtenir le fonctionnement sur la raie A = 11522 z
(232 - 2';94)1 seule (nous avons en fait observd le fonctionnement. simul-
tané 2 1,15 pet & 1,16 p (233‘e 2p5) lorsque le tube amplificateur
seul est allumé ; la deuxidme raie laser, beaucoup moins intense, dis-
paraissant dés qu'on allume le tube absorbant). Lorsque le tube
absorbant n'est pas excité, on obtient 7 & 8 modes longitudinaux ; en
ajustant convenablement la pression et le courant dans ce tube, on
obtient le fonctionnement monomode (figure 32). les enregistrements de
la figure 32 ont été obtenus en analysént spectralement la lumidre laser
& l'aide d'un F. P. sphérique de 10 cm de long (intervalle spectral

libre 25 mK) & balayage piézoélectrique.

Figure 32 :

Passage du fonctionnement
multimode au foncitionnement
monomode en utilisant un tube
absorbant dans la cavité
(intervalle spectral libre de
1l'analyseur de mode : 750 MHz)
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Dans le cadre de la théorie de Lamb des lasers [97] on peut expli-

B

quer l'effet de sélection de mode obtenu & l'aide de la cuve absorbante
renplie ae néon pur : si la pression et le courant dans ce tube sont
convenablement ajustés, on passe, du fait de la présence de cet absor-
bant saturable, du régime multimode habituel ol les différents modes
sont pratiquement indépendants, 4 un régime de tres fort couplage entre

les modes dans lequel seul le fonctionnement monomode est stable [95,97].

les miroirs du laser sont portés par deux flasques dont la distance
est maintenue constante par {rois barres d'invar ; on limite ainsi les
dérives de fréquence du laser lides aux dilatations thermiques. De
plus, la fréquence du laser est maintenue centrée sur le pic de trans-
mission d'un F. P. sphérique de référence de 10 cm de long par un
asservissement (figure 31) identique & celui décrit dans la référence
[21], ce gqui permet selon le cas de maintenir la fréquence du laser
fixe ou de piloter son balayage en modifiant la longueur du F, P, .
 Une dérive de.0,1°C au cours d'un enregistrement (qﬁelques minutes dans
le cas des structures hyperfines) correspond & une dérive'de fréquence
de 1l'ordre de.15 MHz (pour un coefficient de dilatation de 6 10—7 de
1t'invar constituant la monture du F. P. de référence) 3 ll'erreur systé-
matique qui en résulterait sur les écarts entre résonancess peut &tre
rendue négligeable devant les autres causes d'erreur (&talonnage et
linéarité du balayage du deuxidme laser) en prenant la moyenne d'enre-
gistrements obtenus en balayant successivement le deuxidme laser vers
les nombres d'ondes croissants puis vers les nombres d!'ondes décrois—

sants, ce qui supprime l'effet des dérives linéaires dans le temps,

b) Le laser & colorant.

Dans les expériences que nous allons maintenant ddcrire, nous
avons utilisé le laser & colorant conStruit au laboratoire [21], ce
laser étant asservi et piloté en fréquence par un sigmamdtre [37, 38].
les fluctuations d'intensité du laser & colorant étant beaucoup plus

importantes que celles du laser & gaz, nous avons préféré détecter les
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résonances sur le laser infrarouge (faisceau "sonde"), tout en tirant
partie de la grande plage de balayage offerte (10 GHz ) par le laser &

colorant (faisceau "saturant?).
c) Montage et résultats expérimentaux.

Le montage expérimental utilisé est représenté sur la figure 33.
Dans un premier temps nous avons utilisé des lames de verre recouvertes
d'un d8pdt de silicium pour mélangsr et séparer les deux faiscezux de
part et d'autre de la cuve d'interaction. Nous avons, par la suite,
utilisé deux prismes équilatéraux pour jouer ce rdle, de manidre & béné-
ficier aussi completement que possible des puissances,l?ser'disgonibles.
Les détecteurs utilisés sont des diodes au silicium avec ou sans effet
d'avalanche, selon le cas. Une partie du faisceau sonde est prélevée

avant la cuve par une lame séparatrice et est envoyde sur une photodiode

de référence. ILe faisceau ayant traversé la cuve d'interaction est

énvoyé sur une deuxidme photodiode. En utilisant un amplificateur

LASER He-Ne A=115 p

B a5 ‘E amplificateur
différentiel
a détection

v [ — e e m e — ] I -l synchrone
A i ’ !
) ]
+/ N
\1\ P e — >, St ----J [ !
> << > e | ]
\L cuve | ! enregistreur
d’interaction ]
<> '
ﬁi modulateur _J,
D g —— -

LASER A COLORANT
A=5945 A OU A= 6096 A

Figure 33 : Montage expérimental pour l'observation des résonances &
l'aide d'un laser He-Ne et d'un.laser & colorant.
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différentiel, on soustrait les signaux donnés par les deux détecteurs
(aprés avoir équilibré la voie signal et la voie référence) et on com—
pense ainsi efficacement les fluctuations d'intensité du laser sonde.
Les deux photodiodes sont précédées par des filtres interférentiels
centrés & 1,15 u qui permettent d'éliminer la lumidre parasite pouvant
provenir des différents tubes & décharge (tubés du laser et cuve dlex-
périence). Iles deux faisceaux, de polérisatipns rectilignes identiques,
sont colindaires dans la cuve d'interaction ol ils se propagent; soit
dans le méme sens, soit en sens opposés., Dans ces expériences, notre
cuve dl'expérience eét un tube de diamétre intdrieur 3 mm, fermé par des
fendtres & incidence brewstérienne, rempli de néon naturel (pression

P < 0.2 - 0,35 torr) et excitd par une décharge continue (intensité du
courant 1 =25 - 10 m4) ; la longueur utile de la décharge est environ
de 15 cm. Dans ces conditions, on obtient un milieu trds faiblement
amplificateur pour le laser infrarouge (n2> n1) et trés absorbant

pour le laser visible (. n >n, et (n,-ny) << (nn-1n,) ).
0 1 2 1 0 1

En modulant le courant de décharge dans la cuve et en utilisant un
amplificateur & détection synchrone, on peﬁt observer le signal corres-
pondant & l'amplification du laser sonde en fonction de la fréquence du
laser saturant. A la résonance nous avons obtenu, comme la discussion
du §.B.I.1° le prévoit dans ce cas, une résonance de largeur beaucoup
plus faible que la largeur Doppler et correspondant & une diminution de
l'amplification, Nous avons ainsi obtenu une vérification directe du
signe de la résonance donnée par le systéme & trois niveaux en interac-

tion avec deux lasers.

Nous avons utilisé par la suite un autre type de modulation de
manisere & observer le signal de résonance sur un fond nul, Pour ceci,
on module mécaniquement le faisceau saturant & une fréquence de 200 Hz
et on utilise un amplificateur & détection synchrone. De cette manidre
on n'observe que les modifications de la transmission du laser sonde &
travers la cuve Iinduites par le faisceau saturant. C'est ainsi que

by

nous avons procédé (figure 33) pour dtudier les deux systémes & trois
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niveaux représentés sur la figure 30, 3 savoir les cascades

1.15p 6096 & 1.15p 5945 1

5 > 2p4 > 134 et 252 > 2p4 > 1s5 du néon .

les signaux obtenus avec du néon naturel en faisant varier la fréquence

2s

du laser saturant (laser Y colorant) sont montrés sur la figure 34.
les largeurs de raies obtenues dans ce cas lia sont de (80 ¢ 5Bz et
de (110 + 5)MHz respectivement pour des faisceaux se propageant en
sens opposés et pour des falsceaux se propageant dans le méme sens.

Cette anisotropie des signaux de résonance ainsi que la forme de ceux-

20Ne
20Ne
——
L ol A
-
B auad B
500MHz
22Ne 22Ne
S A

Figure 34 : Courbes expérimentales obtenues pour la cascade

252-» 2p4 - 1s4 avec du néon naturel.

les amplitudes relatives des courbes A (faisceau
paralldles) et B (faisceaux anti-paralldles) ne
sont pas significatives.
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ci sont conformes aux prévisions théoriques du §.B,I.2° (compte tenu
de IS[ = 0.516 et (n2- n1) <K (no-n1) ). la largeur Doppler pour
la raie d'absorption visible étant de 1,5 GHz environ, on obtient par
notre trocédé un affinement trés important de la raie, d'ol le sigle
A.L.N. (Absorption Line Narrowing) utilisé dans nos publications [49,68]

et également au Laboratoire Aimé Cotton pour désigner ces expériences.

On peut calculer, & partir des durées de vie des niveaux [98, 99],
les largeurs attendues pour ces courbes & pression nulle. On obtient
"pour la cascade 23, - 2p, - 1s les valeurs de FN et PB suilvantes:

2 4 5
2y = 153 MHz et 2T, = 215 MHz ; les largeurs correspondantes pour

N B
les courbes obtenues en faisant varier 61 devraient &tre :
Aé? w1 ZPN B Aé? m1 ZFB
Av, == = — x ~— = 47 MHz et Ay, = = — X — = 66 MHz .
2 W, 2¢ T on 8,7 2g

Pour la résonance la plus étroite nous avons obtenu expérimentalement,
dans le meilleur des cas ( p <0,1 torr ) une largeur voisine de 60 MHz.
Aux faibles densités d'énergie utilisédes (quelques centaines de pW/mmz)

nous n'avons pas observé, sur la largeur des courbes expérimentales,

0,6 j\ 1,0toer
- fﬂ//ﬂx\\kakﬂ“
b eermermeeed
o

R e e e e e e N e N C N e E A e A e e e n e e e T CE e MG e A Ae e m e e . E e m e . = - - = = s o m o o

0,2

Figure 35 : Evolution de la courbe de résonance avec la pression du néon.




d'effets de saturation significatifs., Pour expliquer la trop grande
largeur obtenue poui les courbes expérimentales, on peut invoquer, outre
les effets de pression et de saturation, l'élargissement due au jitter
des lasers (10 MHz au minimum pour le laser & colorant) et au fait que

les faisceaux peuvent ne pas étre strictement colinédaires.

Nous n'avons pas entrepris d'étude détaillée de la forme et de la
largeur des raies en fonction de la pression. On trouvera néanmoins
sur la figurev35 un ensemble de courbes expérimentales montrant 1'évo-
lution avec la pression des signaux obtenus dans une expérience sur le
systéme 252<» 2p4‘» 135 avec des faisceaux se propageant en sens
opposés. Ces courbes ont été enregistrées en maintenant fixe la fré-
quence du laser saturant et en faisant varier la fréquence du laser
sonde (laser He-Ne ) ce qui conduit, par rapport aux courbes de la
figure 34 & un simple facteur d'écheile égal au rapport des fréquences
w

iy 1.94 . Ila plage de balayage du laser infrarouge utilisé est trop

w
2
étroite pour que l'on puisse envisager de faire de la spectroscopies de

position de cette manidre,
d) Mesures de déplacements isotopiques et de structures hyperfines.

Ia condition de réscnance pour le systéme & trois niveaux s'éerit

(voir §.B.I.19 et 2°) : 62 = (kz/k1)61 ou encore, en tenant compte de
w.

ce que les deux lasers sont quasi-résomnnants : 62 = n';g 61 .
1
Dans le cas ol le laser sonde a une fréquence fixe Q2 » la fréquence
Q? du laser sonde correspondant & la résonance est :
w
R 1
o =w, +1 s, (QZ-mZ) . (24)

Si on a deux systémes & trois niveaux 1 et j , l'écart de fréquence

entre les deux résonances correspondantes est :

Ql}(i)—QI?(j)=[w1(i)-m1(j)]—n‘:—;‘[wz(i)-wz(j)] e
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Si les deux systémes & 3 niveaux correspondent & deux isotopes diffé-
rents, l'écart que 1l'on mesure est une combinaison lindaire des deux
déplacements isotopiques. En mesurant cet écart dans le cas ol les
faisceaux se propagent dans le méme sens (7 = +1) puis dans le cas ol
les faisceaux se propagent en sens inverse (n = —1) , on obtient les
valeurs de deux combinaisons lindaires des déplacements isotopiques des
deux transitions du systéme & trois niveaux, valeurs dont on peut

déduire chacun des déplacements isotopiques.

Ie néon naturel comporte trois isotopes et sa composition est la
suivante : Ofe : 90,9%, ; e 0,3% ; 2Ne : 8,89 . Des
enregistrements en néoa naturel (figure 34), nous avons pu déduire les
déplacements isotopiques §év = V(ZZNé) - v(ZONé) pour les raies 11522 3,
6096 z et 5945 K (Tableau 6). L'incertitude sur les mesures est essen—
tiellement due aux défauts dans 1'échelle en fréquence du laser & colo-

rant et aux dérives de fréquence du laser I.R. au cours d'un balayage.

232»2p4 2p4—>1§4 294—»135
f
258 £ 6 1740 = 12 -
ee travail { [68]
261 £ 6 - 1731 £ 12
.
[63] 257 £ 8 |1706 £ 30 -
Mesures
Antérieures { [100] 261 £ 3 - -
[13] - 1728 1716
2250 - 20%e  (en MEHz)

Tableau 6 : Déplacements isotopiques
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On peut remarquer sur la figure 34 que, alors que le rapport des abon-
dances du 2oNe et du 22Né est de 10,3 , le rapport des intensités

des résonances correspondantes est trds inférieur & cette valeur. "Lé

fait que le laser I.R. soit centré en fréquence sur le 20Ne défavorise
le 22Fe et ne reut expliquer l'intensité trop grande de la résonance
correspondant & cet isotope. Ia trés forte absorption sur le faisceau
visible conjointement avec l'observation de la transmission peuvent

seuls expliquer le rapport anormal observé pour les intensités.

21

Nous avons é£galement utilisé des échantillons enrichis en Ne

(spin nucléaire 3/2) pour mesurer la structure hyperfine des niveaux
232 R 2p4 s 134 et 155 . Dans le cas olu chacun des niveaux présente

une structure hyperfine, le nombre de cascades & 3 niveaux permises est

relativement grand, Avec I=3/2 on attend par exemple 18 résonances

' pour une cascade J = 1-2-1 (252-»2p4->1s4 par exemple) et 21 réso~

nances pour une cascade J = 1-»2-2 (252-’21)4—»135 par exémple). Ia
position de la résonance correspondant & une cascade donnée F2-+F1—aFO

est obtenue en utilisant (25) :

R R 21\ (1 1
@, (F,»F =7 ) =2 (“'Ne) +{2 K, 4,+Q B -2 K A -Q BO}

“4 11 1
N 2Ky A+ Qy By-5 Ky A -0, 31} (26)

Ai et 'Bi‘ sont respectivement les constantes de structure hyperfine

dipolaire magnétique et quadrupolaire électrique.

K Fi(Fi+1) - Ji(Ji+1) - I(I+1)

i

Q

3 _ / -

s [4 K, (K +1). - I(I+1) 3;(3,+1) 21(21~1) 3, (23,-1)

Q? (21Ne) est la position de la résonance que l'on cbtiendrait pour
le 21Ne s'il n'y avait pas de structures hyperfines (Ai = Bi =0 ;
i =0,1,2) . Si 1'échantillon contient aussi du néon 20 par exemple,

on a :
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91} (21Ne)-§f1z (®xe) = [w1 (21Ne)—m1 (ZONe)]

-1 Sl'[“g (21Ne)-w2(2ONe)J . (27)
2

Les quantités entre crochets dans (3%) représentent en fait les dépla~

21Ne - ZONé pour chacune des deux transitioms.

cements isotopiques
Nous avons utilisé deux échantillons différents dont la composition

isotopique est la suivante : 919 21Ne » 5,7% 22Ne et 3,39, ZONé

pour le premier échantillon ; 9434 21Né , 4,8%@ 22Né et 1,2%@ ZONé

pour le deuxidme échantillon. ILes spectres obtenus sont montrés sur

les figures 36 et 37 ; on peut remarquer que la résolution et le rap-

port signal sur bruit sont bien meilleurs que dans une expérience anté-

rieure réalisée sur le systdme 2s_,-2p, —1{s, avec une technique -

d'affinement des raies de fluorescsnce %F.L.é.) (comparer le spectre de
la figure 37 et celul présenté sur la figure 4 de [47]). Toutes les
composantes attendues ne sont pas visibles soit parce que les probabi-
lités de transitions correspondantes sont trés faibles, soit parce
qu'elles se trouvent trop loin dans la largeur Doppler (vitesses concer-
nées trés grandes). ILes composantes bien résolues ont été identifides
en utilisant les valeurs calculées par S. Liberman pour les A et B
des niveaux [15, 18]. A partir d'un ensemble de spectres semblables 2
ceux des figures 36 et 37 nous avons obtenu les valeurs des constantes
A et B des 4 niveaux 252 R 294 s 1s4 et 135 (Tableau 7). les
détails concernant la manidre dont nous sommes passés des dcarts mesu-

rés aux valeurs des constantes sont indiqués dans la référence [49].

L'accord avec les mesures antérieures est excellent (sauf pour
B (2s2) ) et on peut remarquer que l'on retrouve, avec notre technique
A.L.N., un ensemble de résultats obtenus précédemment avec de nombreuses
autres'techniques expérimentales (spectroscopie interférentielle, réso-
nance magnétique sur jet atomique, croisement de niveaux, spectroscopie .
laser sur Jjet atomique). L'existence de nombreuses résonances permet

de déterminer avec précision les constantes A et B car on peut
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mesurer un grand nombre d'écarts (la précision est limitde par l'échelle
de fréquence principalement), il faut cependant souligner que le pro-
bléme d'identification des résonances n'est pas nécessairement facile

3 résoudre. Pour calculer les intensités relatives des composantes il
faudrait tenir compte, & la fois, des probabilités de transition entre
sous~-niveaux hyperfins, de la dégénérescence, de la polarisation des
lasers, des largeurs Doppler finies et de l'absorption importante sur

le faisceau visible (1lide & nos conditionms expérimentales particulidres);
de plus on ne peut pas, dans la plupart des cas, raisonner & partir de
systémes & trois niveaux indépendants les uns des autres.

