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A cours de ces dernidres anndes, 1'utilisation des lasers
accordables en spactroscopie a donnd lieu h un ddéveloppement considd-
rable des $tudes de collisions entre atomes, Dans le domaine de 1'ana-
lyse des profils de raie, la théorie de l'élargissement collisionnel
prévoit, & basse pression, un profil de Ilorentz, [Flle annonce une
variation lindaire, en fonction de la densité du gaz perturbateur, de
la largeur et du ddplacement de la raile correspondante et tient compte

de leur dépendance en température.

Par leurs quolitds respectives, les lasers & colorants dans le
domaine visible dl'une part, et lez lasers & gag dans 1l'infrarouge
d'autre part, apportent des améliorations décisives par rappert aux

ssicues d'absorption. En particulier, la finesse de la

méthodes cla
raie émise permel 1'envegistrement de signaux libérés d'une fonction
d'appareil trop large et souvent mal connue. Au ILaboratoire Aimé Cotton,
J. Brochard et R, Vetter [71 et 12] ont tiré parti de cet avantage dans
la mise au point dtune méthods d'analyse de profils par absorpbion
linéaire. C'est le profil total de la raie gui est enregistré, clest-
h~dire, moyennant ceritaines précautions, un profil de Voigt, convolution

d'une courbe de Jorents (elle—méme convolution des profils naturel et






collisionnel) et d'une courbe de CGauss due & 1l'effet Doppler. Une
premidre application en a été faite & partir de 1972 sur la raie a
3,37 um du xénen, Ce gaz présente l'avantage d'avoir de nombreuses
raies laser dans 1'infrarouge et d'8ire facilement excitable & treés

basse pression,

Pe plus, avec un faisceau laser, on peut disposer de densités
d'énergie élevées. Cette propriété a permis l'utilisation de techniques
plus élaborées comme l'absorption & deux photons et l'absorption saturée,
techniques qui ont pour but de s'affranchir, non seulement de la fenction
d'appareil, mais encore de 1'élargissement Doppler. Avec l'absorption &
deux photons, on atteint la composante homogéne d'un profil indépendame
ment de la vitesse des atomes émetteurs, mais elle ne peut mettre en jeu

gue deux niveaux de méme parité,

En absorption saturde, & l'origine, on pensait obtenir cette compo-
sante, élargie par saturation, et pouvolr ainsi étudier 1l'effet des col~
lisions atomiques dans de bonnes conditions., C'est pourguei la méthode
a été utilisée au labovatoire Aimé Cotton par Ph. Cahuzac et al. [18]
pour mesurer l!élargissement, en fonction de la pression, de la raie
particulierement intense & A = 3,5 um (5p55d[7/2]3 - 5p56p[5/2]2) du
Xénon I . TJTls ont observé que, pour cette raie, la loi de variation de
1'élargissement n'est pas lindaire en pression & basse pression, Cecil
a également ¢4 observé sur d'autres éléments : Ne , 12 , NH3 et CO2
par exemple, Kolchenko et al, [40] et Berman [7] ont traité ce problame

sur le plan théorigue, Ils ont montré que 1l'élargissement mesuré de la

résonance étroite contient non seulement 1'élargissement de phase chervché,






mais aussi un effet induit par les collisions élastigues "faibles",
celles qui changent peu la vitesse des atomes, La sélection de vitesse,
base de la méthode, est ainsl perturbde. En fait, beaucoup de parame-
tres, comme le taux de collisions faibles, le taux de collisions fortes,
ainsi que 1'élargissement de phase, entrent dans la description du profil

de raie,

Pour une meilleure compréhension de ces phénoménes, il faut réduire
le nombre des paramdires inconnus, et ctest ce qui nous a incités a
reprendre le montage d'absorpbion lindsire mis au point au laboratoire
pour l'adapter au cas de la raie & h = 3,51 wm . Nous avons ainsi
observé une variastion lindaire de la largeur de la composante homogeéne
en fonction de la pression et mesuré les constantes d'élargissement de
phase correspondant aux différents gaz rares. (es constantes ont été
introduites dans la formule de Berman [8] gui donne le profil d'absorp-
tion saturdée en présence de collisions élastiques. De cette fagon, on
& pu comparer l'absorption saturée et 1l'absorpiion linéaire pour la

raie & A =%,51 um , en présence de xénon [19], puis ¢'hélium [43].

Nos mesures ont donc permis une meilleurs compréhension du rdle
des collisions faibles en absorption saturée, ce gqui était le but re-
cherché au départ. De plus, en absorption linéaire, l'analyse des
profils de Voigt fournit des informations sur la gaussienne de 1l'effet
Doppler, et donc sur la distribution des vitesses. Ainsi, nous avons
mis en dvidence une anomalie de celle-ci, en xénon pur, & basse pression,
Toujours & A = 3,51 pm , nous avons aussi obtenu les constantes d'élar-

gissement de phase pour les mélanges xénon-hélium et xénon-argon a la






température de l'azote liquide. FEnfin, nous avons mesuré le déplacement
de cette méme transition sous l'influence des différents gaz rarves, et

pour les deux températures envisagées.