On prévoit facilement, en se basant sur les probabilitds de transition
et sur les positions par rapport aux courbes Doppler, quelles sont les
composantes les plus intenses que l'on doit observer ; il est néanmoins
utile, sinon indispensable, d'avoir une idée de la valeur des constantes
de structure hyperfine pour que le problime d'identification ne devienne
pas inextricable., Si cette difficulté (qui n'est pas propre & notre
méthode) peut &tre surmontde, la spectroscopie dans les systémes & trois
niveaux peut prétendre & une place de choix dans l'ensemble des techni-

ques de spectroscopie sans effet Doppler.

p

2° - Expériences utilisant deux lasers & colorant.

les expériences que nous allons maintenant présenter ont constitué
en fait un certain nombre de préliminaires aux études des Chapitres C
et D . Nous les présentons néanmoins pour illustrer et discuter les
possibilités et les limites de la spectroscopie dans les systemes &
trois niveaux. ILes formes de raies ne sont pas toujours aussi simples
que dans le cas longuement étudié précédemment. On observe par exemple
les formes de résonances trés particulidres prévues dans 1'étude théo-

rique (fig. 39b) ainsi que des effets trés importants dus aux colli-

sions (fig. 41).
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a) Ies lasers.

Nous avons, selon le cas, utilisé deux lasers commerciaux (jet
stream Spectra Fhysics modele 580) ou un laser.commercial et un laser
construit au laboratoire [21]. Dans les deux cas le colorant utilisé
est la rhodamine 6G et les lasers fonctionnent sur un seul mode longi-
tudina; TEMkOO . Ie laser const;uit au laboratoire est piloté par wn
sigmametre qui, comme indiqué précédemment, permet & la fois le con-
trdle de la fréquence du laser et 1l'étalonnage des variations de cette

fréquence au cours des balayages.

lés lasers commerciaux utilisés ne sont pas asservis en fréquence,
un asservissement de la longueur de 1l'étalon situé & l'intérieur de la
cavité permet cependant d'éviter les sauts de mode au cours d'un
balayage. L'étalonnage en fréquence‘est donné par un F. P. sphérique
de 1 m de long (intervalle spectral libre 75 MHz) dont la température
est stabilisée. Avec deux lasers commerciaux totalement indépendants,
nous avons enregistré dans le meilleur des cas des largeurs inférieures

a4 20 MHz (largeur naturelle + effets de pression + jitter des lasers Foud)

b) Les montages expérimentaux.

Trois exemples de montages utilisés sont donnés sur la figure 38.
Dans tous les cas on module mécaniquement le faisceau saturant et on
utilise une détection synchrone pour n'observer que les modifications
de la transmission du faisceauVSOnde provoquées par la présence du
laser saturant. Comme dans les expériences précédentes, une méthode
différentielle permet de minimiser 1'influence des fluctuations d!'in-
tensité du laser sonde. On enregistre le signal de sortie de l'ampli-
ficateur & détection synchrome en fonction de la fréquence du laser

sonde.,




80

de saturant
son ' :§
\
‘-_-_—_—___—-F" . "\-h-.\_.) A
cellule photodétecteur

d’intéraction

lame ;
mélangeuse

: p&__——_ﬁﬂ*‘}_ B

filtre interférentiel
(ou monochromateur)

"
q% ——— ] =

prisme prisme de
de Glan croisé
Glan

Figure 38 : Montages expérimentaux utilisés dans les expériences
- avec deux lasers & colorant.

c) Exemples dg signaux obtenus.

Ies courbes expérimentales correspondant & différents systimes 3
trois niveaux sont montrées sur les figures 39 & 41, Elles se présen-
tent sous l'aspect de superposition de courbes semblables & celles de
la figure 29, le poids affecté & chaque coufbe étant déterminé par les
différences de population (n1-no) et (n2-n1) ainsi que par la va-
leur du paramdtre S = -¢ k2/k1 pour le systéme étudié (formules (19)

et tableau 5).
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la figure 39 illustre l'effet sur la courbe de résonance de
1'échange du rdle des deux lasers ; dans ce cas particulier on passe
ainsi de S, =0.95 3 S _=1/5, = 1.05 . Des courbes analogues &
celle de la figure 39b ont été publides précédemment par P. “Toschek et
ses collaborateurs [66] et par Cahuzac et Vetter [101].

2
Ps
75 MHz
o | N
5882A
185 _t_;
6163 A sonde 5882 A sonde

aagsegne. o .
5882 A 6163A

‘Figure 39 : Exemple de courbes de résonances données par un
systéme & trois niveaux.

la figure 40 constitue un nouvel exemple de la modification des
signaux de résonance due au changement du sens de propagation relatif

des deux faisceaux laser. Les largeurs enregistrées pour les courbes




82

de résonances avec des faisceaus paralldéles et avec des faisceaux anti-
paralléles sont respectivement Fa = 8% MHz et F = 41 MHz . Dans ce

cas 1la le rapport des fréquences p = mz/w1 = 0.986 est tres voisin de

FO+P2
letona Iy= 2 et Tp =T +T, (2 pression nmulle). On atteint

dans ce cas les mémes niveaux que dans l'absorption & deux photons sans
effet Doppler [50, 102, 103] et, en utilisant des faisceaux se propageant
en sens inverse, la largeur de la résonance est celle correspondant &

la transition interdite 0 ¢=> 2 . Ia probabilité de transition est

beaucoup plus forte que pour l'absorption & deux photons de méme fréquence

pp——

75MHz

H

5965 A

laser sonde

58824

o

Figure 40 : Exemple de courbes de résonance données par un systéme 3

trois niveaux (dans le cas a) l'intensité du faisceau sonde est environ
85%@ de l'intensité correspondante dans le cas b) l'intensité du fais-~
ceau saturant est la méme dans les deux cas). En prenant en compte ce
facteur, le rapport op (Amplltude><1ar9eur)b/'(Amplltud=><largeur)

a une valeur experlmentale de 0,97 ; la valeur théorique attendue dans
ce cas (cascade, n2-n ) est de 1




500 MHz

Y

>

Figure 41 : Exemple de courbes de résonance données par un systime &
trois. niveaux (les amplitudes relatives des différentes
courbes ne sont pas significatives).
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w,+w
w3 = 12 2 [69, 70] mais il faul rappeler que la position des réso-

nances fait intervenir la structure des trois niveaux (formule (4)),

ce qui peut compliquer le dépouillement des spectres.

Ia figure 41 montre comment les collisions qui produisent une
rethermalisation des vitesses des atomes ppmpés peuvent modifier 1'al-
lure des résonances.

Dans le cas particulier étudié le niveau cbmmun aux deux transitions
est un niveau métastable de trds longue durée de vie et la éourbe expé-
rimentale se présente sous la forme d'une résonance étroite superposée
a un fond tres large et intense. De telles formes de raie sont bien
connues en absorption saturde [89] mais ont été rarement observées dans
les systemes & trois niveaux [67]. Si le laser saturant n'est pas i la
résonance pour la transition 0O - 1 (61#0) , le pic étroit correspond

a des atomes de vitesses v, = 61/k1 # 0 alors que le fond Doppler est

centré sur v=0 . les cqu;bes représentées sur la figure 41 illustrent
ce phénomeéne : on change la position relative des deux courbes en chan-
geant la valeur du désaccord de fréquence- 61 . .Entre chacun des enre-
glstrements de la figure 41 on a fait varier la fréquence du laser de
390 MHz ce qui correspond & un changement de la vitesse v, concernée

de 37 m/s.

Pour des applications strictement spectroscopiques telles gque des
mesures de déplacements isotopiques ou de structures hyperfines, des
courbes de résonance comme celles des figures 39 et 41 ne seront guére
utilisables. On peut d'ailleurs remarquer que les seules mesures
spectroscopiques utilisant les systimes & trois niveaux (double réso-
nance optique-optique) ont £té réalisdes sur des systémes en cascade

[47, 49, 70]. Dans ce cas on a en géndral n_ >> n1;n et les réso-

0 2
nances ont des formes de lLorentz de largeurs différentes selon les sens

de propagation relatif des lasers., Si on opére avec deux lasers a
colorant continus on se frouve, avec un systéme en cascade, dans une

situation tres comparable & celle des transitions & deux photons sans




effet Doppler pour ce qui concerne l'étude des niveaux excités. Dans
le cas ol les deux lasers se propagent en sens opposéds, la contribution

de la largeur homogeéne P1 du niveau commun se trouve réduite d'un

facteur (1- -((2—2-) . la probabilité de transition du niveau O au niveau 2
est telle que 1'on peut travaillef avec des densités de puissance laser
trés modestes et éviter ainsi 1'élargissement par saturation qui peut
diminuer la résolution dans une expérience & 3 niveaux et les déplace-
ments lumineux qui peuvent provoquer des erreurs systématiques dans les
expériences & 2 photons (& cause des fortes densités de puissance) et
éventuellement dans les expériences & 3 niveaux (& cause de la faible

valeur du désaccord de fréquencs & ). De plus, on peut détecter les

N

résonances soit en observant. l'émission spontanée & partir du niveau 2,

soit en mesurant l'absorption sur le faisceau sonde. Quand on opere
dans une’décharge, il est souvent plus facile et préférable de détecter
une absorption ; on peut alors opérer & partir d'un niveau excité
(niveau 0) métastable ou méme résomnant sans difficultés. Pour toutes
ces raisons, il semble que dans un certain nombre de cas l'utilisation
de systemes & trois niveaux en cascade soit largement concurrentiel
avec les transitions & deux photons pour obtenir des spectres & trds

haute résolution dans les vapeurs atomiques.

Un autre prolongement naturel de la spectroscopie sans effet
Doppler dans les systémes & trois niveaux est 1'étude des effets des
collisions sur la forme des résonances dans le but d'en tirer diverses
sections efficaces [67, 104, 105]. Sélectionner une classe de vitesse
particuligre peut permettre d'observer notamment l'effet des collisions
qui changent la vitesse sur la forme de raie [83, 105, 106]. Des
expériences intéressantes ont été proposdes pour démontrer 1l'effet de
telles collisions sur les cohérences optiques [83] et également pour
mettre en évidence la relation entre réorientation des sous-niveaux

Zeeman sous l'effet des collisions et changement de vitesse [104],
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Pour notre part, nous avons choisi de poursuivre notre dtude des
systémes & 3 niveaux dans une autre voie mettant plus l'accent sur
l'interaction entre l'atome et le rayonnement monochromatique, polarisé
et intense. Nous nous sommes tout d'abord intéressés aux "effets de
puissance". Ceci nous a conduits & discuter théoriquement et & étudier
expérimentalement l'effet Stark dynamique (effet Autier—Townes) optique
tel qu'on peut 1l'observer dans une expérience en phase vapeur ; l'en-
‘semble de cette Stude est exposé dans le Chapitre C . Nous avons
également étudié des "effets de polarisations" et plus particulidrement
l'anisotropie introduite dans une vapeur atomique par un laser polarisé
lindairement (effet Kerr optique) ; les résultats de ces travaux sur le

dichroisme et la biréfringence induits par laser sont exposés dans le

Chapitre D.







CHAPITRE C

o,
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EFFET STARK DYNAMIQUE DANS LES SYSTEMES A TROIS NIVEAUX

(effet Autler-Townes optique)

Depuis le travail de Autler et Townes sur la molécule OCS [107],
il est bien connu que, dans le domaine microonde, une raie d'absorption
moléculaire peut &tre dédoublée par l'action d'un champ RF intense
connectant un des deux niveaux de la traﬁsition miéroonde avec un
troisieme niveau moléculaire.
Depuis que l'on dispose de lasers monofréquence, accordables en longueur
d'onde et intenses, l'extension dans le domaine optique de ce type d'ex-
périence est devenu possible ; dans ce domaine de fréquence il faut
prendre en considération & la fois 1l'effet Doppler et 1l'émission

spontanée.

Plusieurs types d'expériences sont possibles pour observer le
dédoublement des niveaux atomiques sous l'action d'un laser intense et
quasi-résonnant (effet Stark dynamique). On peut analyser spectralement
la fluorescence émise par un jet atomique (utilisé pour supprimer l'ef-
fet Doppler) quand il est excité par un laser monochromatique intense
[108-111]. On peut, également dans un jet atomique, utiliser un premier
laser pour saturer une transition et un deuxidme laser de faible puis=-
sance (faiscesu sonde) pour mesurer l'absorption sur une transition
ayant un niveau commun avec la transition saturée [82, 112-115]. On

peut enfin faire l'expérience dans une vapeur et s'affranchir de l'effet ,




88

Doppler comme nous l'avons indiqué au Chapitre B [101, 116;119] ;

c'est ce type de situation que nous allons maintenant discuter en détail

en partant du calcul semi-classique exposé précédemment.

De nombreux auteﬁrs ont étudié d'un point de vue théorique les
systémes 2 trois niveaux en interaction avec deux radiations monochroma-
tigues quasi-résonnantes [71-76, 82, 120-124], mais trés peu ont discuté
en détail 1l'effet Autler-Townes tel qu'il peut apparaftre dans les sys-

témes avec élargissement Doppler [76, 82, 85, 125].

Dans 1l'étude théorique que nous allons présenter meintenant, nous
rappellerons, dans un premier temps, les principales caractéristiques de
lteffet Autler-Townes optique tel qu'on.peut 1l'observer dans une expé-

rience en jet atomique. Nous passerons ensuite au cas d'une vapeur‘
atomique en tenant compte de l'effet Doppler ; nous présenterons alors
une discussion graphique des phénoménes basée sur la recherche des
classes de vitesse en résonance. En utilisant des cas particuiiers,
nous pourrons comparer les résultats de l'étude graphique avec les
calculs effectués numériquement sur ordinateur & partir des équations

de la matrice densité.

La deuxieme partie de ce chapitre sera ensuite consacrée & 1'exposé
détaillé des études expérimentales que nous avons réalisées et & la

comparaison des observations expérimentales avec les prévisions théoriques.
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I. Etude théorique.

19 ~ Atomes immobiles.

Nous considérons le systdme & trois niveaux &tudié au §.B.I.2° en
interaction avec un champ saturant intense quasi-résomnant avec la
fransition 0 =1 et un champ sonde faible quasi-résonnant avec la
transition couplée 1 -2 . On observe les vafiations de l'absorption

du chemp sonde produites par la présence du champ saturant.

Le modéle théorique utilisé pour décrire le systéme a été exposé
en détail au §.B.I.2° et nous prendrons donc pour point de départ les
équations obtenues précédemment (équations (11)). L'absorption sur la
transition sonde est proportionnelle & la Partie imaginaire de la
susceptibilité électrique dont l'expression, au premier ordre par rap-

port au champ sonde, est_(équation (14))

o1 |
jm(—i;—-—) = (nj—nz) ﬁni-[-—t——] - (28)

st + w?
W2 ' ,|=Gr¥*+ GA(I'+I'*)";
+ (ay-ny) 2 2
Gnr*-GB(r+r*) v, . st W,

Cette expression est valable pour une puissance quelconque du laser
saturant et va nous permettre de discuter la medification, produite
par le champ électrique oscillant du laser saturant (effet Stark dyna-

mique), de la résonance & la fréquence atomique Wy,

Lorsqu'on fait varier la fréquence 92 du laser sonde, les termes
résonnants dans 1'expression (28) sont les quantités [st-+w$]_1 . A
la limite des champs saturants trés forts (w1>> ') 1la position des |
résonances est obtenue en annulant la partie réelle de ce dénominateur
résonnant [82] : Sfe(st +wf) =0 . (29)

€ est

L'équation (29) s'éerit alors : 624-5 6162-wf =0 ; &=¢gze,

1
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égal & +1 pour une disposition en cascade des 3 niveaux et est égal

a -1 dans les autres cas. On obtient pour les positions des résonances:

=T -6, 2 \dra] . | (50) -

On retrouve bien les deux résonances Autler-Townes sépardées de

A62 = \/6?-&4w? . On trouvera une discussion détaillée de 1l'effet

Autler-Townes pour des atomes au repos dans la référence [82]. Ia

€ 6

N

courbe représentant la position des résonances (éqﬁation (30)) en
fonction de 61. est wne hyperbole représentée sur la figure 42 ; on
reconnalt 1z le diagramme d'énergie bien connu de l'atome habillé par

~ les photons du laser saturant [111].

A

O,n+1>
+W1
61} ‘ 1 ’ n>
/—

Figure 42 : Effet Autler-Townes pour
des atomes au repos.
Position des résonances
(équation (30)).

Pour ]61] trés grand ( 1611 >> 2w1) une des deux résonances se trouve
au voisinage de 62=O (transition & 2 étages entre le niveau 0 et le
2
EW
niveau 2, déplacée de 5 ! ) tandis que llautre est au voisinage de
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Courbes calculées pour l'effet Autler-Townes -~ Atomes

au repos .
cade 1is_ - 2p, - 2

(casca 5 2,

Q
32 de Ne I ; saturant : 5945 A ;
w
sonde : 1,15 p ; -2-11'_.-=4OMHZ s —=2=0,1) .
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Figure 44 : Courbes calculédes pour l'effet Autler-Townes — Atomes au

repos o
(cascade 1s5 - 2p, - 4s‘; de Ne I ; saturant : 5882 4 ;

o W1 W2
sonde ; 5965 A = 40 MHz ; F=0,1).

2% 1







91

-€ w2
1

62-+e 61==O (transition 3 deux photons entre 0 et 2, déplacde de 3

'VDans les mémes conditioms, et pour &£>0 , la largeur de la 1dre réso~
nance tend vers P21 et celle de la deuxidme vers FZO , ces deux lar-
. geurs pouvant étre tres différentes dans certains cas (par exemple si

r, 2> TosTy 3 voir la figure 2 de [82]).

La résolution exacte du systéme d'équations lindaires (11a)-(11g)

ne présente pas de difficultés et permet d'obtenir les courbes de réso-

).

nances sans avoir & se placer dans l'approximation du champ sonde faible.

Ies courbes de résonance correspondant & deux systémes particuliers du
néon ont été calculdes et sont rerrésentées sur les figures 4% et 44 |
pour différentes wvaleurs de 61 . Sur ces figures, nous comparons les
courbes obtenues par un calecul exact (résolution du systéme d'équations
(11)) et celles obtenues dans l'approximation du premier ordre par rap-

port au champ sonde, dans le cas w, = 1Ow2 (pour des probabilités de

transition comparables cela correspond 3 une densité d'énergie 100 fois

plus faible pour le sonde que pour le saturant). Dans le cas représenté

sur la figure 44, lteffet 1ié & la puissance non nulle du sonde est trés

important,

Noué pouvons enfin remarquer que dans une expérience réelle sur un
jet atomique on ne détectera pas l'absorption sﬁr le faisceau sonds, qui
est trds faible, mais plutdt la fluorescence & partir du niveau 2., Ia
quantité intéressante & calculer dans ce cas est la population du niveau
2 (é1ément diagonal p,, de la matrice densité) ce qui ne changera rien
a4 la discussion précédente en ce qui concerne la position et 1'allure

des résonances [82].
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2° -~ Atomes en mouvement.

a) Effet Doppler dans le systéme 3 trois niveaux.

S

Nous considérons une éollection d'atomes & trois niveaux formant
un gaz & la température T et soumis & l'action de deux ondes mono-
chromatiques se propageant selon la méme direction (dans le méme sens
ou en sens opposésl Comme nous l'avons expliqué au §.B.I.2° et
moyennant les mémes hypothéses, nous passerons du cas ol les atomes
sont au repos eu cas du gaz d'atomes en faisant dans les équations les

substitutions suivantes : 011)2
4

T vp)te ©

It

a) n, - ni(v) ' ni(V)

(2r7/m) /2

Yo

On tient aussi compte de la réparticion des vitesses des atomes dans le

niveau i , en l'absence de laser .

B) 6y~ 0y - kv Ceci permet de tenir compte

- - . 1
62 62 k2v de l'effet Doppler.

En effectuant cette dernidre substitution dans 1'équation (30)
donnant la position des résonances (équation valable dans la limite ol
le champ sonde est irés faible et le champ saturant trds fort), on
obtient une équation qui permet, pour 61 et 62 donnés, de déterminer
les classes de vitesse participant & l'interaction de manidre résonnante.

L'équation (30) devient donec l'équation du second degré en v suivante

2 2 )
(62 - kzv) + & (61 —k1v)(62-k2v) - w1 =0 (31)

A 61 et 62 donnés, on trouve deux classes de vitesse en résonance
si le discriminant de 1'équation (31) est positif ; 8i ce discriminant
est négatif il n'y a pas d'atomes excités de manidre résomnante par les
lasers. Une analyse détaillée de ce phénomeéne dans le cas &.=0 a &té

1
faite précédemment par Chebotayev [76].
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Plutdt que de discuter & nouveau de cette manidre l'existence de solu~
tions pour l'équation en v , nous allons présenter une discussion
graphique du probléme qui permet de mieux illustrer l'effet du dédouble-
ment de la résonance (équation (30)) guand les atomes ne sont plus

immobiles,
'-b) Discussion graphique dans l'approximation du champ sonde faible.

Nous définissons tout d'abord deux fonctions Z1(k1v) et ZZ(kTV)
qui font intervenir respectivement les caractéristiques du laser 1 et
de la transition 0 - 1 et les caractéristiques correspondantes pour

le laser 2 et la transition 1 -2

1 7 2

Z#kﬁ)=2(9“1"%v)iv<ﬂ‘kW9 + 4w, ] (32)
A k2

Zz(k1v) =g (62-k2v) =g 62-+§ kv : S=-eg" . (33)

Les classes de vitesse des atomes excités de manidre résonnante sont
données graphiquement par l'intersection des courbes représentatives de
Y1 = Z1(X) et Y2 = ZZ(X) (figure 45) ; ce sont les atomes ayant ces
vitesses longitudinales qui apporteront la contribution principale au

signal d‘absorptionvdu faisceau sonde.

Dans le cas 61=O , Y1 = Z1(X) est une hyperbole dont les asymp-
totes sont l'axe des X et la droite Y =X ; les deux branches de
l'hyperbole sont alors sépardes de 2w1 sur l'axe des Y (v=0). Un
écart 61#0 pour le laser saturant par rapport & la résonance se
traduit simplement par une translation le long de l'axe des X de

, (figure 45).

Y2 = ZZ(X) est une droite de pente S gqui coupe l'axe des Y au point

l'hyperbole compléte qui est alors centrde en X = &

€ 62 . Comme nous l'avons expliqué au §.B.I.1° , quand on fait varier
les fréquences des lasers & 1l'intérieur des largeurs Doppler, le module
de S est pratiquement comstant et égal & w21/w1o . le balayage de
la fréquence du laser sonde se traduit alors graphiquement par une

simple translation de la droite Y2 = ZZ(X) parallélement a l'axe des Y.

41



Figure 45 : Représentation graphique des fonctions Z4 (k1v) et 22 (k1v)
utilisées dans la discussion graphique de l'effet Autler-
Townes en présence de 1'effet Doppler.

Les deux courbes représentatives de Y1 et Y2 se coupent en
général en deux points qui correspondent aux deux classes de vitesse en
résonance. En déplagant la droite de pente S parallélement & elle-
méme, on voit immédiatement (figure 45) que, pour certaines valeurs de
62 s 11 peut ne pas y avoir de classe de vitesse concernée, c'est-a-
dire ne pas y avoir d'absorption du faisceau sonde (dans la mesure ol

ltinteraction résonnante est prédominante).




Par conséquent, l'effet Autler-Townes (responsablevdu dédoublement du
niveau 1 et, par suite, de l'existence des deux branches de 'Z1 ) se )
manifeste dans les systimes 2 trois niveaux avec élargissement Doppler
comme un "trou" dans la courbe d'absorption, c'est-i-dire comme un
domaine de fréquence du laser sonde (situé dans la courbe d'absorption
Doppler) dans lequel l'interaction résonnante n'est possible avec aucun
des atomes. Ce phénoméne, qui fait apparaitre une structure de doublet
cbrrespondant_aux deux bords du trou (figure 51), est tres différent du

dédoublement observé avec des atomes au repos.

Pour que ce trou dans la courbe d'absorption existe, il faut évi-
demment que la pente de la droite 22 soit comprise entre celles des

deux asymptotes, ce qui s'derit : 0 < S < 1. (34)

les conditions d'observation de l'effet Autler-Townes dans un systéme &

trois niveaux avec élargissement Doppler sont donc les suivantes (*) :

i) Wy < Wy o la fréquence du faisceau sonde doit &tre plus petite

que celle du faisceau saturant ;

by

ii) pour un systéme & trois niveaux en cascade (e=+1) , les deux

faisceaux laser doivent se propager en sens opposés (kz/k1 <0) .

iii) pour un systdme & trois niveaux em V ou en V renversé (e=-1),

les deux faisceaux laser doivent se propager dans la méme direction

(1;2/151 >0) .

les bords du trou sont déterminés par les tangentes de pente S
34 l'hyperbole (figures 48 et 49) et la largeur en fréquence de ce trou
dépend de S , c'est-a-dire du rapport w21/w1o .

(*) Compte tenu du fait que l'on doit additionner les contributions de
toutes les classes de vitesse au signal de résonance et tenir compte
des différentes largeurs homogdnes, les conclusions concernant les
conditions d'observation de l'effet devraient &tre légdrement assouplies.
Un calcul numérique (ef. §.C.I.2°-e) sur un cas fictif nous a montré
que, bien qu'il n'y ait pas de discontinuité dans 1'observation de
l'effet pour S=1 , la possibilité d'observer un doublet disparait des
que (5-1) est supérieur a quelques 1072 .,




1)

Cn obtient pour cette largeur :

A62 = 2p w, (35)

avec p = 2Ys(1-5) (%6)

p est compris entre O et 1 (0O <p <1) de sorte que l'écart du "doublet"
que l'on obtient est inférieur (ou égal pour S=1/2 ) & 1'écart 2w,

du doublet Autler-Townes pour les atomes au repos i la résonance exacte
(61=O) . Ia courbe représentant les variations de p avec le paramdtre

S est la demi-ellipse tracde sur la figure 46.

PA
14
5945 A
Ne 2 1,1523 4
057 Na 5890 A
} 162 & \
{5945 & _—"
Ne) 5175 &
S
0 05 1

Figure 46 : Variation de p avec le paramétre S =-¢ k2/k1 . L=
largeur du trou Autler-Townes est 2pw1 .

Comme nous l'avons indiqué auparavant un désaccord du laser satu-
rant par rapport & la résonance (61%0) se traduit par une translation
k1v = 61 de l'hyperbole le long de l'axe des X .

Cette transformation géométrique a les conséquences suivantes pour la

discussion que nous venons de faire :

i) les fréquences de résonance pour les atomes au repos (k1v==0) sont
données par les deux intersections de l'hyperbole avec l'axe des Y

(figure 45). On retrouve bien ici le comportement tres différent des
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deux résonances pour 61#0 , tel qu'il a été illustré précédemment sur
les figures 42, 43 et 44 ;

ii) dans la limite des champs saturants faibles, lthyperbole se réduit
a4 ses asymptotes et les deux bords du trou se rejoignent pour donner

une seule résonance dont la position est telle que ¢ 62+-S 61 =0 ou

encore 62 = (kz/k1)61 » ce qui est le résultat habituel pour la réso-

nance du systéme & trois niveaux ;

iii) la largeur en fréquence A62 du trou est indépendante de 61 et

les fréquences correspondant aux bords du trou sont :

+
62 = (1:2/151)61 tpw, ] (37)

Ces fréquences correspondent approximativement, aprds intégrétion sur
les vitesses, aux résonances dans la courbe-d'ébsorption (voir §.C.I.2%e
et [82]). Rappelons que dans le cas des atomes immobiles l'écart du
doublet Autler—Towngs est (équation (30)) : A62 = V—E?::;;?- et augmente

- donc  rapidement avec 61 HE

iv) les bords du trou &tant définis par les tangentes (de pente S) &

l'hyperbole, les points de contact donnent les classes de vitesse

correspondantes, soit :

K, VT =6, temlr g ., , (38)
1 1 Vs(1-s) 1
Les intensités relatives des deux "résonances" (bérds du trou) dépendent
des populations respectives des classes de vitesse v+ et v et donc
dé la position de v'oet v dans la distribution Doppler des vitesses
longitudinales, Nous pourrons discuter qualitativement l!'évolution du
doublet Autler-Townes quant l61] augmente en utilisant cet argument

(voir §.C.I.29-d et en particulier la figure 50) ;

v) en maintenant fixe la fréquence du laser sonde et en faisant varier
la fréquence du laser saturant, on pourra également observer le trou
dans la courbe d'absorption. Sur le graphique de ia figure 44, on
reaplace seulement la translation de la droite de pente S paralldle-

ment & l'axe Y , par une translation de l'hyperbole le long de l'axe




des Y . On observera, dans les mémes conditions que précédemment
(0<s<1) , un trou dans la courbe d'absorption ; la largeur du trou
“10 -

est dans ce cas : A8, =—= A5, .

1 w91 2
Dans un systime & trois niveaux avec élargissgment Doppler, on peut
donc observer également l'effet Autler-Townes en balayant la fréquence
du laser saturant ( 62 fixe, 61 variable) ce qui n'est pas le cas

dans un jet atomique [82].

Avant d'appliquer notre discussion graphique & quelques cas parti-
culiers du néon, nous allons maintenant montrer que notre représentation
graphique n'est rien d'autre qu'un diagramme d'énergie d'atome habillé

[111] dans lequel on tient compte de lteffet Doppler [126, 127].
c) Diagramme d'énergie de l'atome habillé et effet Doppler.

Le diagramme d'énergie de l'atome habillé par les photons du laser
saturant est représenté sur la figure 47 en fonction de la fréquence w
de ce laser. Le systeme & trois niveaux considéré est disposé en cas-
cade mais la transformation du diagramme d'énergie pour traiter un autre

cas est trés simple & réaliser.

L'état de l'atome habillé lO,n> (niveau atomique O+n photons)
est pris comme origine des énergies ; les états 1,n> et 2,n> sont
donc représentés par des droites horizontales comme dans le diagramme
d'énergie de l'atome. L'état lO,n+1> ,» qui contient 1 photon de fré-
quence Q1 de plﬁs Que 1tétat IO,n) , est représenté par une droite
de pente 1 qui coupe la droite horizontale représentant 1'état 1,n>

en 91 = Wy -

Quand on tient compte du couplage entre l'atome et le champ satu-
rant, on obtient pour les niveaux de l'atome habilld, autour du point
de croisement de 1,n> et 0,n+1> , une hyperbole dont les

asymptotes représentent les niveaux non periurbés.




saturant

Atgme

sonde

—————— et

" it s e oot a——)

P e
P e i

- ' i

@0 Q, " Q,(1+%) 4;

Figure 47 : Diagramme d'énergie de l'atome habillé en présence d'effet Doppler.
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Si l'atome se déplace & la vitesse v dans le sens bpposé au sens
de propagation du faisceéu laser, il voit dans son référentiel propre
une onde saturante de fréquence 91(14-%3 . Les fréquences de résonance
pour le laser sonde dans le référentiel de l'atome sont, dans ce cas,
représentées par les longueurs des segments IJ et IK de la figure 47.
Si nous revenons maintenant dans le référentiel du laboratoire, il faut
modifier IJ et IK pour tenir'compte de l'effet Doppler correspondant
o1 %L (k1/k2 est négatif dans le cas
particulier de la figure 47 et IJ et IK sont toujours trés proches

de w21
sont donc I'J! et I'K! , J' et K' étant les points d'intersection

et par conséquent leur ajouter w

). les fréquences de résonance obtenues pour le faisceau sonde

de la droite verticale w = 91 avec les droites de pente S =.agl
‘ 10
provenant respectivement des points J et X .

Pour chaque classe de vitesse longitudinale on peut donc, en uti-
lisant cette construction géométrique récemment décrite et utilisée par
C. Cohen-Tannoudji et S. Reynaud [126, 127], trouver les fréquences de
' résonance pour le faisceau sonde. ILe point de vue est en quelque sorte
réciproque de celui qui exisie dans la représentation graphique du
paragraphe précédent ol on recherche, pour des fréquences Qq et 92
données des lasers, quelles sont les classes de vitesse en résonance,
Ies deux diagrammes n'en sont pas moins équivalents comme on peut s'en
convaincre aisément en comparant les figures 45 et 47 ; 1l'illustration
graphique que nous avons proposée au paragraphe précédent n'eét donec
rien d'autre qu'une représentation des niveaux de 1'atome habillé qui

permet de tenir compte de 1'effet Doppler.
d) Cas particuliers dans le néon : discussion graphique.

Le choix des systémes particuliers que nous allons maintenant
étudier a été en fait imposé par des considérations expérimentales et
pratiques (voir §.C.II.). Toutefois, au vu de la discussion précédente,
il est clair qu'il sera intéressant de considérer des systimes corres—

pondant & des valeurs du paramétre S (et donec aussi de o ) tres
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différentes. les formules (36) et (38) montrent immédiatement que le
cas ot S est voisin de 1/2 et celui ol S est voisin de 1 (tout en

~ z

-restant plus petit que 1) seront intéressants i étudier. Ie cas ol S
est voisin de zéro (et positif) est lui aussi intéressant, mais dans ce
cas 1a le moddle théorique utilisé, qui met l'accent sur l'effet Doppler

des deux transitions, n'est pas bien adapté.

Nous allons donc discuter les deux systémes 3 trois niveaux en

cascade suivants de Ne I

Saturant Sonde
ts; (3=2) 294 2 2p, (2) il§3§—§;> 2s, (1) (4)

5881 &

() 3954, o (a) (3)
Pour ces deux systémes, dans les conditions expérimentales habituelles,
lt'absorption sur le faisceau sonde en l'absence du laser saturant est trés
faible (?@é-?@1 = 0) et la forme des raies obtenues & basse puissance
est relativement simple (figures 34 et 40).