Par ailleurs, i1l est blea comnu que la mesure de ces quantités,
¢largissement et déplacement de rales spectrales, permet de tester le
potentiel d'interaction entre atomes émetteur et perturbateur. 8Si elle
ne méne pas i la détermination du potentiel, elle permet auw moins de
dire si celui qui est envisagé esl correct et conduit aux résultats
expérimentaux. Toul d'abord, ncus avons considéré un potentiel de
Van der Weals dans le cadre de la théorie classique des ceollisions, mais,
ce potentiel purement attractif n'est pas réaliste., Nous avons ensuife
essayé un potentiel semi-empirigue du type lennard Jones, avec lequel
nous n'avons pas pu rendre compte des résuliats expérimenfaux, en parti~

culier, des variations en température,

Nous avens done été amenéds i tester un potentiel d'interaction plus
élaboré, celui proposé par 0. Vallée et al. [69 et 70]. Ce posentiel,
comme celuil de Lennard-Jones, est composé de deux parties, l'une attrac-
tive, ll'autre répulsive., Ia premidre contient le terme de Van der Waals
dfi & une interaction dipdle-dipdle, mais sussi une partie des termes
suivants dans le développement multipolaire de l'interaction {dipdle-
quadripdle, etc...). La partie répulsive intervient pour des distances
interatomiques plus courtes ; elle traduit le fait que les nuages élec-
tronigques des deux atomes se repoussent, Nous utilisons comme moddle
d'interaction une version modifiée du potentiel de Fermi. Dans le

calcul des dlargissements el déplacements, nous avons utilisé une théorie






clessique pour les paramétres d'impacts suffisamment grands et l'appro-
ximation JWKB dans le cas des plus faibles valeurs, 4 notre connaissance,
c'est la premiére fois que 1'on & utilisé un modéle de potentiel d'inter-
action gaz rare -—gasz rare de ce type pour tenter la comparaison avec

1'expérience.

Le mémoire que nous présentons a par conséquent deux aspects :

1'un expérimental, l'auire théorique.

Apres un bref rappel du principe de 1'absorption lindaire et du
montage expérimental, nous détaillons un peu plus la technique que nous
avons employée pour obtenir les largeurs des composantes lorentzienne et
geussienne du profil enregistré. Nous présentons ensuite les résulteis
des mesures et leur analyse et ferminons cette premiére partie par les
essais d'interprétation avec les potentiels de Van der Waals et de

Lennard Jones,

Dans la deuxiéme partie, nous présenions les bases des théories de
1'élargissement de raies spectreles et des collisions élastiques, et
introduisons les expressions du déphasage dans les différentes approxi-
mations envisagdes. Nous exposons ensulte le modéle d'interaction &
tester et les méthodes de calcul utilisées. Enfin, nous comparons les

résultats.






PARTIE EXPERIMENTALE







Chapitre I

DISPOSITIF EXPERIMENTAL ET ENREGISTREMENT DES DONKEES.

Itant donné gue nous avons repris un montage mis au point et utilisé
successivement par R, Vetter {71], D. Reymann [60] et M. Hugon [37], nous
ntindiquons ici que ses caractéristiques essentielles et les modifica~
tions qu'il a fallu y apporter pour 1'adapter aux particularités de la

raie 3 A = 3,51 um .

le principe en est simple. Un laser & xénon fournit un faiscean
monochromatique, de frégquence variable dans un petit domaine autour de
la transition étudide et d'intensité constante. Ce faisceau traverse
un tube & décharge contenant du xénon ; il y est soit amplifié, soit
absorbé, Dans les conditions expérimentales que nous envisageons, il
s'agit d'une amplification, Lorsque lton fait varier la fréguence du
laser, on observe une variation de l'amplification dont on peut enre-

gistrer le profil,






A - LE HMONTAGE.

Nous distinguons trois parties importantes dans le montage : le
laser, les dispositifs de contrdle de la fréquence v et de 1l'intensité
1 du laser et la partie source proprement dite.

0

?0) le laser,

le tube amplificateur est placé dans une cavité résonnante dont la
monture, trés stable, est en invar., la premitre condition & réaliser
est d'avoir un laser monomode, oscillant sur un mode dominant TEM(k,0,0)
La raie étudide & un gain particulidrement élevé gu'il a fallu limiter.
Pour cela, la longueur de la cavité a ¢té réduite & 30 cm, 1l'un des
miroirs est semi-transparent et deux diaphragmes de petit diamétre,
disposés de fagon syméfrique dans la cavité, permettent un ajustement
final des pertes et favorisent les modes TEM(k,0,0) par rapport aux

autres,

le deuxidme miroir, totalement réflecteur, est monté sur une mem-
brane pneumatigue derridre laguelle un systéme de pompage permet de faire
un vide primaire, F#n laisant pénétrer de 1'air petit & petit, on déplace

le miroir de manidre & raccourcir la caviié laser et & balayer ainsi en

fréquence les modes TEM(k,0,0) , TEM(k+1,0,0) , ... Successivement,

La pression de xdénon dans le tube est de l'ordre de 100 mT . En y

ajoutant cing & six Torr d'hélium, nous obienons une plage de balayage






B

utilisable sur environ 300 MHZ*, valeur gue nous pouvons comparer 3 la
largeur Doppler : 91 MHz % 300 XK. De plus, & cette pression, 1'hélium
introduit wne diminution du gain et élargit beauccup plus qu'il ne

déplace la raie de xénon. le profil d'amplification enregistré pourra

donc rester & peu prés centré sur la plage de balayage.