Les deux cas choisis satisfont & la condition ws, < w1o . On a pour

le systéme (4) : S, = 0,516 et p, = 0,999 et pour le systime (B) :

A

SB =‘O,986 et Pp = 0,235 . Comme il s'agit de cascades, il convient

de considérer le cas ol les lasers se propagent en sens opposés

(k2/k1 <0) .

la figure 48 illustre le cas (A) ; le rapport des fréquences est
dans ce cas trés voisin de 0,5 de sorte que le "doublet" Autler-Townes
(en fait les 2 bords du_trou)’a pratiquement la méme séparation aw,
que dans le cas d'une expérience en jet atomique avec 61= 0. De plus
les positions des points de contact sur chacune des deux branches de
1'hyperbole correspondent pratiquement & la méme vitesse vi = 61/k1 .
En conséquence, les deux composantes du doublet (les deux bords du

trou) devraient avoir sensiblement la méme intensité méme pour 61740 .
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2s

5945 A
saturant

o)
<Y

Figure 48 : Illustration graphique de l'effet Autler-Townes
pour le systéme & trois niveaux (A).

.

les caractéristiques correspondantes pour le systéme & trois ni-
veaux (B) sont représentées sur les figures 49 et 50. Ile "dédoublement"

Autler-Townes est réduit & 0,47 w, du fait du rapport des fréquences

1
trés proche de 1., Ia position des points de contact des tangentes de
pente S est indiquée sur la figure 50 pour 61=O ; les vitesses

+
concernées v = £8,27 W1/k1 peuvent &tre trés grandes. le profil

Doppler est également tracé sur la figure 50 ; dans le cas particulier
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W1/2n = 130 MHz (valewr correspondant aux expériences §.C.II.), on
-+
trouve lv’[ = 630 m/s , valeur qui est supérieure au module de la

vitesse le plus probable L = 500 m/s .
L'écart (v+-v—) est indépendant de 61 , de sorte qu'un désaccord
de fréquence non nul pour le saturant produit dans le cas (B) des modi-

fications importantes du doublet Autler-Townes (figure 50)
i) les populations étant différentes pour les deux classes de vitesse
v oet v s, le doublet devient dissymétrique méme pour les faibles

valeurs de 61 ;

4;;’

5965 A
sonde

5882 A
saturant

Pigure 49 : Illustration graphique de l'effet Autler-Townes
pour le systeme & itrois niveaux (B).




Figure 50 : Illustration graphique de 1l'évolution du "doublet"

Autler-Townes avec 5, (systéme & trois niveaux (B).
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ii) pour 61> 0 , 1'intensité de la composante "bleue" du doublet (qui
correspond & 6; ) décroit rapidement avec 61 et cette composante

disparait pratiquement pour 61 < 6w1 ;

iii) pour 61> 0 , l'intensité de la composante "rouge" du doublet
augmente d'abord avec 61 » Passe par un maximum pour 61 = 8W1 et

décroit lentement ensuite pour des valeurs plus grandes de 61 ;

iv) pour 61 <0 , les comportements des composantes "bleue" et "rouge"

quand l61[ augmente sont simplement échangés,

Ce comportement trds différent des systimes (A) et (B), ainsi que
l'ensemble de notre discussion graphique, sont entidrement confirmés
par les calculs numérigues que nous avons réalisés et que nous présen—

tons maintenant,
e) Cas particuliers dans le néon : calculs numériques.

L'intégration sur les vitesses qui permet d'obienir le coefficient
d'absorption a2 (équations (12), (17) et (18)) est possible par une
méthode de résidus dans la limite des grandes largeurs Doppler ; de tels
calculs ont été précédemment effectués dans le cas d'un champ sonde trés
faible [71, 85]. Dans le cas général, il est nécessaire de calculer
numériquement @, sur ordinateur pour des valeurs données des paramd-
tres (notamment de 61 ) ; ce type de calcul permet de tenir compte de
la valeur finie de la largeur Doppler, ce qui peut avoir une trds grande
importance si on se souvient des valeurs élevées des vitesses concerndes

dans certains cas (voir §. précédent).

Le calcul numérique de e, (équation (17)) a été effectud sur
1l'ordinateur UNIVAC 1110 du centre de calcul de 1'Universitd Paris-Sud

dans les conditions suivantes :

i) la différence de population (7@2 - %%) est supposée nulle. Ceci
correspond & une situation ol il n'y a pas d'absorption en absence de
champ saturant. Cette hypothése est tout & fait rdaliste dans nos

conditions expérimentales ;
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ii) 1'intégration numérique sur la distribution de vitesse est effectuée

en utilisant une méthode de Simpson avec prédiction du pas d'intégration
[128] ;

iii) les valeurs de Pi (2 pression nulle) et Yij utilisés sont
celles publides dans les références [98, 99, 129 -~ 131] et nous avons

donné aux constantes de relaxation des cohérences optiques Pij les
r.+T,
i

valeurs > .

Les courbes de résonance ont été calculdes, d'une part en utilisant
la solution exacte du systéme d'équations (11) et, d'autre part, en uti-
lisant l'approximation du premier ordre par rapport au champ sonde
(équation (14)). les deux profils obtenus dans le cas (B) sont comparés
sur la figure 51. ILe trou caractéristique de 1l'effet Autler-Townes dans
les gaz est parfaitement visible sur la courbe correspondant & l'appro-
ximation du premier ordre. ILe méme dédoublement est obtenu sur la courbe

correspondant au calcul exact, mals on observe dans ce cas une diminution

approximation du
premier ordre 100 MHz ]

calcul exact

|

Figure 51 : Courbes de résonance pour le systéme & trois niveaux (B) : comparaison
de l'approximation du premier ordre et du calcul exact (W1/2n==130 MHz,
W2/W1==O,1). L'échelle verticale pour la courbe du haut a été
réduite d'un facteur 11.




B 300 MHz 1

Figure 52 : Courbes de résonance calculdes pour le systéme

3 trois niveaux (B) : évolution du profil et des
intensités avec 61 (w1/2n = 130 MHz ,
w2/w1 =0,1).







=5y

Figure 53

/é{ 62:1‘-(-2 61
ki

511’277

: Courbes de résonance calculées pour le systime

& trois niveaux {4) : évolution du profil et

des intensités avec 61 (W1/2n = 80 MHz ,
WZ/W1 =0,1).
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tres importante du contraste méme pour (;;b ='7%' ce qui correspond
1

pratiquement pour ce systime 3 un rapport des densités d'énergie des
lasers ;f': 1/100 . De plus, l'anplitude'des maxima de la courbe
(coefficient d'absorption) correspondant & la solution exacte est consi~
dérablement réduite (par wn facteur 11 emviron). Ia comparaison des
deux courbes de la figure 51 montre clairement que l'approximation du
premier ordre relative au faisceau sonde peut étre insuffisante dans
beaucoup de conditions expérimentales réelles. Pour de trop fortes
puissances du laser sonde, le trou peut méme disparaitre compldtement
[119] ; dans nos expériences avec deux lasers i colorants, nous avons

di réduire la densité d'énergie du laser sonde & moins de 1%@ de celle

du laser saturant pour pouvoir observer le "doublet" Autler—Townes.

Toutes les caractéristiques des résonances déduites de la discus-—
sion graphique sont confirmées par les courbes calculdes (solution
exacte des équations) de la figure 52. Par exemple, l'écart du doublet

est voisin de 60 MHz avec 2w1 = 260 MHz et le doublet se comporte
comme nous l'avons prévu quand ]611 augmente, Notre calcul montre

0N

que, quand ]61] augmente, la résonance 4 deux photons situde a

62 = --61 se substitue peu & peu & la composante Autler-Townes intense
w _
situde & 62 - .21 61--pw1 (pour 61> 0 ). la résonance & deux

w
10 .
photons correspond & la transition directe 0 — 2 induite par deux ondes

monochromatiques de fréquences légérement différentes et se propageant
en sens inverses ; la probabilité de transition correspondante est for-
tement augmentée par la présence du niveau intermédiaire 1 [69, 70].
L'effet Doppler résiduel pour cette transition & deux photons, qui est
l'effet Doppler de la transition 0 - 1 multiplié par le facteur (1-8)
(équation (9)), est trds petit pour le systime (B) ( (1-S) = 0,014 ).

La figure 53 montre que le méme phénoméne se produit pour le sys—
téme (A). Dans ce cas 1l'dcart de fréquence entre la résonance i deux

photons et le trou Autler-~Townes croit beaucoup plus vite avec 61 de
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sorte que les deux résonances coexistent dans un certain domaine de
valeurs de 61 . Ia largeur associée & la transition & deux photons
est, dans le systime (4), & peu prés la moitié de la largeur.Doppler
de la transition 0 - 1 et est donc-beaucoup plus grande que la largeur
du trou Autler-Townes. Les résultats de la discussion graphique du
systéme (A) peuvent &tre compards aux résﬁltats du calcul (résolution
des équations sans faire l'approximation du champ sonde faible) pré-
sentés sur la figure 53. L'dcart du doublet est pratiquement 80 MHz
avec 2w1 = 80 MHz et les deux composantes du doublet ont des intensi-
tés comparables méme pour 61#<3 . La grande largeur des résonances
et le faible contraste pour le trou sont principalement dus & la durde

de vie trés courte du niveau 2 (niveau 25, , T8 ns).

Nous avons également calculé les courbes obtenues pour une fré-
quence fixe du laser sonde et en faisant varier la fréquence du laser
saturant pour les cas (4) et (B). Comme prévu dans 1'étude graphique

les courbes sont semblables & celles des figures 51, 52 et 53 mais on

W
doit multiplier 1l'échelle de fréquence par un facteur ;19 .
' 21

Sur la figure 54 sont représentées les courbes de résonances ob-
tenues pour un autre systéme & trois niveaux du néon ou l'on a :
7@0 - %% = 0, c'est-a~-dire ol, en l'absence du laser sonde, il n'y a

N

pas d'absorption sur le faisceau saturant. Pour ce systéme & trois

b

niveaux, la courbe de résonance & faible puissance du saturant est
analogue & celles représentées sur la figure 29d. Sur la figure 54
l'effet Autler-Townes apparait clairement comme un trou dans la courbe
d'absorption du faisceau sonde, principalement sur la courbe montrant
la superposition de 1'absorption normale (courbe Doppler) et de la

modificetion de cette absorption induite par le faisceau saturant

(figure 54c).




\ X,
ALN

~

- e
50MHz 8,02

Ne I (saturant: 5965 & ; sonde : 6163 A ; W2/2‘I[= 11 MHz ; ‘/291 -—‘;Z.O= 0)
a) courbe A.L.N, wy = 11 MHz,
b) courbe A,L.N. w, = 110 MHz,

¢) courbe d'absorption en présence du laser saturant : w,= 110 MEz.

c
U | X
500MHz
5,72
Figure 54 : Courbes de résonance calculées pour C’le systéme 1s —>2p2—»4s" de
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3% — Discussion : limites de 1'étude théorique.

Le paragraphe du Chapitre B (partie théorique) ol nous avons
montré les limites du moddle utilisé pour le calcul pourrait étre en-
tiérement repris ici. Nous nous contenterons de rappeler les princi-

Paux points soulevés et de rediscuter bridvement 1l'un d'entre eux.

Les simplifications introduites dans le calcul nous ont conduits :

i) & ne pas tenir compte de la dégéndrescence des niveaux et de 1la pola—~

risation des lasers ;
ii) A ne traiter que tres incomplétement l'effet des collisions ;

iii) & ne pas tenir compte des effets lids & la propagation des fais—

ceaux laser & travers le milieu atomique.

Nous ne discuterons pas de nouveau les 2 derniers points ici ; en
ce qui concerne la dégénérescence des niveaux et la polarisation du
laser saturant, nous voudrions montrer comment elles interviennent sur
la fréquence de Rabi 2w1 s DParameétre essentiel pour l'effet Autler-
Townes. Considérons le cas ol le laser saturant est polarisé lindai-
rement et prenons pour axe de quantification la direction de polarisa-~
tion de ce laser. Dans ces conditions, seules les transitions =
(AM:O) sont induites par le laser saturant enire les niveaux O et 1
de moments cinétiques respectifs J et J!' ., Pour la transition

(M - J'M) , 1la fréquence de Rabi 2w, est telle que :

1

2 2& vy 7‘? 7oy
W, = ——— P < (39)
8 the -M 0 M

x1 est la longueur d'onde dans le vide de la transition, Y, est la

probabilité de transition totale, g1 est la dégénérescence du niveau

supérieur de la transition et P. est la densité de pulssance du laser

L
saturant par unité de surface.
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la fréquence de Rabi est proportiomnelle & la racine carrée de la
puissance du laser saturant (ou encore proportionnelle & 1'amplitude
du champ électrique oscillant correspondant), mais est aussi proportion-
nelle & la racine carrée de la probabilité de transition entre les sous-

T 5w 8y

ey

) .

niveaux JM et J'M (2w1 =

Si la transition saturante n'est pas une transition J=0 &> J=1 ou

J=1 <> J=1 , il y aura plusieurs fréquences de Rabi qui interviendront
[85, 132] et cela pourra compliquer fortement le profil obtenu pour les
courbes d'effst Autler-~Townes (voir [118] et §.C.II.1°). TUn calcul
prenant en compte ces effets de dégénérescence Zeeman et de polarisation

des lasers est actuellement en cours.

II. BEtude expérimentale.

lLes observations expérimentales de 1l'effet Autler-Townes optique
dans une vapeur sont assez peu nombreuses [101, 116=119, 125] et les |
études expérimentales détaillées de l'éffet, notamment de sa dépendance
par rapport a la puissance du laser, éont encore plus rares [101, 17,
118]. Quant aux conséquences d'un désaccord de fréquences sur le dou-
blet Autler-Townes, elles n'ont, & notre connaissance, fait 1'objet

By

d'aucune étude antérieure & nos propres expériences [125].

Dans le néon, il n'existe qu'assez peu de systémes & trois niveaux
permettant d'étudier 1'effet Autler-Townes optique pour un ensemble de

raisons que nous allons énumérer :

i) il est nécessaire de trouver des coincidences entre des raies de
lasers monofréquences et relativement puissants (lasers & gaz ou &
colorants) et des raies de néon. Un des deux lasers au moins doit &tre

suffisamment puissant pour safturer "sa" transition ;-
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ii) il existe souvent dans les spectres A.L.N. des "fonds" Doppler dus
aux collisions (figure 41, [67, 90, 133], Chapitre D) ;s les systémes i
trois niveaux en V ou en V renversé faisant intervenir les raies

1s - 2p du néon présentent ce genre de structurss trdés génantes car

elles compliquent la forme de résonance en champs faibles 3

iii) les formes de raies des résonances & 3 niveaux en champs faibles
sont souvent trop compliquées pour lés systimes en V ou en V renversd
[ef. figure 39] ; au contraire, elles sont généralement lorentziennes
pour les cascades (dans ce cas on obtient facilement LY =0) (figur

res 34 et 40) 3

iv) on a besoin d'une forte probabilité de transition pour la transition
saturante, ce qui est le cas pour certaines des transitions 1s — 2p

du néon,

En tenant compte de toutgs ces raisons et en considérant de plus
qu'il faut trouver un systime ol la fréquence sonde est inférieure & la
fréquence du saturant pour pouvoir observer 1l'effet Autler—Townes (voir

.C.I.), nous avons &té amenés a4 étudier 3 systimes en cascade de Ne I
b4 ?

soit :
Saturant Sonde
185 (3=2) S5 &, 2p, (2) 153 & 2s, (1) (1)
. 0
1y (2) 2L, o (AL ) (2)
. o
s, (2) 25 E, 2z, (2) =45 4ar (5) . (c)

Les valeurs des paramdtres S (e=+1 s kz/k1< 0) et p sont respecti-
vement : SA = 0,516 ; SB = 0,986 ; SC = 0,963 et Py = 0,999 ;

Py = 0,235 ; Po = 0,379. DNous allons présenter successivement les
expériences réalisées sur le systime (A) avec un laser He-Ne et un
laser & colorant, puis les expériences réalisdes sur les systémes (B)

et (C) & l'aide de deux lasers i colorant.
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19 - Expériences utilisant un laser He-Ne et un laser & colorant.

a) Description du montage expérimental :

Ie systime (4) que nous avons longuement étudié précédemment (voir
B.II.19) présente des caractéristiques relativement favorables pour
l'observation de 1l'effet Autler-Townes et nous avons été naturellement
conduits & tenter d!'observer le phénoméne sur ce systéme. Ie montage
expérimental est représenté sur la figwre 55. Le laser He-Ne opérant
3 1,15 u a été décrit précédemment (§.B.II.1°) et peut, avec un mélange
isotopique approprié dans la cuve absorbante, &tre balayé sans saut de
mode. Ie laser & colorant est un laser commercial (Spectra Physics,
moddle 580) ; la puissance maximale disponible au niveau de la cuve
dtexpérience est de 40 mW environ. Ia cellule d'expérience a une
longueur de décharge utile de 4 cm, son diamétre intérieur est de 5 mm,
elle est remplie de néon 20 & une pression de 0,1- 0,2 torr et le cou-
rant de décharge y est de 5~ 10 mA .