A la sortie du tube laser, successivement deux lames semi-réflé-
chissantes prélévent chacune une pari du faisceau principal pour en

faire denx faisceaux de réfdérence.

29) les faisceaux de référence,

La figure 1 indique leur trajet. Ils sont tous deux modulés méca-
niquement & 750 Hz, passent dans un monochromateur & réseau qui isole
la longueur d'onde éiudide et sont détectés par des cellules photo-
voltaiques & l'antimoniure d'indium, trés sensibles dans 1'infrarouge

moyen. (es cellules sont refroidies & la température de l'azote liguide

et leur sortie est relide & un amplificateur & détection synchrone.

L'un des deux faisceaux est utilisé pour asservir électroniquement
1tintensité dmise par le laser & une valeur constante au cours du balayage
en fréquence. Le signal de sortie de 1'amplificateur a détection syn-
chrone est compard & une tension de référence ajustable ; la différence

est amplifide puis presgue réduite 2 zdéro en agissant sur 1l'intensité du

* 30 Mz de 1'échelle des fréquences correspondent & 1 mk , soit
10~3 cm~! de 1'échelle des nombres d'onde.
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courant de décharge du laser, Pendant 1l'exploration d'un mode, 1l'inten-
sité du faisceau laser commence par croitre jusqu'hs une valeur fixéde a
1l'avance, reste constante sur un certain intervalle de fréguences qui

définit les limites d'un enregistrement, puis commence a décroltre. Ile

laser oscille ensuite sur le mode sulvant.

L'autre faiscesu de référence traverse un Pabry-Perol multipassage
trés gtable, d'un type mis au peint au laboratoire [11]. Sa monture en
invar est placdée sous pression et température constantes, Un asservis-
sement en température, au dixidme de degré, minimise toute dérive. Ies
faisceaux qui interfirent ont une différence de marche de 16 fois la
distance entre miroirs (0,90 m). Ceci nous dorne, par plage de balayage,
12 & 15 franges espacdées de 20,85 MHz, Blles permettent donc un contrdle

serré de la fréquence,

30) les faisceaux de mesure,

Une troisitme lame semi-réfléchissante sépare le faisceau laser
incident en deux faisceaux dont les trajets sont schématisés sur la
figure 2. Chacun d'eux sst amplifié au cours de la fraversée d'un tube
a4 décharge, Dang le premier tube, on maintient une pression constante
et faible (20 mT) de xénon. Dans l'autre, on fera varier cetie pression
et on introduira d'autres gaz rares de facon & pouvolr étudier simul-
tanément le profil de la rale et son déplacement. la partie utile de la
décharge de ce second tube est entidrement contenue dans un vase Dewar
a4 double paroci (figure 3), que nous pouvons remplir dlazote liguide pour

les mesures & basse température.
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Dtintensité IO du faisceau laser incident est amplifiéde, au cours
de la itraversée d'un tube & décharge, de la quantité AT(v) de ltordre
de 5 & 25%@ de la valeur de IO . Pour enregistrer Al(v) sans étre
généds par le flux incident, ctest le courant de décharge que nous rodu—
lons en créneaux carrds (d'intensité moyenne 5 mA) B 250 Hz . De cette

fagon, 1'amplificateur synchrone couplé a la cellule ne détecte que les

seuls signaux en phase avec le courant (c'est-éudire Al(v) et non IO

Pour enregistrer IO , ¢t ainsi vérifier que ce signal est bien
constant, il suffit d'éteindre la décharge el d'intercaler, sur le trajet

du faisceau, un modulateur mécanigue & 250 Iz,
3

Tes tubes b décharge utilisés ont des caractéristiques identiques.
Tis sont courts (30 cm de longueur de décharge) pour que l'amplification
reste faible el que 1'on évite ainsi tout phéncméne collectif ("super—
radiance”), possible & 3,51 pm a cause du gain élevé de cetlte raie.
Par ailleurs, leur diamétre est grand (20 ) par rapport au diametre
du faisceau qui les traverse (2,5 mm). Ceci limite le gain et en évite
de trop grandes variations dans la zone ol passe le faisceau [75].
l'excitation de 1a décharge & tris basse pression devient possible et,
enfin, 1l'effet des parois sur les phénomenes collislonnels observés peub

tre ndoligs,






-]

B ~ ENREGISTREMENT DES DONNEES

Les signaux déitectsds sont eunvoyés i la fols sur un enregistreur
potentiométrigue et sur un dispositif électronique de digitalisation,
en vue d'un traitement informatique. Ies guatre signaux que regolt
1tenregistreur potentiométrique sont notés "a", "b", "¢" et "d" sur
les figures 4 et 5, "a" représente le flux asservi du laser, "b", les
franges du Fabry-Perot, "c" et "d", les profils amplifiés &I(V) dans
chacun des deuy tubes amplificateurs respectivement. ILes courbes "¢V
et "d" ne sont pas directement les profils de Voigt & étudier. FEn
effet, soit I(v) ltintensits totale du faisceau dans le tube. Elle
dépend de la longueur £ de la décharge et du profil du coefficient
dtamplification «{v) , de facon que

ea(v)ﬂ

(v) = 1. + &1(v) = I,

G

s (1)

I

dton alv) = %—Logn (1+
0

a{v) est le profil & étudier que ncus pouvons déduire simplement du
profil enreglstré AI(v) et de la mesure de IO . Nous l'sssimilons
ensuilte & un profil de Voigt, c'est-iz-~dire & la convolution d'une courbe
de Torentz de largeur L (largeur totale & mi—hauteur) et d'une courbe

de Gauss de largeur & (1argeur totale & mi-hauteur aussi).