Lé diamétre du faisceau visible est pratiquement constant sur toute la
longueur de la décharge. Nous avons mesuré la distribution radiale de
l'énergie dans ce faisceau et obtenu une valeur du diamdtre (& 1/e fois
le maximum) de 0,4 mm. Pour une puissance de 40 mW ceci correspond a
une densité puissance au centre du faisceau de 320 mW/mm2 .

le faisceau sonde a également un diamdire pratiquement constant dans
toute la zone d'interaction ol il est, en outre, plus petit que le
faisceau saturant. Les deux faisceaux se propagent en sens inverse,

ce qui est nécessaire pour satisfaire & la condition d'observation
0<S8S<1 . Les faisceaux laser sont polarisés linéairement et, dans ces
premiéres expériences, les deux directions de polarisation sont identi-
ques. La fréquence du laser i colorant est fixde & la résonance exacte
pour la transition 1s_ -~ 2p

5 4

de la fréquence, les variations de la transmission du laser sonde pro-

(61 2 0) et on enregistre, en fonction

duites par la présence du laser saturant,




111

Laser He-Ne 1’15%“ Asservissement
)92_‘%1‘ == =55 de la fréquence
du Laser LR.
Y
" référence Amplificateur
. ;). ......... différentiel f ey
_ a détection !
ﬁ Lq synchrone :
¥ ¥ )
filtre s > ‘ ' 5 ;
1
h,-'-,—;: —F ! ) |Enregistreur
cellule nai: ’

d’intéraction

Mesure de la
puissance du

laser saturant p-

Pigure 55 : Montage expérimental pour 1'étude de 1l'effet Autler-Townes
dans le systime & trois niveaux (4). .

Les autres éléments du montage expérimental (détecteurs, modulateur,
amplificateur & détection synchrone, enregistreur,...) sont identiques
4 ceux utilisés dans nos expériences antérieures (cf. B.II.1°).

b) Observation de 1l'effet Autler-Townes et de ses caractéristiques.

Les courbes de résonance obtenues pour différentes puissances du
laser saturant sont montrées sur la figure 56. A faible puissance du

a

laser saturant, on observe une résonance identique & celles de la
figure 35 et dont la largeur & faible pression est environ 40 MHz.
Quand on augmente la puissance du laser saturant, on observe un dédou~
blement de la résonance, les deux composantes du doublet s'écartant de
Plus en plus & mesure que la puissance du laser saturant augmente (fi-
gure 56). Dans cette expdrience nous avons préféré modifier la puis-

sance du laser saturant (laser & colorant) en changeant la puissance du
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laser de pompage (Ar+) plutdt que d'interposer des atténuateurs

étalonnés sur le faisceau saturant, ceci dans le but d'éviter le plus

possible les déréglages géométriques.

Figure 56 ;

Evolution des courbes
de résonances obser-
vées avec la puissance
du laser saturant.

Nous avons mesuré la séparation du doublet pour différentes va-

leurs de la puissance PL du laser saturant ; le résultat obtenu est

illustré sur la figure 56. Comme le prévoit la théorie

DN

2 la limite des

tres fortes puissances saturantes, on obtient un écart proportionnel 3
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la racine carrée de la puissance saturante. Une telle dépendance a
également été observée par Cahuzac et Vetter dans une expérience sur le

xénon [101].

En utilisant la valeur connue de la probabilité de transition pour la

raie 1.&;5 - 294 du néon [129-131], nous pouvons calculer 1'écart
attendu entre les deux composantes du doublet ; on obtient :
"2 2
av, = i vl 4,9Y_f£ (Av2 en MHz et P en nW/mm)

Pour une densité de puissance de 320 mW/mm2 on trouve ainsi Av2=871V£EIz ;

la valeur maximale observée expérimentalement pour 1l'dcart du doublet

est de 93 MHz (figure 57).

( MHz)

100,

50

P

unité arbitraire

R

4

0 | 5 10
Figure 57 : Evolution de la séparation du doublet avec la puissance du
laser saturant,

Notre laser infrarouge a un domaine de balayage beaucoup trop
étroit pour permettre une: étude des effets 1lids au désaccord en fré- -
quence. du laser saturant. Néanmoins, le domaine de balayage étant

centré sur la frégquence du 20Ne , nous pouvons utiliser du 2 Ne dans
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la cellule d'expérience et profiter ainsi du déplacement isotopique

AT = vZ(ZZNé) - vz(zoNe) pour obtenir une valeur particuligre de 61

8 w
soit —l'='-lg AT . Compte tenu de la valeur du déplacement isoto-
m g, 5

pique pour la raie infra_fouge [63, 68,100] on obtient aimsi 2—:;: 500 MHz. .
Pour une méme valeur de la puissance saturante nous avons mesurd 1'écart
du doublet avec du ZONe dans la cellule, puis avec du 22Ne dans la
cellule (ctest-a-dire pour 5:1?20 et pour 2—;: 500 MHz) 3 nous avons
trouvé le méme écart dans les deux cas et nous n'avons en fait observé

aucune modification significative du doublet.

En résumé, on obtient bien dans ce cas, conformément aux prévisions
théoriques du §.C.I., un écart du doublet proportionnel & la racine
carrée de la puissance laser, indépendant de 61 et pratiquement égal

4 la fréquence de Rabi 2w1 .

¢) Effets liés aux polarisations des lasers et & la dégénérescence

des niveaux.

Ies deux faisceaux laser sont polarisés lindairement et nous devons
prendre en compfe la dégénérescence Zeeman des trois niveaux du systéme
(figure 35). Les probabilités de transition relatives des transitions
entre sous-niveaux Zeeman sont indiquées sur la figure 58 : l'axe de
quantification est la direction de polarisation du laser saturant et la
probabilité de transition totale est égale & 1 pour chacune des raies,
En utilisant l'expression donnée précédemment pour wf (formule (39))

et compte tenu de la valeur du symbole 3j :

J 1 J :
J-M M . .y,
= (—) , on obtient pour la fréquence
-M 0 M Yo(a+1)(2741)
de Rabi correspondant aux transitions = avec ]M] = 2 une valeur v
double de celle correspondant aux transitions = avec lMl = 1

(W; = 2W1) .
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Figure 58 : Probabilités de transitions relatives entre sous-niveaux
Zeeman pour le systéme 1s5'» 2p4'» 252 .

Pour une polarisation du laser sonde parallile & celle du laser
saturant (traits pleins sur la figure 58 pour la transition sonde), on
ne‘vefra que les transitions avec IM]'= 1 et par conséquent une seule
fréquence de Rabi 2w1 ; c'est dans ces conditions que nous avons
travaillé précédemment.

Par contre, pour une polarisation du laser sonde Perpendiculaire & celle
du laser saturant (traits pointillés sur la figure 58 pour la transition
sonde), on verra & la fois les transitibns/ lMI =1 et lMl =2 et
dbnc les deux’fréquences de Rabi correspoﬁdantes' 2W1 et 2W; . On
peut s'attendre dans ce cas & observer la superposition de deux
"doublets" (*).

les phénoménes ne sont en fait pas si simples car i1 faut tenir compte
du couplage entre les systimes ]MI =1 et [M] = 2 introduit par

1l'émission spentande de photons o et du pompage optique [132] .

(*) Skribanowitz et ses collaborateurs ont proposé d!'utiliser de tels
effets pour identifier les transitions moldculaires [73, 85].
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Dans le cas ou les faisceaux laser sont polarisés paralldlement, le
systéme J=2 » J=2 —» J=1 nous permet de travailler pratiquement avec
un vrai systdme 3 3 niveaux (on a en fait 2 systdmes & trois niveaux
ayant les mémes caractéristiques et couplés seulement par 1l'émission
spontande de photons o en cascade sur les deux transitions). Alors
que dans un jet atomique on peut parfois préparer, par un pompage
optique préalable, un vrai systime & 3 niveaux [114, 115], dans une
vapeur on se trouve rarement dans une situation aussi favorable ; le
cas sur lequel nous avons tout d'abord observé l'effet Autler-Townes
(Fig. 55) se rapproche beaucoup du vrai systime i trois niveaux.
L'étude théorique compldte du systéme 3 trois niveaux dégéndérés tenant
compte des polarisations et du couplage par dmission spontanée est

actuellement en cours.

L'expérience trés simple que nous allons maintenant décrire a
seulement pour but de montrer, & travers la dépendance du doublet ob-
servé avec la direction de polarisation du laser sonde, l'importance de
l'existence des deux fréquences de Rabi trds différentes. L'expérience
que nous avons réalisée et dont le résultat est illustré swr la figure 59,
consiste simplement & tourmer la direction de polarisation du laser sonde
par rapport & celle du laser saturant. On voit sur la figure 58 que,
pour une méme puissance du laser saturant, 1'écart apparent du doublet
passe de 50 MHz & prés de 100 MHz. On obtient 13 une manifestation

rarticulicerement frappante de l'existence des deux fréquences de Rabi.

Nous avons essayé de résoudre un éventuel quadruplet (en choisis~
sant l'angle @ entre les 2 polarisations et en essayant dtaméliorer
divers paramdtres expérimentaux), mais nous n'avons pas pu réussir,
peut-&tre & cause des largeurs de raie excessives. Compte tenu de 1la
signification physique du doublet Autler-Townes (absence d'atomes en
résonance donnant un trou dans la courbe de résonance), il est proba-
blement plus facile d'observer un multiplet Autler-Townes dans une

expérience en jet atomique,
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Figure 59 : Courbes de résonance obtenues pour une méme
puissance saturante et pour différentes
directions de polarisation du laser sonde .,
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2° - Expériences utilisant deux lasers & colorants.

a) Ie montage expérimental,

Ces expériences ont &té rdalisdes i 1l'aide de deux lasers & colo~
rants monofréquence commerciaux (Spectra Physics moddle 580). Ie mon~
tage expérimental est représenté sur la figure 60. Ies deux faisceaux
laser, strictement colindaires et se propageant en sens opposés, sont
envoyésbdans la cellule dl'interaction (diamétre : 1,5 em ; longueur de
décharge utile : 5 cm) remplie de 20y, (pression : 0,1-0,2 torr ;
courant de décharge : 10 mA). Pour éviter tout couplage, les deux

lasers ont des polarisations perpendiculaires et sont mélangés et sépa-

.

rés de part et d'autre de la cellule d'interaction & l'aide de prismes

biréfringents (prisme de Glan) . On ne pourrait pas utiliser un tel
montage pour &tudier comme dans le cas précédent des effets de polari-

sations relatives des deux lasers [118].

Amplificateur Enregistreur
e —_ldifférentiele———— - R s nfntatatntntele .
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i synghrone m
T _
{ A | ERS.
] } ~———
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! référence N
\
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Laser Cellule a Néon n Laser
3 | a4 2| a
colorant @ colorant
|SATURANT X ) ( 41 | SONDE
Prisme Prisme
de GLAN de GLAN
croisé
Figure 60 : Montage expérimental pour 1'étude de l'effet

Autler-Townes dans les systémes.d trois niveaux

(B) et (c) .
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Comme dans nos montages précédents, nous utilisons une méthode diffé-
rentielle pour réduire 1'effet des fluctuations d'intensité du laser
sonde ; on peut ainsi observer directement & l'oscilloscope la diffé-
rence (nulle en l'absence du faisceau saturant) des signaux donnés par.
les deux photodiodes (figure 62). Pour observer le signal dans de
meilleures cdonditions, on module le faisceau saturant et on utilise un

amplificateuwr & détection synchrone.

Les balayages en fréquence du laser sonde sont étalonnés i 1'aide du
Fabry-Perot sphérique de 1 m de long (intervalle spectral libre 75 MHz)
dont la température est stabiliséde.

le faisceau du laser saturant est légdrement plus focalisé que dans les
expériences précédentes, de sorte qu'avec une puissance de 40 mW au
niveau de la cuve, la densité de puissance est environ 1 W/mmz. Comme
précédemment, le faiscean sonde a, dans la zone d'interaction, un dia-

métre pratiquement constant et plus petit que celui du faisceau saturant.

b) Effet Autler-Townes : observation, influence du désaccord de

fréquence du laser intense.

lLa figure 61 présente les doﬁblets Autler-Townes enregistrés pour
les systemes (B) et (C) dans le cas 61==O . Pour le systéme (C), la
longueur dtonde du laser sonde (6175 K) est situde sur le bord du domaine
de fonctionnement de notre laser a thdamine 6G et l'intensité du laser
était faible et fluctuante. De plus, la probabilité de la transition
sonde est assez faible dans ce cas. Ceci explique le mauvais rapport
signal sur bruit obtenu et nous a empéché d'étudier plus complétement
le systéme (C). On peut néanmoins remarquer que le contraste obtenu
dans ce cas pour le doublet Autler-Townes est tres bon. La situation,
pour ce qui concerne le fonctionnement du laser & colorant et la proba-
bilité de la transition sonde, est beaucoup plus favorable dans le cas
(B) et le rapport signal sur bruit obtenu est bien meilleur. Nous avons
méme pu observer le signal Autler-Townes directement a4 l'oscilloscope
(sans modulation ni détection synchrone) (figure 62). ILa réduction du

contraste sur la courbe expérimentale par rapport aux courbes théoriques
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Figure 61 : Courbes de résonances expérimentales pour les

systémes & trois niveaux (B) et (C) .
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(figures 51 et 52) n'est probablement pas seulement due aux imperfec-—
tions de l'expérience (jitter de fréquence des lasers, inhomogénéité des
densités de puissance, fluctuations de puissance, durdes de vie diminudes
par l'effet des collisions,...) mais également & 1'influence de la puis-
sance non négligeable du laser sonde telle qu'elle apparalit sur les
courbes théoriques du Chapitre C.II (fiéure 51).

Nous avons dfi, au cours de l'expérience, réduire l'intensité du faisceau
sonde pour pouvoir dbserver le dédoublement. Nous avons, & cette
occasion, pu constater que l'amyiitude du signal (qui est rappelons-le
un signal de transmission) n'était pas changde de manidre importante
quand nous avons diminué fortement l'intensité du faisceau sonde. Ceci

est en accord avec le comportement des amplitudes des coefficients

d'absorption de la figure 51.

Figure 62 ;

Effet Autler-Townes observé &
l'oscilloscope (systime (B)).

La figure 63 montre 1'évolution du signal avec la puissance du laser
saturant ; 1'évolution observée est sembleble & celle obtenue dans le

cas (4).

Disposant de deux lasers accordables, il nous est parfaitement

possible>d’étudier systématiquement 1'effet d'un désaccord de fréquence
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Figure 63 : Evolution de la courbe de résonance expérimentale avec la
puissance du laser saturant (systéme (B)) .

du laser saturant (51#(3) sur l'aspect du doublet Autler-Townes
(figures 64-65). On retrouve bien, sur ces courbes expérimentales, le

comportement prévu dans l'étude théorique :

i) 1'écart du doublet n'est que de 60 MHz (1a fréquence de Rabi calculde
& partir de la densité d'énérgie et de la probabilité de transition est
environ 250 MHz) et ne dépend pas de 61 dans tout le domaine ou l'on
peut observer le doublet (figure 65) ;

ii) le comportement dissymétrique des deux composantes est bien vérifié,
la composante qui disparalt étant la composante "bleue" pour 61> 0 et
la composante "rouge" pour 61<(3 (figure 64). De plus, on trouve bien
que l'intensité de l'autre composante commence par augmenter avant de
décrofitre lentement quand [61[ augmente (figure 66). Ce comportement,
prévu dans notre discussion graphique (figure 50), est également appa-

rent sur les courbes théoriques de la figure 52.
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+180MHz

\, vg

Filgure 64 : Modification des intensités des composantes du doublet
Autler-Townes pour 61> 0 ou 61< 0 (systéme (B)).

Pour le plus grand désaccord 61 utilisé dans nos expériences,

&
(-2—11{ = 3600 MHz soit 2,5 fois la largeur Doppler), l'intensité de la

résonance est seulement 5 fois plus faible que lorsgue le laser saturant
est a4 la résonance (61=O) . Cecl est probablement di & l'apparition de
la résonance correspondant & la transition & deux photons avec effet
Doppler résiduel dont nous avons discuté précédemment (C.I.2°), mais
nous n'avions aucun moyen dans cette expirience de mesurer simultanément

la position absolue de la résonance et 61 pour le vérifier.
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Pigure 65 : Evolution des courbes de résonance expérimentales
' avec &; (systéme (B)). L'amplitude des courbes
doit étre multipliée par les facteurs indiqués
sur la figure pour permettre de les comparer
entre elles,

Arrivé au terme de notre étude de lleffet Autler-Townes tel gqu'ton
peut l'observef en phase vapeur, nous pouvons résumer briévement les
principaux résultats obtenus et envisager les prolongements possibles
de notre travail.

Notre &tude théorique de l'effet Autler-Townes nous a permis de montrer
que l'effet observé dans une expérience en jet atomique ou dans une
vapeur est trés différent ; dans un jet on observe un dédoublement des
niveaux atomiques sous l'action du champ saturant et dans une vapeur

on observe un trou dans la courbe de résonance (pas d'atome en inter—

action résonnante) qui est la conséquence de ce dédoublement de niveaux.




"BOTTe oajue Jagedwoo soT op oaglewxsd anod a3ty

mﬁgmmmsvﬁvﬁmhsmpoammwaymm mwﬂmﬂﬁzsmﬁwﬁovmmnﬁsoo 8op apujtTdue,]
va mswpmhmv P@ O9AB S9TRIJULAMTIPAXS SOUBUOSOL 8D S9¢IN0O S9p UOTINTOAY : 99 2anITg

ugs'gr
I 1

ZHW 00S

[
paran
N[

LOx €ox

uzs('e

-%)







123

Nous avons également montré l'importance du paramétre S (rapport des
fréquences des lasers) et du désaccord dé fréquence du laser saturant.
Expérimentalement nous avons observé l'effet dans des cas correspondant
& des valeurs de S {rés différentes, nous avons vérifié que 1l'écart
est proportionnel & la racine carréde de la puissance saturante et nous
avons étudié les effets d'un désaccord du laser saturant sur 1'écart du
doublet et sur son aspecf. Nous avons également montré 1'importance de
la dégénérescence et de la polarisation des lasers sur le doublet

observé,

On peut envisager de poursuivre ce genre d'étude en essayant par
exemple d'observer le trou Autler-Townes dans le cas particulier ol le
faisceau saturant n'est pas absorbé en l'absence du champ sonde (figure
'54). On peut surtout étudier de fagon quantitative les phénoménes lids
& la dégénérescence Zeeman des niveaux atomiques et & la polarisation
des lasers. Nous avons, par exemple, déji observé les effets combinés
du dédoublement Autler-Townes et de la biréfringence'induite par le

laser saturant ([134], Chapitre D).

Une autre application, souvent propoéée, de la mesure de l'écart
Autler-Townes est la détermination absolue de la probabilité de la tran-
sition saturée [101] ; le problime est alors de mesurer avec une préci-
sion convenable la densité de puissance du laser saturant. Il est cer—
tainement plus réaliste, dans de nombreux cas, d'utiliser la valeur de
la probabilité de transition mesurde par ailleurs ou calculée et d'en
déduire la densité de puissance correspondant & 1'dcart Autler-Townes

mesuré,







CHAPITRE D
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DICHROISME ET BIREFRINGENCE INDUITS PAR UN LASER POLARISE LINEAIREMENT

(effet Kerr optique)

De nombreux auteurs se sont récemment intéressés, tant du point de
vue expérimental que du point de vue théorique, 2 1'anisotropie provoquée
dans les systomes atomiques ou moléculaires dégénérés par un faisceau
laser intense et polarisé et, en particulier, aux phénomdnes non liné-
aires de biréfringence qui peuvent ainsi apparaitre [87, 90, 133, 135-
150]. Par interaction avec le laser, le milieu atomique "s'oriente"
(lumidre polarisde lindairement) ou "s'aimante" (lumidre polariséde cir~
culairement) et 1l'on peut obtenir des effets analogues & 1'effet Kerr
et & 1'effet Faraday. Ces phénomdnes ont donné lieu & des applications
spectroscopiques importantes dans le domaine de la spectroscopie Raman
("Ramaﬁ¢induced Kérr*effect") [136, 147, 149] et dans celui de la spec-
troscopie sans effet Doppler ("Polarization spectroscopy")[138, 145,
146, 148]. Pour notre part, aprés avoir observé l'effet accidentelle-
ment dans notre expérience sur l'effet Autler-Townes [134], nous nous
sommes intéressés & la biréfringence et au dichroisme provoqués dans
une vapeur atomique par un rayohnemenf laser quasi-résonnant polarisé
linéairement et aux résonances sans effet Doppler auxquelles ces phé-

nomdnes donnent lieu dans les systimes & 2 et & 3 niveaux.

D'un point de vue macroscopique et phénoménologique, on peut

considérer 1'ensemble constitué par le systdme atomique en interaction
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avec le faisceau laser intense polarisé lindairement (laser "pbmpe")
comme un milieu optique anisotrope, le champ électrique du laser impo-
sant en fait sa symétrie au milieu optique (figure 67). Un faisceau
laser "sonde" peu intense et se propageant selon la méme direction que
le faisceau pompe verra donc des coefficients d'absorption et des indices
de réfraction différents selon que sa direction de polarisation est
parallele ou est perpendiculaire & celle du laser intense. Ces aniso-
tropies de l'absorption (dichroIsme Aa = @ -a ) et de la dispersion
(biréfringence An = n - n ) ne se produiront pour le faisceau sonde
que lorsqu'il interagira avec les mémes atomes que le faisceau pompe,
clest-i-dire si le laser sonde est résonnant avec la méme transition
que le laser pompe, ou avec une transition ayant un niveau commun, et
si les deux lasers sélectionnent la méme classe de vitesse longitudi-
nale. Ia discussion que nous venons d'esquisser, qui suppose une
réponse lindaire du systdme par rapport au faisceau sonde, permet donc

de prévoir 1l'existence de résonances sans effet Doppler pour Aa et

pour An quand on fait varier la fréquence du laser sonde.

ATOMIQUE

: & )
LASER SATURANT V/ LASER SONDE

(polarisation linéaire)

_
Y
MILIEU OPTIQUE ANISOTROPE

,i\-n- VAPEUR

Pigure 67 : Principe de l'expérience permettant d'étudier
l'anisotropie induite par le laser pompe.
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On peut considérer les phénoménes d'un autre point de vue et faire
ressortir que le laser saturant polarisé linéairement induit des cohé-~
rences dans le systdme atomique dégénéré (cohérences optiques et cohé-
rences Zeeman) et crée ainsi une Polarisation macroscopique anisotrope
dans le milieu atomique ; clest a cetté polarisation anisotrope que le
faisceau sonde est sensible., Le lien entre ces expériences d'anisotropie
induite par laser et certaines expériences de pompage optique utilisant
des lasers monomodes [167, 168] est donc trds étroit mais nous ne dis-
cuterons pas les phénoménes de ce point de vue par la suite. Dans le
cas ol le faisceau sonde est polarisé circulairement, le milieu optique
présentera du dichroIsme et de la biréfringence circulaire. Si le
faisceau sonde est polarisé lindairement avant le milieu ainsi saturé,
sa polarisation deviendra elliptique aprés traversée de ce milieu aniso-
trope ; & travers un polariseur croisé situé sur le faisceau sonde aprés
la région d'interaction, on aura de la lumidre transmise seulement aux
endroits des résonances. Cette méthode de détection sur "fond noir" a
été tout d'abord utilisée en spectroscopie Raman [136] puis a 4té adaptée

par Hinsch & la spectroscopie sans effet Doppler [138].

Pour observer les résonances sur An et Aa (dichroIsme et biré-
fringence linéaire) nous avons mis en ceuvre différentes expériences
dans le néon en utilisant des lasers & colorant monomode et des montages
expérimentaux du type absorption saturde (systiémes 3 2 niveaux) ou A,L.N.
(systemes & 3 niveaux). Ie laser sonde est le plus souvent polarisé
circulairement et, aprés la zone d'interaction, les changéments de 1l'état
de polarisation de ce laser sont observés & travers un analyseur linéaire
(montage d'interférences en lumidré polarisée pour étudier les milieux
anisotropes) (figure 68). Dans un rremier chapitre, nous discuteroas
le principe des expériences permettant d'observer le dichroIsme et la
biréfringence ; nous présenterons ensuife les différents montages expé-
rimentaux utilisés avant de montrer les courbes expérimentales et de

discuter nos observations expérimentales.
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I. Principe des expériences : interférences en lumidre polarisde,

Pour étudier notre milieu anisotrope particulier nous utilisons
un montage expérimental classique permettant d'observer des interfé-
rences en lumidre polarisée [151—153]. Ce montage est schématiquement
représenté sur la figure 68 : le faisceau sonde, polarisé elliptique-
ment en général, traverse le milieu anisotrope, puis son état de pola-~
risation est analysé par un polariseur linédaire. Ies composantes du
champ électrique paralldles et perpendiculaires & la direction privi-
légide 1 (direction de polarisation du laser pompe) sont atiénudes
et sont déphasées l'ume par rapport & 1l'autre au cours de la propagation
dans le milieu anisotrope ; elles sont ensuite recombindes sur l'analy-

seur lindaire A ., On observe l'intensitéd I +transmise & travers l'ana-

lyseur A qui fait un angle B avec la direction = .

les principales notations soht indiquées sur la figure 68. a"
(resp. a ) et nﬂ (resp. o, ) sont respectivement le coefficient
d'absorption et l'indice de réfraction pour un falsceau sonde polarisé
rectilignement et paralldlement (resp. perpendiculairement) & la direc-
tion = ; si a"%a_‘_ et n"#nx , sSeules les vibrations lumineuses
polarisées rectilignement parallélement et perpendiculairement & la
direction n seront transmises sans déformation. Dans notre cas par-
ticulier d'anisotropie induite par un laser polarisé linéairement, on ne
éeut définir ces indices et ces coefficients d'absorption que, d'une
part, parce que l'on tient compte des symétries du probldme (direction
de propagation du faisceau sonde paralléle & celle du faisceau saturant,
direction privilégide 1w ) et gque, d'autre part, parce qu'on suppose que
la réponse du systime (vapeur atomique + laser pompe) est lindaire par
rapport au faisceau sonde., Ce faisceau sonde a une polarisation ellip-
tique et on désigne par 6 1le déphasage entre les composantes E_L et
E du champ électrique (pour 6=0 on a une polarisation lindaire et
pour |e[=:n/2 , IB"::E‘L on a une polarisation circulaire). Ce dérphasage
@ peut &tre également introduit juste avant l'analyseur A , c'est-a-dire

aprés le milieu optique anisotrope.
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Pigure 68 : Principe de l'expérience permettant d'étudier
le milieu optique anisotrope.
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les amplitudes complexes des projections du champ élecfrique Juste
avant l'analyseur A s'écrivent en tenant compte de la propagation i

travers le milieu anisotrope :
-a £/2

E'=E e I

I i / _

-2 £/2 .

E'=E e cHo+9)

L L _

Aprés l'analyseur lindaire A , ltamplitude complexe du champ électrique

est donc
- 1/2 -a‘L .3/2 ai(@-f—@)

E=E% e ! cos B+ E e

0 N sin 8 .

L'intensité correspondante regue par le photodfitecteur dépend du

| déphasage ¢ et s'éerit :

-a £ - £
() = I" e | cos2 B+1I e * 7 sin® B
—(a +a )t/2 '
+ YIHI_L e | cos(6+p) sin 28 .  (40)

Dans le cas d'un milieu optiquement mince, clest-a-dire si anl,aLz <K 1

et g <<2n (An £/A<< 1) 1'équation (40) devient :

° _ 2, .2
I(B) - I (B) = I“ a" £ pos B I‘L a, £ sin” B
a +a, ' '
- VI“I-L {(—LE-—) £ cos 6 + ¢ sin e} sin 28 (41)

avec I°(B) = I" cos® B +1I, sin® B + YI"I_L cos 6 sin 28

N

I°(B) représente 1l'intensité transmise & travers l'analyseur A quand
le milieu optique ne présente ni absorption ni biréfringence.

On peut remarquer (équation (41)) que pour ©=0 (polarisation lindaire
du faisceau sonde) I(B) ne contient pas de terme (du premier ordre)

en ¢ , l'expérience n'est alors pas sensible & la biréfringence ; par
contre pour 6 = m/2 le terme de biréfringence est maximum. FEn général
I(B) dépend & la fois de l'absorption et de la biréfringence ; néanmoins

dans le cas particulier ol 6 = %/2 , la quantité A(B) = I(g) - I(-B)
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ne contient plus de termes correspondant & 1l'absorption et permet
dtétudier directement la biréfringence du milieu. Quel que soit € ,
(I(O)-—I°(O)) permet de mesurer le coefficient d'absorption au et

(I(90°)-—I°(90°)) permet de mesurer le coefficient d'absorpiion @, .

Dans le cas particulier d'une polarisation circulaire (6 = n/2 R

I“ = I_L = %ﬁ on obtient pour 1l'intensité sur le photodétecteur :
I (B) - 10 =':l [Aa £'cos 28 +-9'An £ sin 25] (42)
c c 2 2 c
T @ e
0=_‘L ____l___._- » - - . = -
Ic 5 (1 > 2) HEAY: au a An n" o,

Ig est dans ce cas l'intensité lumineuse transmise & travers l'ana-
lyseur A quand le milieu étudié ne présente ni dichroIsme ni biré-
; - = ) -0 . To = (-
fringence ( a”._ a = ao ; 9 = o A g =0 ; Ic =3 (1 ao Z) }.
Un autre cas particulier 3 considérer est celui d'un faisceau
sonde polarisé lindairement & 45° de la direction = (e=0 , I“==IL) ;

1'intensité regue sur le photodétecteur s'écrit alors :

a+aJ_

1(p) - I, =~i§-{Aa'§ cos 28 - (1 = —ﬂz—— £) sin 23} | (43)

)

a +a
=-§ (1 - _JE?;E £) ; en l'absence de dichroIsme (a" =a =a

IL 0

l'intensité regue par le photodétecteur est :

Ii: IL (1 + sin ZB) =I(1- @y 2) (cos (E"‘ﬁ)>2 .

Nous pourrons finalement obtenir des signaux de biréfringence pure

avec la quantité : A1 = IC(B) - Ic(—ﬁ) =-I ¢ sin 28 (44)

et des signaux de pur dichroisme avec les quantités :

A -1 da 2/2 | (45)

2

et A3

1,(0°) - 1_(90°)

-I da £/2 . (46)

]
i

IL(O°) - IL(90é)
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II. Montages expérimentaux.

1% — Montage utilisant un prisme biréfringent.

Les montage expérimentaux pour les expériences de biréfringence
dans les systémes & deux niveaux sont essentiellement les mémes que ceux

utilisés pour l'absorption saturde (figure 69) [4, 17, 78, 154], si ce

Laser
a
colorant
FRS. J’
-ef—H-
: . <>
I
Enregistreui'
] Iy
| ikl odulateur
Amplificatelur $ 3
différentiel a
détection ) ’ ';";'le
synchrone : ' Saturant
O f?\ Cellule a
néon
o

N Prisme de
m(h"ﬂ Wollaston

Flgure 69 : Montage expérimental pour 1l'étude du dichroisme et de la
biréfringence induits par laser dans un systime & deux
niveaux,.
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n'est que le faisceau saturant est polarisé lindairement et que le
faisceau sonde est soit polarisé circulairement, soit polarisé lindai-
rement & 45° du saturant. Ies deux faisceaux se croisent dans la cuve
d'interaction en faisant un petit angle, ce qui permet de les séparer
géométriquement. On module mécaniquement le faisceau saturant et on

b

utilise un amplificateur & détection synchrone de manidre & n'observer
que le signal d'absorption saturéde. Avec le montage de la figure 69,
en envoyanf simplement le faisceau sonde sur un détecteur juste aprds
la cuve d'interaction, on peut observer les signaux d'absorption satu~

rée habituels.

Pour observer la biréfringence et le dichroiIsme nous devons
analyser l'état de polarisation du faisceau sonde aprds la cuve suivant
deux directions B, et B, (;31 =-f, ou B, =0° et B, =090° ;

B désignant l'angle que fait l'analyseur lindaire avec la direction de
polarisation w du laser saturant) et faire la différence des signaux
correspondants (équations (44-46)). Dans un premier temps, mous avons
placé une lame séparatrice sur le faisceau sonde et nous avons énvoyé-
chacun des deux faisceaux ainsi obtenus sur un détecteur en passant
auparavant & travers un polariseurv; notre premidére observation de la
biréfringence dans un systdme & trois niveaux a été rdalisée de cette
fagon [140]. Ce montage présente 1'inconvénient d'introduire des
dépolarisations (au niveau de la lame séparatrice) mal contrdlées.
Nous avons donc cherché & obtenir & la fois lteffet de séparation géo-
métrique en deux faisceaux et d'analyse de la polarisation selon deux
directions & l'aide d'un prisme biréfringent (prisme de Wollaston).
Pour une polarisation incidente quelconque, un tel prisme donne deux
faisceaux séparés géométriquement dont la polarisation est respective-

A

ment parallele et perpendiculaire & 1l'axe optique du prisme d'entrée
(figure 70) et correspondant donc & la décomposition selon ces deux
directions du champ électrique de l'onde incidente (référence [151],

D. 501).A Un tel prisme permet donc d'analyser simultandment la pola-

risation de la lumiére selon deux directions perpendiculaires § et

B + n/2 et de séparer géométriquement les faisceaux correspondants.
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Nous avons besoin d'analyser la polarisation du faisceau sonde simul-
tanément pour 0° et 90° d'une part (dichroIsme : A, ’AB) et simulta-
nément pour +8 et -B (piréfringence : A1) et, dans ce dernier cas,
le maximun du signal est obtenu pour B = 45° (équation (44)) ; dans

ces conditions le prisme biréfringent répond parfaitement & notre besoin.

R /X/’_
|TTTe—

©

Figure 70 : Analyse des polarisations et séparation des faisceaux par
' un prisme de Wollaston.

Le montage experlmental est done le sulvant (flgure 69) a”
‘polarisation du faisceau sonde est analysee apres la zone d'lnteractlon,
par le prisme biréfringent convenablement orienté ; les deux faisceaux
sortant du prisme sont envoyés sur deux photodiodes identiques et les
signaux‘correspondants sont amplifiés par un amplificateur différentiel.
On équilibre les signaux continus donnés par les deux voies en 1'absence
du laser saturant. (e dispositif permet d'éﬁregistrer direétement selon
le cas (polarisation du sonde, orientation du Wollaston) des quantités
telles que A1 , A2 et A3 et d'obtenir ainsi des signaux de pure
biréfringence ou de pur dichroIsme.

Les autres éléments du montage expdrimental sont semblables & ceux
utilisés précédemment (§.B.II.) : la cellule & décharge (diamdtre 1,5 cam,
longueur de décharge 5 cm, courant de décharge i25 mA ) est remplie de
2oNe (pﬁ 0,2 torr) ; le laser & colorant est un laser commercial (SP580)
et on utilise un atténuateur pour obtenir une densité d'énergie de quel-
ques mW/mm2 au niveau de la zone d'interaction ; on utilise le FP‘sphé—

rique de 1 m de long pour étalonner les balayages du laser.
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Pour 1'étude du dichroIsme et de la biréfringence dans un systdme
3 trois niveaux, le faisceau sonde est celui d'un deuxidme laser 2
colorant (laser Liberman-Pinard + sigmamdtre) et le reste du montage
n'est pas modifié si ce n'est que nous utilisons dans ce cas une
configuration ol les deux faisceaux laser se propagent dans le méme
sens (en faisant un petit angle), ce cas est plus favorable au point
de vue largeur de raie pour les systémes en V ou en V renversé que nous

avons étudids (voir §.B.I.2°).