Dans le cas de la mesure des déplacements, seul l'enregisireur
potentiométrique a été utilisd, En effeb, la précision obtenue de cette

Tagon est sufifisante et un traitement plus édlaboré n'est pas utile .
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Par contre, pour la déteruination de la largeur des différentes compo-
santes, ltordinateur devient nécessalre car il permet d'analyser les
profils sur un trés grand nombre de points, L'enregistrement se Tailt
sur trois canaux, les voies "a", "b" et "c* (figure 4). A leur sortie
des amplificateurs a détection synchrone, les trois signaux sont "hachés"
par un maltiplexeur, gul transmet successivement trois tensions corres-
pondantes (de 1'ordre du volt), 4 un convertisseur analogigue - digital,
Celui-ci transmet & son tour ses informations & un perforateur de bande
papler, Il y a donc prélevement quasi-simultang d'un groupe de trois
noumbres correspondant & chacun des trols signaux enregistrés. ILa fré-
gquence de ces prélévements a é4é choisie de 1'ordre de grandeur des
constantes de temps des amplificateurs (par exemple 0,5 s). Au cours
d'une prise de données sur bande, llenregistreur potentiométrique sert
& contrdler le bon déroulement des opérations, clest-a~dire des enre~

glstrements successifs de AI(V) , de IO et de leurs zéros,

Fous commengons par vérifier que, lorsque la décharge est éteinte,
le flux laser (non modulé) regu par la cellule photoélectrique ne change

3

pas le zéro de 1l'appareillage & mieux que 2x 10 ° pres., Puis, nous
enregistrons le signal constant di & 1'émission spontanée., Ceci corres—
pond 4 la situation suivante : la décharge est allumée mais le flux laser
est interrompu et ne traverse pas le tube., Le signal obienu est de
1tordre de 1$é du profil & son maximum, Aprés I'asvoir moyenné sur les
quelques dizaines de points gui constituent son enregistrement, nous le

retranchons du profil AI(v) . Viennent ensuite cing profils {au






1%

minimum) AI(v) successifs, pule llenregistrement de IO et de =zon

zéro. IO doit &tre constant sur tout 1l'ordre.

Ce mode d'enregistrement a été réalisé pour chacune des pressions

de travall envisagdes.
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Chapitre II

METHODES DE DEFCUILLEMINT.

Dans le cas sinple des déplacements, nous enregistrons deux profils
du type de ceux de la figure 5. (es deux profils sont symétriques et
nous en tracons les axes. Lorsque la pression de gaz est la méme dans
les deux tubes, nous vérifions que les deux axes sont confondus & 0,5 MHz
prés.,  Nous introduisons ensuite dans le tube de la voie "e" un gaz
perturbateur (qui peut &tre le xénon lui-méme) dont nous faisons varier
la pression., lLe dfcalage qui apparait alors entre les axes est rapporté
a 1'interfrange gui représente 20,85 MHz, Nous avons ici aussi enregistré
cing profils successifs pour chague pression. ILa valesur retenue du dé-
placement est wune moyenne sur les cing déplacements affectée d'une

incertitude de * 0,5 MHz .

La détermination de 1l'élargissement collisionnel & partir des infor-
mations de la bhande perforde ecst bsaucoud plus compligude, Nous présen—

tons dans la suite de ce chapitre, les technigques informatiques utilisées.
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Low UTILISATION DU PROGRAMME DE MINIMISATION.

Dang un premier teirps, un programme (ECLATE) éerit par P, lucg,

traduit les informations de la bande papler en une suite de nombres,

Un programme de transition reconnait ensuiite les différentes par—
ties de llenregistirement, en particuliler les limites dez ordres AI(v)
successifs. Ces limites sont détermindes par 1'accrochage et le dfcro-
chage de l'asservissement en intensité du laser, ceux—ci étant repérés
grice au signal correspondant & la voie "a", A ce niveau, le programme
calcule les ordonndes olv) des profils (expression (1)) & partir des

valeurs de AI(v) {voie "c¢") et lindarise 1'échelle des fréquences i

partir des franges de Fabry-TPerot (voie np ),

Adnsi, pour la dernigre diape, un profil est déterminé par wn
certain nombre de points (entre 250 el 450) définis par leurs abscilsses
et ordonnées. Chague point est affecté d'un poids identigue. Nous
SUPPOSONS gue a(v) est un profil de Voigt dont nous voulons connaitre
les Iargeurs des composantes lorentzienne et gaussienne, respeciivement
L et G (1argeurs totales & mi~hauteur du maxinuwn). Dans ce gqul suit,
nous désignons par Vo la largeur totale & mi-hauteur du profil de Voigt

résultant,

lg programme utilisé a étd éerit par 0. Robaux [61 pour 1'algorithine
de minimisation}, Avant tout calenl, une homothétie sur 1'ensemble des
ordonndes du profil expdérimental permet de ramener le maximum & 1'unité.

L

Ia courbe est ensuite comparée & un profil de Voigt caleulé dont les
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composantes ont des surfaces normalisdes. TDeux paraméires ( L et G )
caractérisent ce profil dont la position est définie par deux autres

paramdtres 1 I ; 1'intensité maximale et X 1tabscisse de 1'axe,

max 0!

-

L'accord entre les deux courbes est caractérisé par la variance s de

leurs dearis point par point

N LR B Gyq2
- . Z:i.::1 (yi'"yi) - [Ei:1 (yi'_yi)] (2)
N(N-1)

ol yi est 1'ordonnde du ter point expérimental, Y. 1l'ordonnée du

ler point calculé et N le nombre total de points définissant le profil,
C 2 . .

le programme minimise la valeur de s en ajustant au mieux les quatre

parametres disponibles, Des valeurs de départ “raisonnables" sont

choisies : I'unité pour Imax , la position correspondant eau maximum du

profil expérimental pour X, et des valeurs estimées a priori & partir

0
de la pression et de la température de la décharge pour L et G . Une
des possibilités de ce programme est trés appréciable : les guatre para-
métres peuvent 8tre libres, mais on peut réduire leur nombre 3 3 , en

fixant L ou G, ouda 2 en fixant L et G . Cette propriété a été

largement exploiiée dans ce travail,

Pour confirmer les résultats donnés par le programme de calcul,
neus avons utilisé la méthode simple gul consiste i mesurer les largeurs
£p du profil & différentes hauteurs p et & reporter le rapport
ﬁp/ﬁo,B dans les tables de J. Tudor Davies et J, M. Vaughan [66]. Dans

ces conditions, la lavgeur i mi-hauteur £ a beaucoup d!'importance

0,5

ey

et la mesure de £P est en général limitée % un petit nombre de points

choisls e plus possible dans les ailes, 14 ol la lorentzienne se






distingue le plus de la gaussienne. Les résultats obteaus de cette
fagon, compte tenu de leur précision moindre, sont en accord géndral
avec les résultats donnés par le caleul informatigue qui, lui, traite

chague profil sur une moyenne de 300 points,

) , . . N 2
Nous avons obienu des résultats satisfaizants en minimisant s

griace au jeu des quatre paraméires laissés libres, dans les cas ob L

et U wsont du néwe ordre de grandeur, Les valeurs de L présentent
alors une dispersion de *1 MHz sur les cing ordres d'un enregistrement.
Cependant, & basse pression et & température ordinaire, nous avons
abordé des domaines ol I est petite devant ¢ (20 fois plus petite
par exemple). la minimisation sur les guatre paramétres n'est alors
plus assez précise et peut méme conduire & des résultats faux. Pour ces
cas-la, 11 a fallu utiliser une procédure plus complexe dont 1'exposé

fait 1tobjet du paragraphe suivant,

B~ CAS ot L BST PETITE DEVANT G .

La détermination des largeurs I, et ¢ & partir d'un profil expd-
rimental assimilé & un profil de Voight est d'autant plus accessible que
les deux composantes sont d'importance comparable et que le rapport
signail-sur-bruit obtenu ezt plus grand, Les valeurs extrémes trouviées
ici pour le rapport G/L sont, d'une part : G/L = 0,33 pour le mdlange

6

wénon-hélium & 4 Torr et 80 ¥ (c¢'est-a-dire 50><1O1 atcmes/emB) et,

d'autre part G/L = 24 pour le xénon pur & 100 mT et & la température
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R 16 . - .
ordinaire (0,3 ¥ 10 atomes/cmB), Dans celtte derniere situation, la
lorentzienne est "noyée" dans la gaussieme et il devient trés difficile

de les séparer.

Flagons~nous dans un cas Typigue : G/I;ﬁ 10 , par exemple 350 mT
de xénon pur {(figures 9 et 10) oh L = 8,6 MHz ., Cherchons & calculer
le rapport signal-sur~bruit maximum nécessalire pour obtenir une certaine
précision sur L , par exemple 1 MHz . Tracons les profils de Voigt, de
méme surface, correspondant & la méme largeur de gaussienne et successi-
vement & L = 7,6 Mz, 8,6 Mz et 9,6 Mz . La figure & montre gque,
dans les ailes ob les trols profils ae distinguent le mieux, par exemple
au point au centidme du maximum, le rapport yO/Ay de 1'ordonnde
y0=:0,01 3 i'écart Ay des ordonnées est de 1'ordre de 5 ., Pour
pouvolir faire 15 différence entre les courbes correspondant & L=8,6 ¥Hz,
T,6 MHz et 9,6 MHz , il faut donc expérimentalement un rapport signal-
sur-bruit de l'ordre de 500 au sommet. Cetle valeur est atteinte dans
les conditions habituelles de travail. Par ailleurs, on peut consididrer
gque 1l'abscisse d'un point est définie sensiblement & %1 Mz, c'est-&-
dire le centizme de la largeur de raie et le vingtidme de 1'interfrange.
Cette précision est suffisante pour que l'estimation précédente soit

significative,

Ainsi, les situations ol G/L est supérieur & 10 sont & la limite
des possibilités expérimentales ; ceci se traduira par dee barres d'erreur
asser grandes relativement aux valeurs mesurdes des largeurs. Nous les

avens détermindes par une procédure plus complexe dans l'utilisation du

programme de minimisation. C'est cette méthode gue nous exposons ici.