2% - Montage utilisant un polariseur tournant.

Le montage précédent permet d'observer soit le dichroIsme, soit la
biréfringence et pour passer de 1l'un & l'autre il faut tourner le
Wollaston en contrdlant que les réglages (équilibrage des deux voies)
ne sont pas modifiés dans cette opération. Nous allons maintenant
décrire un autre montage expérimental qui permet d'observer simultané-
ment les 2 courbes de résonance ; ce montage utilise un polariseur
tournant pour analyser l'état de polarisation du faisceau sonde aprés

la traversée du milieu anisotrope.

Plagons-nous dans le cas d'un faisceau sonde polarisé circulaire-
ment et réécrivons l'expression obtenue pour l'intensité transmise &

travers l'analyseur (équation (42)) :

1 (p) - Ig:zél[Aa—é-cos 28 + % mn £ sin 28] .
Si on utilise un analyseur A qui tourne dans son plan & la vitesse
angulaire Q (B = Qt) , la lumidre regue par le photodétecteur sera
modulée & la fréquence 2Q si le milieu optique traversé par le fais-
ceau sonde présente du dichrolsme ou de la biréfringence. L'amplitude
de la modulation & 2Q dépend & la fois du dichroisme Aa et de la
biréfringence An mais les deux contributions correspondantes sont en
quadrature de phase, ce qui permet de les séparer facilement en utili-

sant une détection sensible & la phase.
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le principe du montage est indiqué sur la figure 71 : aprds la
région d'interaction le faisceau sonde traverse le polariseur tournant
avant d'éclairer le photodétecteur. Une turbine & air comprimé entraine
le polariseur dans une rotation & une fréquence v = Q/2n voisine de
100 Hz ; grice a un disque & secteurs éclairé et i une photodiode on
obtient un signal de référence & la fréquence 2v synchrone de la

rotation., Ie signal donné par le photodétecteur est envoyé simultanément

Polariseur=
tournant ']/
s v
.Q.‘/. \'\
-7 »‘S' | .
:Ref. | —'-—19'—@} }Ref.
Ampli. [ . s 7 Ampli.
20 1 2 2.0
o /.
~ o
. -
N o
Enregistreur

Pilgure 71 : Montage expérimental pour l'observation simultanéde
du dichroIsme et de la biréfringence.
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dans deux amplificateurs & détection synchrone identiques et travaillant
a4 la fréquence 2v . Ies réglages se font de la manidre suivante : on
ajuste la polarisation du laser sonde (en orientant la lame A/4 ) pour
n'obtenir aucun signal & 2v en 1l'absence du laser pompe ; en présence
du laser pompe on régle la phase de l'une des détections synchrone pour
obtenir une courbe de résonance d'absorption symétrique (dichrolsme) ;

on régle finalement la phase de la deuxidme détection synchrone en
quadrature avec celle de la premidre pour obtenir la courbe de dispersion
(biréfringence). On peut ainsi obtenir les courbes de dichrofisme et de

biréfringence simultandment et avec la méme échelle (¥*) ce qui peut

permetire d'étudier les relations sxistant entre ces deux grandeurs

(partie imaginaire et partie réelle de la susceptibilits).

ITI. Observation du dichroisme et de la biréfringence induits par laser.

19 ~ Systémes 3 deux niveaux.

Nous nous intéressons & un gaz d'atomes & deux niveaux soumis &
l'action d'un faisceau laser intense quasi-résonnant (faisceau pompe ou
saturant) et d'un faisceau laser faible (faisceau sonde) de méme fré-
quence se propageant en sens inverse (figure 72a). le faisceau intense,
de fréquence w , interagit avec les atomes de vitesse longitudinale v
telle que : w (1-;9 = w1 ; le faisceau sonde se propageant en sens
inverse "voit" les atomes de vitesse v' telle que : w (1-+%;— =0, .
Si v=v' (ce qui entrafne w=w' et v=v'=0 ) on observe une réso-

nance dont la largeur spectrale est déterminéde par la largeur homogene

(*) Nous avons vérifié expérimentalement que le gain était le méme sur
les deux voies signal.
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de la transition (largeur naturelle + effets de saturation + effets de

pression).
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Figure T2 : Absorption saturée
a) schéma des niveaux et du montage expérimental,
b) schéma de niveaux dans.le cas d'une structure.

De nombreuses expériences utilisant cette technique d'absorption
saturde ont été réalisdes (mesure de structures sub-Doppler, études de
collisions, stabilisation de lasers en fréquence), mais tres peu de
travaux ont été consacrés i la dispersién saturée qui doit accompagner
cette absorption saturée [155, 156]. Il est, d'autre part, bien connu
que les signaux d'absorption saturée dépendent de la polarisation rela-
tive du saturant et du sonde [157, 158] et on attend un comportement
analogue pour la dispsrsion saturée. Dans la mesure ol on peut consi-
dérer que la réponse du systéme (gaz d'atomes + laser saturant polarisé
lindairement) est linéaire par rapport au faisceau sonde, ceite dépen~

dance vis-&-vis de la polarisation sonde peut &tre décrite comme du

dichroIsme (pour l'absorption) et comme de la biréfringence (pour la
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'dispersion) donnant des résonances non affectées par l'effet Doppler.
Les coefficients d'absorption a“ et @, et les indices de réfraction

et n du §.D.II. correspondent alors & l'absorption et & la dis—

n
pgrsion saturée respectivement.
Rappelons que, dans une expédrience récente,un montage du type absorption
saturée a permis d'observer et d'utiliser le dichroIsme et la biréfrin-
gence circulaire induits par un laser saturant polarisé circulairement
dans de l'hydrogine atomique ("polarlzatlon spectroscopy" [138])
Selon les auteurs de cette expérience, la méthode utilisée, qui permet
de travailler sur un "fond noir" (cf. introduction de ce chapitre) ,
présente de grands avantages sur l'absorption saturde "classique" tant
en ce qui concerne la sensibilité que le rapport signal/fond. La
méthode que nous décrivons ici, qui conduit & effectuer une différence

entre deux signaux d'absorption saturée classique, ne saurait prétendre

3 de tels avantages.

Avec un montage expérimental analogue & celui de la.figure 69
utilisant une lame séparatrice et deux polariseurs, nous avons tout
d'abord cherché & mettre en évidence la biréfringence induite par le
faisceau saturant dans du néon [140]. La figure 73 montre 1l'évolution,
pour un laser sonde polarisé circulairement, de l'intensité I(B)
transmise & travers l'analyseur (gréce 4 la modulation du saturant et &
ltamplificateur & détection synchrone on n'observe'que la partie de
I(B) modifiée par la présence du faisceau saturant). Pour B =0°
(analyseur péralléle 3 la polarisation du faisceau saturant) on observe
la courbe d’absorption saturée habituelle 5 sur la figure 73 il s'agit
de celle correspondant & la transition 134 - 2p3 de Ne I (A=6074 X).
Pour B#0° on obtient comme attendu (équations (41) et (42)) une super-
position de courbes d'absorption et de dispersion, la contribution de la
dispersion changeant de signe quand B devient -8 (figure 73). Avec
un faisceau sonde polarisé lindairement & 45° du saturant et une lame
A4 apres la cuve (introduction du déphasage 6 = n/2 (équations (40)
et (41)) aprds la cuve et non pas avant), nous avons pu également obser—

ver des courbes semblables i celles de la figure 75 (mélange absorption
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Figure 73 : Evolution de 1'intensité I(B)

\—““~ﬁ_\~\\\J transmise par 1l'analyseur avec la direc-
_ tion de cet analyseur (transition v
. A=6074 ], sy - 2p; de Te I).

~enveay,

500 MHz |

i
L

- Figure 74 : Courbes d'absorption saturée et de biréfringence pour la
raie A = 6074 & (1sdr - 2p3) de Ne I .
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et dispersion). Ia figure 74 présente, outre la courbe d'absorpfion
saturéde I(0°) précédente, la courbe des variations de

A1(45°) = I(45°) - I(-45°) obtenue expérimentalement comme nous l'avons
expliqué au §.D.II.1° . En faisant varier la fréquence du laser au
voisinage de la fréquence atomique, on obtient bien une courbe de dis— l

persion correspondant & la biréfringence induite par le laser saturant.

la figure 75 montre, toujours pour la méme raie du néon, les courbes
obtenues avec un mélange enrichi en néon 21 (I=3/2) et sur lesquelles
on peut distinguer, outre les résonances dues aux isotopes pairs et celles
données par ies différentes composantes hyperfines (4, D et F), des
résonances dites de "eroilsement” (B, C et E) situdes au milieu de deux
composantes hyperfines normales, Ces résonances proviennent de
transitions ayant un niveau commun (niveau supérieur commun pour
A = 6074 Z y 184 (3=1) > 2p3 (7=0)) et correspondent & la situmtion

suivante (figure 72b) : le faisceau saturant voit les atomes de vitesse

20 F
22Ne 8 Ne |

|

Figure 75 : Structure hyperfine de la raie A = 6074 & (154 (J=1) -
2p, (J=0)) de 2INe observée en absorption saturée et en
biréfringence.
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v telle que w (1-—) =, et le faisceau sonde voit les atomes de

vitesse v' telle que w (1-+——) = w;

nance dont la position est donnee par 2w = w, + w; . L'amplitude et

méme parfois le signe de ces résonances parasites dépendent des cons-

, POUr v=v' on a une réso-

tantes de relaxation des niveaux concernés [78a, 159, 160].

Sur la figure 75 on observe toutes ces résonances (résonances normales
et résonances parasites)aussi bien sur la courbe de biréfringence que
sur celle d'absorption saturde.

Avant de décrire une autre propridté intéressante de nos courbes de
résonances, 11 faut signaler que dans ces expériences de mise én évi—
dence nous avons évalemept observé de la biréfringence (faible et

] 0
donnant des résonances larges) pour la raie A =582 A (132-» 2p1) .

Dans une étude préliminaire aux expdriences que nous venons de
décrire, nous avions observé les signaux d'absorption saturée pour les
raies suivantes du qeon H 5852 A (1sz-e 2p1) ; 5882 A (1s5 - 2p9) ;
5945 A (1s5~2p,) ;5 5975 A (185 > 2p;) 5 6030 A (15, = 2p,)

6074 A (1s, ~ 2p3) ; 609 A (15, ~ 2p,) 5 6143 i (1, > 2p) et

6163 A (1s - 2p2) . La plupart d° ces courbes d'absorptlon saturée

(3 l'exceptlon de celles pour 5852 A et 6074 A) se présentent sous la
forme d'un pic étroit superposé & un fond important de grande largeur .

dd aux collisions (figure 76a). De tels profils sont maintenant bien
connus en absorption saturde [89, 161] : le signal large provient d'une
redistribution collisionnelle dés atomes pompés par le laser saturant

sur tout le profil Doppler (collisions changeant la vitesse, échange de
métastabilité, emprisonnement de radiation). Des parémétres importants
concernant les collisions, notamment les collisions qui changent la
vitesse, ont pu étre mesuréds récemment dans notre laboratoire gréce &
1'étude détaillée de tels profils dans 1e}krypton [89].

En utilisant le montage expérimental avec prisme birsfringent (£i e 69),
nous avons enregistré les courbes de résomance pour le dichroIsme (figure
76b) et le biréfringence (figure 76c) induits par le laser saturant pour
la transition & 5882 K du néon. On constate que la structure large

n'existe pas sur ces derniéres courbes, ce qui signifie que les collisions
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Figure 76 : Courbes d'absorption saturée (1(0°)) de dichroTsme (A2) et
de biréfringence (44 (45°)) pour la transition Is5 = 2,
de Ne I (A =5882 &)
qui produisent la redistribution des vitessesfafomiques»détruisent
compldtement (tout au moins & la précision et & la sensibilité de notre
expérience) l'anisotropie initiale produite par le laser saturant. Un

o]}
comportement analogue a été observé dans le cas des raies 5945 A ,

0 0.
6030 A et 6096 4 du néon,

Dans le cas de structures trés serrdes, les fonds larges peuvent
étre trés génants [52, 53] et les courbes de dichroTsme pourraient étre
employdes pour améliorer la rdsolution, De plus, la méthode différen-
tielle employée permet d'améliorer le rapport signal sur bruit en 41li-

minant une partie des fluctuations 4'intensité du laser (voir figures
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772 et TTb). La figure 77 permet de comparer la structure hyperfine de
la raie A = 5882 Z obtenue en absorption saturée habituelle (figure
772) et la courbe de dichroisme correspondant (figure 7o) ; certaines
composantes hyperfines ont disparu sur la deuxisme courbe mais le fond
n'y apparait plus. Il nous semble que cette technique pourrait é&tre
particulidrement fructueuse dans le cas des déplacements isotopiques

pour améliorer la séparation des différents pics de résonance [52, 53].

Y . 500MHz

O eaa e s

Figure 77 : Structure hyperfine de la tramsition is. (J=2)-2p, (J=1)
de 2'e (I =3/2) 5 2
A) absorption saturée (polarisation du faisceau sonde
perpeadiculaire & celle du faisceau saturant),
B) dichroisme ( A3 >.

}----.--
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Nous avons mesuré la différence d'indice de réfraction An corres-
pondant & l'amplitude totale de la courbe de dispersion. Pour cela,
nous mesurons dans la méme unité arbitraire la quantité '
§ = ]Amax - A sl =219 (cf. équation (44)) et 1'intensité I du
faisceau sonde ; cette mesure s'effectue & 1l'oscilloscope en mesurant,
dtune pért, ltamplitude du signal continu provenant d'une seule photo-
diode et, d'autre part, l'amplitude de la modulation sur la différence

des signaux des deux photodiodes. Ie déphasage maximum observé est
dans ces conditions ¢ =A§-An 2 =~£% ce qui permet de déduire de la

mesure précédente la valeur de 1l'écart des indices au maximum de la
courbe de dispersion., Pour une densits de puissance du laser saturant

de quelques mw/mm2 on obtient typiquement pour 9 une valeur de

‘IO-2 rad., ce qui correspond i une différence des indices de réfraction

An = 2 10‘8.

2° -~ Systémes 3 trois niveaux.

Parmi les nombreux travaux théoriques [84, 85, 87, 150] et expéri-
mentaux [67, 76, 90, 104, 133] concernant les effets lids 3 la polari-
sation des lasers et & la dégénérescence Zeeman des niveaux dans les
_ systémes & trois niveaux, peu sﬁnt consacrés aux effets de dispersion
[87, 90, 133, 150]. Nos expériences montrant l'existence de la biré-
fringence induite par un laser polarisé dans un systime 3 trois niveaux

sont, & notre connaissance, les seules existant actuellement.

Pour mettre en évidence cette biréfringence, mais également le
dichrofsme, nous utilisons un montage semblable & celui de la figure 69
>mais dans lequel le faisceau sonde est produit par un 2&me laser i
colorant et ol les deux faisceaux laser se propagent dans le méme sens
(en faisant’ un petit angle comme dans 1l'expérience d'absorption saturde

précédente).
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Nous avons étudié des systimes & trois niveaux faisant intervenir

les transitions

1s ~2p du néon, Dans certains cas, la résonance se

présente, comme nous l'avons déji montré (§.B.II. figure 41) sous la

forme d'un pic étroit superposé i une structure plus large due aux

b)

500 MHz,

Figure 78 : Systéme & 3 niveauwx 2p., < 1s5 -_> 2p4 de Ne I

a

b)
c)

courbe de résonance (ALN) obtenue' avec un faisceaun
sonde polarisé lindairement dans la méme direction que

le saturant,

courbe de dichroisme : Az ; le méme spectre a été obtenu
avec un laser sonde polarisé circulairement : A2 s

courve de biréfringence : A1 (450).
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collisions qui rethermalisent les vitesses des atomes pompés. On

trouve un exemple de ce type de résonance sur la figure 78a ; dans ce
cas particulier; le niveau commun aux deux transitions est le métasta—
ble -1s5 y de tres longue durée de vie. Ies courbes de dichrofsme
(figure 78b) et de biréfringence (figure 78c) correspondantes ne pré-
sentent pas de structure large et on pourralt reprendre i ce sujet

la discussion du paragrathe précédent. On peut remarquer que la courbe
de dichroisme a été obtenue avec un faisceau saturant polarisé linéaire-
ment ( A3 » équation (46)) ; on ne risque pas d'obtenir, dans ce cas, de
contributions de dispersion (eof- équation (41) avec 6 =0 ) méme si les

réglages optiques et électroniques ne sont pas parfaits.

Dans le cas illustré sur la figure 79 nous avons €galement observé
expérimentalement une tres grande différence dans la forme des courbes
de dichroisme (fig. 79¢c) et des courbes d'A.L.N. (fig. 79a,b). Nous
avons essayé de mettre & profit la résonance trés dtroite de la courbe
de dichroisme pour mesurer directement la différence de déplacement
isotopique des deux niveaux métastables de la configuration 2p535 de
Ne I . Au premier ordre, l'effet isotopique de masse spécifique devrait
b, et P, de 2p°3s [16, 55]. Um

2 0
écart entre les déplacements isotopiques de masse spécifique de ces 2

€tre le méme pour les 2 niveaux

niveaux constitue done une démonstration de l'existence de contributions

dépendant de J pour le déplacement spécifique de masse [55, 162, 163].