1
mi- -l N\
hauteur
10" | «—G/L=95 (L=96MHz)
G/L=106 (L -86MHz)
G/L=120 (L=76MHz)
-2 . 4y-040.107
10 SNty -0,14.10°2
5 550 100 150 MHz

Figure &
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L et ¢ sont fixées & des valeurs LO et Go et il est demandé

au programme une minimisation sur Imax et XO seulement. I'accord
. S . fs s 2 s
optimal ainsi trouvé est caractérisé par la valeur de s , quantite
d4finie par 1'expression {2). &i, tout en gardant la valeur G, de
¢ , nous recommengons ce calcul pour une asutre valeur de L , nous obtew
2 . . ‘
nons de proche en proche une courbe s en fonction de L , qul présente
un minimwn. ILa valeur de L correspondant & ce minimum n'est pas
significative pulsqu'une autre valeur Gb de G vpeut conduire & choisir
une autre valeur de I pour un accord presqu'aussi bon (¢'est-b-dire
2 s
S comparable). Chercher ioutes les valeurs de L correspondant & un
- 2 . N P :
minimws de s°  revient done & tracer un réseau de courbes tel que celul
de la figure 7 ol GO varie de 0,9 en 0,9 MHz (c'est-a-dire de 0,0% en
0,0% mK) d'une courbe a ll'autre. Cet exemple concerne un des six profils
enregistrds & 250 mT de xénon pur. BEn tirets est représentée la courbe
. - . 2 . N
joignant les minima gui montre que s~ varie tres lentement dans un
domaine tres large de valeurs de L et G . le minimum minimorum de
2 2 4

s : GO = 0,156 X 10 se place & L= 17,7 MHz pour G=91,6 MHz.

A ce stade, se pose la question de la détermination de la limite supé-
. 2 2 y .
rieure o de s° au-dein de laguelle nous ne pouvons plus considérer
que le profil expérimental est un profil de Voigt défini par les para-
m&tres choisis, Pour cela, nous utilisons le test de Pearson (ou test

du XZ ) {211, qui fixe 02 de la fagon suivante :

2
2 ¥ P
¢ = = % (3)

olt N est le nombre total de points du profil et

NN S (4)



&



x10"4 P Xe:250mT
\t
0,54 \
\\ I
\ . l' G0:92,4 MHZ
G0:91,5MH2/
/
G.-90,6 MHz
0/'
/Go-89.7 MHz
1 v
(MHz) L

Figure 7T
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i valeur de w  ddpend da degrd de fiabillitd gae L'on veut pouvoir
atiribuer au rédsultat. 51 1'on considere qus les erreurs systématiques
sont ¢limindes, et done gque 1'deart entve les deux courbes n'est di
qu'a du bruit blauce, et =i 1ton veul pouvoeir atiribuer 90$é de confiance
au rdsultat, les tables LQ%] dennent + w o= 1,2820 , Pour l'exemple

. . : . 2 e 4 ) G e _
envisagd «+ N = 44% , et done o = 0,170x 10 . Celte linite coure
la courbe en tirets de la figure 7 en deux poinits & partir decquels

=)

nous définissons les limites L1 . L? . G-1 et G2 . 1l y a donc une
probabilite de 96%@ pour gue, pour ce profil particulier, la vraie
valeur de T soidt comprise entre L1 el L2 et que celle de G soit
comprise entre G1 et GP . Nous procédons de la méme facgon pour chacun

des profils enregistrds & celtte méme pression et obtenons les valeurs

suivantes

profill N |o.° o L L o a -’2~(L1+L2)—19j-((}?+(}?)

Hls [iliz Iillz Mz [{Hz [z

1 520 GLA05 ] G,3%300 4,4 8,6 93,% { 91,2 6,5 92,25
2 44% 0,156 60,1701 5,8 9,2 92,7 1 90,6 7,0 G1,6%
3 474 0,247 0,259 4,4 9,2 93,3 | 90,6 65,8 91,9
4 421 0,227 0,247 4,2 8,0 93,3 1 91,2 6,1 92,25
P, 410 0,215 0,234] 4,2 Ty 94,1 91,5 6,0 42,80

& 292 G, 1541 0,1568] 5,0 8,0 9%,% | 91,2 6,5 92,25

frenons pour valeurs de I el G les moyemnnes sur les six profils et
comme incertitudes, les moyennes des dearits. On obtilent pour cette

prasstion o= 6,5 & 2 Milz et G o= 92,2 £ 1,1 ¥Hz
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Cette mdthods est lourde et fTastidieuse. Avec le pas que nous
avons choisi pour faire varier 1L et G de proche en proche, le femps
de calcul nécessaire pour obtenir les courbes de la figure 7 est déjh
long. 11 deviendrait prohibitif si 1'on songeait B diminuer ce pas en

vue d'augmenter la précision sur la détermination des barres d'erreur,

Remarquons gue, d'aprés le tableau précédent, les différents pro-
fils enregistrds, pour 250 mT de xénon pur, condulsent & des résultats
suffisamment cohérents en comparaison de la barre d'erreur finale de
T2 ¥Mlz sur chaque ordre pour une dispersion entre les cing enregistre~
ments de 1'ordre de L1 MHz . Clest de cette constatation que nous
sommes partis pour choisir T2 illz comme barre d'erreur, aussi dans
les cas ou la meéthode simple est utilisdée seule puisque, comme nous
1tavons vu, la dispersion des résultats est aussi de 1'ordre du mégahertsz,
Adnsi, la précision absolue que nous proposons est la méme pour tous les
points de mesures, Par contre, la précision relative de chaque point
auvgmente avec la pression., Ceci traduit le fait que, lorsque la pression
devient plus forte, la lorentziemne est plus importante devant la gaus-

giemme et sa largewur s'extrait plus aisément du profil total.

O — VARTATION DU POIDS ATTRIBUE A CHAQUE POINT D'UN PROFIL.

Btant doand que clest dans les ailes gqu'une courbe de lorentsz se
distingue le mieux d'une courbe de Gauss, on pzut penser atiribuer une
importance plus grands aux points gl définissent ces ailes. Nous avons

done envisagd les guatre cas sulvants
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T — attribution d'un méme poids & chaque point et minimisation par
la méthode compléte que nous venons d'exposer (L et G fixées de

proche en proche) ;

2 - attribution & chaque point d'un poids égal & l'inverse de son

ordonnée et minimisation par la méme mdéthode que pour le cas précédent ;

3 — attribution d'un méme poids & chaque point ei minimisation par

la méthode simple ( L et § 1laissés 1ibres) ;

4 - abirivution, & chaque point, d'un poids égal & l'inverse de son
ordonnée et minimisation par la méthode simple, comme pour le cas

précédent.

Tes résultats obtenus par chacune de ces méthodes, et pour deux pres-—
p

sions différentes de zénon pur peuvent &tre comparés dans le tableau

suivant
! 2 3 4
L (MHz) L (MHz) L (MHz) L (MEz)
300 m? de Xe 8,3 & 2 7,9 % 2 8 10
650 mT de Xe 12,2 £2 1 11,5 =2 10,7 8,5

Remarquons que la méthode 4 donne, pour ces deux exemples, des résuliats
nettement & part, représentés par les signes "4" sur la figure 9. Nous
n'avons donc pas utilisé cette méthode. Par rapport au cas 2, la méthode
1 présente 1l'avantage de conduire & des courbes du type de celles de la

figure 7, beaucoup plus réguliéres. C'est donc cette derniére méthode






DB

(no ?) gque nous avons adoptée pour les pressions inférieures au Torr et,
4 titre de vérification, pour quelques pressions plus fortes. lLa

méthode 3 s'est révélée suffisante pour les cas ol la pression dépasse

le Torzr.
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Chapitre III

RESULTATS,

Avant toute mesure, il faut &tre slr que 1l'intensité du flux laser
incident et 1l'intensité du courant de décharge ne perturbent pas les

phénoménes d'élargissement et de déplacement de raie yer coliisions,

Ainsi, la puissance du laser, limitée 3 quelgues microwatts, cor-
respond & de trés faibles densités d'énergie et nous avons vérifié que

le rapport éléll est le méme, au milliéme prés, pour des valeurs
G

différentes de I (dans un rapport 3).

Le tube & décharge est traversé par un courant suffisamment faible
(5 mh ) rour gue le taux d'amplification soit maintenu au-dessous de 2524
sur la longueur du tube. Les variations de ces taux dtamplification en
Tonction de la pression des gaz perturbateurs (5 courbes & la température
ordinaire, 2 & celle de 1'azote liquide) sont indiquées sur la figure 8.
En xénon pur, l'amplification présente un maximum trés rarqué vers 100 mT

_ . 1 b R , N
(soit une densité de 0,03 x10 T atomes/cmj) et chute trés rapidement dés
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qu'on s'en dcarte. L'introduction d'un gaz étrenger a pour effet de
décaler en pression le maximum et d'élargir les courbes sur un plus
grand domaine de pressions, C'est la chute de l'amplification vers les

fortes pressions gqul & limité notre domaine de travail.

Fous avons sussi vérifié gue la valeur du courant de décharge
n'avait pas d'influcnce sur la détermination des largeurs L et @
A 120 m et 880 mT de xénon pur, nous avens retrouvé les mémes valeurs
pour ces deux largeurs avec des courants de 3 mA, 5 mA et 7 mA, De
plus, & partir de la mobilité des électirons dans le milieu el des carac-
téristiques de la décharge (géométrie, intensité, différence de potentiel
aux bornes), on peut calculer le nombre n, d'électrons présents [15].
Pour wie mobilité minimale de 1'ordre de 1077 m2/Vs , on arrive & un

nombre d'électrons maximum de l'ordre de 1010 électrons/cmﬁ. Le nombre

total d'atomes neutres nn 5 300 K et 1 Torr est de 1l'ordre de

7 3

. 1 . .
0,3 x 10 atomes/cm .  HNous évaluons donc le rappori du nombre d'élec-
Do ~7 ;
trons au nomnbre dl'atomes neutres & ?;-: 10 . Dans les conditions
T