Soient AT1 et AT2 les déplacements isotopiques respectifsvdes

transitions A, = 5882 R (1s5<» 2p,) et A, = 6163_X (1s3~» 2p,). pour

le couple 22Ne - 20Ne . L'écart des résonances A.L.N. obtenues en
balayant le laser 2 (cf. §.B.I.) est :
w_o R w2
Ao = AT, ~ == AT, = (AT2 - am) + (1 - =) AT,

1 1
W
Dans le cas particulier considéré (1«-;2) = 0,0457 de sorte que, méme
1

si AT1 n'est connu qu'avec une précision médiocre, on peut faire 1la
W,

2 s 3 rd »
correction (1 —ZTQAT avec une précision suffisante et déduire de

1
une mesure directe de (AT2 - AT1) qui représente 1l'dcart des
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3 3 5

déplacements isotbpiques des deux niveaux PO et PT de 2p73s

Nous avons donc enregistré la courbe de dichroIsme avec un mélange
d'isotopes 20 et 22 ﬁais nous n'avons pas pu'observer de différence
significative avec la courbe obtenue en 22Ne pur. Nous avons observé
une largeur de (0,73 * 0,03)mK avec le néon 22 pur et une largeur de
(0,80 £ 0,07)mK avec le mélange (509 -50%,) de e et 22ye ;
l'essentiel de la largeur de raie de 22Nev est dans ce cas dfl au laser
sonde (laser Liberman-Pinard).

Odintsov [13] a mesuré pour AT, et AT_ les valeurs suivantes :

1 2
AT, = 58,0 mK ; AT, =55,1 uK . On a donc (AT2—AT1) = -2,9 oK et
w
(1‘—52)AT2 = 2,65 mK ; l'écart Ac attendu entre les résonances des

1
deux isotopes est donc -0,25 mK ce qui est inférieur & la largeur de

raie obtenue dans notre expérience. On peut tout de méme observer que
1'écart des déplacements isotopiques mesurés par Odintsov ne semble pas
compatible avec notre observation sur la largeur de la résonance avec le
mélange des deux isotopes ; la valeur 2,9 mK est probablement légérement

trop grande.

3° - Observation simultanée du dichroisme et de biréfringengg ;

relations de Kramers-Kronig.

En utilisant un‘faisceau sonde polarisé circulairement, un polariseur
tournant aprés la zone d'interaction et deux smplificateurs & détection
synchrone en quadrature (figure 80a), on peut enregistrer simultanément
les courbes de dichroisme et de biréfringence (cf. §.D.II.2°). Nous
présentons ici quelques exemples d'enregistrements obtenus ainsi pour
des systémes & 3 niveaux (figures 80b et 81) et pour des systémes & 2
niveaux (figures 82 et 83).

Comme nous l'avons déja indiqué, 1'intérdt d'une telle technique réside
dens la possibilité d'obtenir les courbes de dichroisme et de biréfrin-

gence simultanément et avec la méme échelle, on peut espérer ainsi &tre

dans une situation favorable pour comparer les deux types de résonances

et essayer de relier les deux courbes 1l'une & 1'autre.




Figure 79 :

Systéme & trois niveaux 1s

a)
b)
c)

TR

' 0.625miK

5 s 2p2 S 153 de Ne I .

courbe A.L.N., polarisation sonde paralldle & celle
du saturant,

courbe A.L.N., polarisation sonde perpendiculaire 3
celle du saturant,

courbe de dichrolIsme.
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Nous allons maintenant discuter bridvement la relation qui doit
exister entre la courbe d'absorption et celle de dispersion. Le change-
ment du coefficient d'absorption du sonde (asat - ao) = a' dinduit par
le laser saturant polarisé lindairement et que l'on observe dans une
expérience d'absorption saturde ou d'A.L.N., correspond & la partie
imaginaire d'une susceptibilité complexe non linéaire.(cf. [74] et
formule (14) du Chapitre B par exemple) dont la partie rdelle représente
le changement d'indice de réfraction n! = (nsat - no) associé. Ceci
est bien slr vrai également pour le changement du coefficient d'absorp—-
tion a; (resp. 2! ) et d'indice de réfraction nﬁ (resp. a! ) vus
par un faisceau sonde de polerisation paralldle (resp. perpendiculaire)
4 la polarisation du saturant. '

De manidre générale, une relation de dispersion (ou relation de Kramers-
Kronig) relie les parties imaginaires et réelles de telles quantités
dépendant de la fréquence pourvu que cette quantité satisfasse & quel-
ques conditions trés générales (lindarité de la réponse du milieu,
invariance de la réponse par translation dans le temps, causalitd,
conditions d'intégrabilité) [164-166]. On peut alors dcrire pour une
telle quantité glw) :

Ho g(0) = Te f+°° T glat) o,

W'=-w

| y = %o glur) (47)

Im glw) = - F —— o !
oo

Nous nous plagons depuis le début de notre étude du dichroisme et de
la biréfringence dans un moddle ol l'on considdre 1la réponse linéaire
par rapport au laser sonde dﬁ systéme : "gaz d'atomes + laser saturant
polarisé linéairement" ; cette hypothése de lindarité nous permet
d'ailleurs de représenter cette réponse par des coefficients d'absorption

L

aﬁ » o' et par des indices nﬁ s nl . Dans cette hypothése, la condition
de linéarité étant satisfaite, on pourra écrire des relations de disper-

sion entre les coefficients d'absorption «' (resp. al ) et les indices

L
en dernier ressort, cette relation de dispersion entre les quantités

de réfraction correspondants nﬁ (resp. n' ). Nous pourrons écrire,
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accessibles i notre expérience, & savoir ¥ = Aax £/2 = (aﬁ-—al) £/2 et

¢ _.E-(nﬁ-n') £ , sous la forme :

p(w) =-11;Pf+é§'—(i”-'—)- duo'
- (48)

‘Y(m) -1 _Pf+°° (Pa(w') dip!

Pour une résonance de dichroisme de forme Lorentzienne

A w=-w, .
¥ = s X =Tp , le déphasage ¢ sera ainsi dommné par
1+x
p=-xY= = > - Dans ce cas l'amplitude totale de la courbe de
1+x

biréfringence serait égale & celle de la courbe de dichroIsme. Ceci
est tres loin d'étre vérifié dans le cas représenté sur la figure 81 ;
nous avons en fait déji vu précédemment que, méme & faible saturatlon,
les résonances donndes par les systemes & trois niveaux ne sont en

général pas Lorentziennes.

Apreés avoir apporté quelques améliorations & notre expérience
(précision de 1'échelle de fréquence, stabilisation en intensité et en
fréquence des lasers), nous pensons &ire en mesure de vérifier si, dans
nos conditions expérimentales, les relations de dispersion (équation
(48)) entre ¥ et ¢ s'appliquent ou non. On devrait en particulier

pouvoir calculer une courbe ¢ (w) & partir de Wexp(w) et

calculée

comparer ensuite ¢cal(w) et ¢exp(w) ; on devrait également pouvoir

utiliser le méme processus en échangeant les rfles de ¢ et V¥ .

Nous terminerons ce chapitre comsacré & la mise en évidence expé-
rimentale du dichroIsme et de la biréfringence induits par laser en
insistant sur le fait que notre approche des phénoménes provenant de la
polarisation des lasers et de la dégénérescence des niveaux est ici trés
phénoménologique et macroscopique. Nous n'avons pas besoin de connaitre
le détail de l'interaction pour prédire l'existence des anisotropies de

coefficient d'absorption et d!'indice et les observer.
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Figure 81 :

Systémes & trois niveaux 1s4 — 2p4 — 155 .

Courbes A.L.N. en polarisations paralldles (a) et perpendiculaires (b).

Courbes de dichroisme (c) et de biréfringence (d) obtenues simultanément.







)

— ,__.2p2
58824 100 MH2z
PR 155

4

—

100MH2
Crpmmeased

4
—_

o

Figure 82 : Courbes de dichroIsme et de biréfringence cbtenues
simultanément
a) transition 1s - 2p., de Ne I,
b) transition 182 - 21:3 de Ne I.
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500 MHz

Figure 83 : Structure hyperfine de la raie 1s4-» 2p, de
21Né enregistrée simultanément en dichroTsme
et en biréfringence.

D'un autre point de vue, il serait intéressant de considérer les rela-
tions entre les quantités observées (dichroIsme et biréfringence) et

les paramdtres physiques du systéme atomique (moment cindtique J des
niveaux, probabilités de transitions, durées de vie, ...) et des lasers
(polarisation, densité de puissance). Dans certains cas, des calculs
utilisant le formalisme de la matrice densité ont déja été effectuds
[84-88, 150]. Dans le cas des systdmes 2 trois niveaux et en relation
avec notre étude de 1'effet Autler-Townes en fonction des polarisations,
il conviendrait de ne plus limiter ce genre de calcul au cas des fais-
ceaux saturants relativement peu intenses. €. Delsart entreprend actuel-
- lement un tel calcul et nous envisageons la réalisation de nouvelles
expériences de ce type notamment en utilisant de plus fortes puissances

saturantes.
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CONCLUSION

Les résultats exposés dans ce mémoire constituent une contribution,

d'une part & la speciroscopie sans effet Doppler & l'aide de lasers

accordables et, d'autre part, & 1'étude de l'interaction atome-rayonnement

monochromatique.

Pour ce qui concerne 1la s?ectroscopie sans effet Doppler, nous avons
étendu le domaine d'application habituel des expériences de spectroscopie
laser avec jet atomique en utilisant des jets contenant des atomes
excités et nous avons également montré les possibilités offertes par les
résonances étroites données dans les vapeurs par les systémes & trois
niveaux. Dans les deux cas nous avons illustré la méthode spectrosco-
pique étudiée par des mesures de structures hyperfines et de déplaéements

isotopiques dans le néon et le krypton.

- Nous avons abordé le probléme de l'interaction atome~rayonnement
monochromatique & la fois sous l'aspect des effets lids & 1la puissance
lumineuse et sous celui des effets liés & la polarisation des faisceaux
et & la dégénérescence des niveaux. Dans le premier cas, nous avons
apporté une contribution importante & la théorie de lleffet Stark dyna-
mique dans le cas ol l'effet Doppler joue un rdle promordial et nous
avons également réalisé des expériences pour mettre en évidence les

phénoménes et étudier leurs propriétés. Dans le cas des effets de
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polarisation, nous avons abordé le'probléme des anisotropies induites
dans une vapeur par un laser polarisé lindairement d'un point de wvue
phénoménologique ; nos expériences ont permis de mettre en évidence

l'anisotropie de l'absorption (dichroisme) et d'indice de réfraction

(viréfringence) dans les systémes & 2 ou & 3 niveaux.

Nous nous sommes efforcés, & la fin de chacun des chapitres de
notre exposé, de discuter des prolongements possibles de nos travaux ;
pour conclure ce mem01re, et aprés avoir rapoeTe les principaux resultats
obtenus dans chacun des domaines abordés, nous envisagerons de nouveau

quelques-unes de ces perspectives.

Des problémes spectroscopiques intéressants (structure hyperfine
de 21Ne , déplacement isotopique du krypton)vse posant pour les gaz
rares, nous avons cherché & les résoudre par spectroscopie laser avec
un jet atomique. Nous avons donc réalisé, avec un jet atomique de gaz
rare excité, des expériences d'absorption & partir de niveaux métasta-—
bles en utilisant un laser & colorant (Chapitre A). Nous avons ainsi
Pu mesurer les constantes de structure hyperfine de quelques niveaux
excités du néon 21 et les déplacements isotopiques de trois transitions
visibles du krypton, confirmant ainsi 1l'existence d'un effet de volume
pour cet élément. Nous avons également montré, sur un cas particulier
relativement favorable dans le krypton, la possibilité d'utiliser

1'émission stimulée pour étudier des transitions entre niveaux initia—

lement non peuplés dans le jet atomique.

Des méthodes analogues (absorption laser & partir d'un niveau
métastable en utilisant un jet atomique excitéd) sont actuellement uti-
lisées par R.-J. Champeau pour étudier les états de Rydberg du baryum
et de 1l'ytterbium. A 1'aide de 1l'appareil que nous avons utilisé on
peut, moyennant quelques modifications (détection d'ions notamment),
étudier les états de Rydberg et les dtats autoionisés des gaz rares.
Enfin, & plus long terme, des expériences utilisant un Jet d'hydrogene

excité sont envisagées dans notre laboratoire.
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La technique d'affinement des raies de fluorescence dans les gaz
(P.L.N.) ayant montré précédemment & la fois ses grandes possibilités
et ses limites dans les cas spectroscopiques complexes , nous avons
cherché & l'améliorer en mettant en oeuvre une méthode similaire (A.L.N.)
utilisant deux faisceaux laser (un faisceau saturant et un faisceau
sonde). L'étude de l'affinement des raies d'absorption induit par laser
dens une vapeur atomique (Chapitre B) nous & ainsi permis d'observer
 les résonances étroites données par les systimes & trois niveaux dans
des conditions de rapport signal/bruit satisfaisantes et de vérifier
que la largeur et la forme de ces résonances dépendent fortement du sens
relatif de propagation des deux faisceaux laser. Nous avons utilisé
cette technique d'affinement des raies (A.L.N.) pour mesurer les dépla-
cements isotopiques 20-22 de 3 transitions du néon et la structure
hyperfine dipolaire magnétique et quadrupolaire électrique de 4 niveaux
du néon 21 en utilisant un laser He-Ne infrarouge et un laser & colorant.

Les expériences que nous avons ensuite réalisées i 1'aide de deux
lasers & colorant permettent d'envisager l'utilisation de la technique
A.L.N. pour 1'étude de niveaux trés excitds, dans des conditions ol elle
se compare favorablement & l'absorption & deux photons (de méme fréquence)
gsans effet Doppler. Les résonances données par les systémes & trois
niveaux peuvent également &tre utilisées pour 1'étude de certains types
de collisions,.nbtammentflés[collisionsvde'changément de vitesse et de.
transfert entre sous-niveaux Zeeman ; J.-L. Le Goust s'intéresse actuel-
lement & ces problimes tant du point de vue thébfique que du point de vue

expérimental.

Nous avons poursuivi notre étude des systdmes & trois niveaux en
utilisant un laser saturant de forte puissance qui nous a permis d!'ob-
server 1l'effet Stark dynamique (effet Autler-Townes optique) it 2
l'interaction du dip8le atomique et du champ électrique oscillant du
-laser, dans le cas trés particulier ol 1l'effet Doppler joue un rdle

primordial (Chapitre C). Dans une étude théorique du phénoméne, nous
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avons montré que l'effet Stark dynamique se menifeste dans ce cas par
1l'existence, pour le faisceau sonde, d'un domaine de fréquence, situé

dans la courbe d'absorption Doppler, ol il n'y a pas de classe de

vitesse en résonance ; on observe, en conséquence, un "trou Autler-Townes"
dans la courbe d'absorption. Cette situation est trés différente de celle
rencontrée avec des atomes immobiles (expérience en jet atomique) pour
lesquels on observe un dédoublement des niveaux sous l'action du champ
électromagnétique saturant. Dans notre étude théorique nous proposons

une représentation graphique des phénomenes, équivalente & un diagramme
d'"atome habillé", qui montre d'une maniére simple l'existence du "trou
Autler-Tcownes" et permet de discuter toutes ses caractéristiques en
fonction des paramétres du systéme & trois niveaux. Les prévisions
théoriques ont été confrontées aux résultats de deux séries d'expériences.
Nous avons notamment vérifié expérimentalement que 1l'écart des composantes.
du "doublet" (correspondant aux deux bords du trou dans la courbe d'ab-
sorption) est proportionnel & la racine carrée de la puissance saturante
et que ce doublet se comporte de la manidre prévue dans notre étude
théorique quand le laser saturant n'est pas exactement résonnant. Enfin,
nous avons mis en évidence l'importance de la dégénérescence Zeeman des

niveaux et de la polarisation des faisceaux laser sur l'aspect du doublet

observé.

Les autres aspects du phénomene étant mainfenant bien compris, c'est
dans cette derniére voie que nous allons poursuivre les expériences en
cherchant & mettre en évidence l'existence de plusieurs fréquences de
Rabi. Le calcul théorique tenant compte de la dégénérescence des 3 ni-
veaux et de la polarisation des faisceaux laser est actuellement entrepris
par C. Delsart. DPour compléter 1l'étude expérimentale de l'effet Stark
dynamique on peut également essayer d'observer le "trou Autler-Townes"
dans le cas particulier évoqué au §.C.II.2°, c'est-a-dire dans un systime

a 3 niveaux ol il n'y a pas d'absorption du faisceau saturant.
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Revenant & des études & faible saturation, nous avons également mis
en évidence expérimentalement l'anisotropie induite dans une vapeur
atomique par un laser polarisé linéairement et quasi-résonnant (Chapitre
D). Nous avons observé les résonances sans effet depler correspondantes
dans les systémes & 2 et 3 3 niveaux, aussi bien pour lt'absorption
(dichroisme)‘que,pour la dispersion (biréfringence). Nous avons montré
que ces résonances permettent de s'affranchir de certains effets des
collisions qui affectent souvent les résonances d'A.L.N. ou d'absorption
saturée, ce qui:peut conduire & les utiliser pour résoudre certains
problémes spectroscopiques particuliers. Pour compléter ce travail on
peut entreprendre une étude plus quantitative du dichroisme et de la
biréfringence induits par laser et s'intéresser en particulier aux rela-
tions qui existent entre les deux phénomdnes. Comme dans le cas de
1'A.L.N. on peut prolonger une telle étude en considérant en détail les

profils des résonances et 1l'influence des collisions sur ces profils.
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