de travail que nous envisageons, les collisions électron —atome sont
done trés rares et l'élargissement collisionnel étudié n'est bien 4d

gqu'aux coilisions atome-atome,

Signaleons également que, la décharge étant modulée & 250 Hz, le
temps d'une alternance (4 ms) est long devant les durdes de vie des
niveaux : 1 200 ns pour le niveau supérisur [2] et 3% ns pour le niveau
inférieur [2, 38]. Quant au laser, il fonctionne en continu., Il est

ainsi possible de mesurer 1l'effet des collisions atome-atome en régime

permanent 2 1'dchelle de la durée de vie des niveaux considérés,



Pour analyser les profils expérimentaux, nous les assimilons & des
profils de Voigt., Ceci suppose que l'élargissement collisicnnel est
lorentrien, clesi-h-dire gue nous admettons que l'approximation des
impacts est vérifide : la durde d'une collision peut &tre considérée
comme tres petite devant 1'intervalle de teuwps séparant deux collisions
successives, Une autre formulation de cette approximation est la sul-
vanie ; le volune ddfini par la portde moyenne de 1l'interaction est
petit devant le volune moyen occupé par une particule et une seule,
le milieu étant supposé homogeéne. Prenons le rayon de Welsskopf Py
comme portée du potentiel ( P, Sera défini page &%), La condition X

réaliser est donc

ot 1 est la densitd des atomes periurbateurs. Typiquement =20 a
4 W 0

ol a, = 0,529><1O—8 em est le “"rayon" de l'atome de Bohr. Dans le cas

kv

le plus défavorable (les densités les plus fortes considiérdes)
~ 17 3 — . . . . SN
n < 7Tx 10 atomes/cm , ll'approximation s'exprime par 1'inégalite :

3

5 ox 1007 <1,

Hous considérons donc que l'approximation des impacts est bien justifide

pour nos gesures,

ies résultats, que nous prdsentons dans la suite de ce chapitre,
concernent les variations des largeurs L et G , en fonction de la
pression du ez perturbateur, de la raie & A = 3,57 pm du xénon I
5 5 , "y -
(sp5d[7/2], - 5p 69[5/2]2) . Ils ont ¢té obtenus par 1'une ou llauire

3
des deux méthodes de dépouillement. ILa largeur totale & mi-hauteur V



D

du profil de Voigt a ét$ calculde & partir des valeurs moyennes ds L
et G gridce aux tables de Tudor Davies et Vaughan [66] déja mention-
nées. la mesure des pressions a été faite b 1l'aide d'un capteur de
pression absolue dont la précision est de 1'ordre de 10 mP & 1 Torr
(?%é) et de % wl & 100 wT. Nous n'avons pas tenu compte de cette

incertituds qui est petite devant celle sur les largeurs,

fous prosentons waintenant, les mesures d'élargissement, successi-
venent en xénon pur, dans les mélanges xénon-autre gaz rare & la tempé-
rature ordinaire,et en xénon~hélium et xénon-argon & la température de
1'azote ligquide (77 K). Nous terminons le chapitre par les mesures de

déplacements et regroupons les résultats.
El

A~ HESURS DE L'ELARGISSEMENT EN XBENON FUR.

lew variations de L., ¢ et V eun fonction de la pression p de
x¢non sont reportdes sur les figures G, 10 et 11 respzctivenent, Ia
premiere observation que 1'on peul faire est qulentre 10 mf et 300 mT
se produit sur G{p) et V(p) un accident & la lindarité. Cet deart
est assez important, puisqu'il sort netiement des barres d'erreur, pour
gu'on ne puisse pas le metire en doute. Par conire, la variation de L
n'est que peu perturbée par le phdnoméne : il semble que, dans ce domaine
de pressions, les points soient systématiquement au-dessous de la varia-
tion linlaire, bilen que les barres d'erreur soient suffisamment grandes

v

pour guz l'on ne puisse pas en tirer de conclusion claire., Hotons que
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des valeurs trop faibles de 1 conduisent vraisemblablement 3 des
valsurs un peu trop élevées pour G , sans pour sutant estomper la per—
turbation puisqu'elle appzralt sur V(P) . On peut penser que l'écart
observé est la conséquence d'une perturbation sur la distribution des

vitesses, essentiellement sur sa largeur,

fal

Au-dessus de 300 mT, I varie lingéairement et & reste constante.
la méthode des moindres carrds, pour les points de cette rigion, condnit
& la détermination de la pente de la droite L(P) . Cette droite coupe-
rait l'axe des ordomndes & 5,2 MHz , valeur compatible avec celle de la
largeur naturelle atiendue : LO = 4,6 £ 0,2 MHz [2 et 38]. Compte
tenu des incertitudes sur les mesures (2 MHz), nous avons effectivement
fixé l'origine de la droite & L. et avons obienu, toujours par moindres

0

carrés, la wvaleur

! v/p = 10,9 £ 1,% Miz/Torr ’

pour cette constante d'élargissement. Dans le méme domaine de pressions,

la valeur constante de G(p) est

’ G = S1 £ 0,7 MHz '

qui situe la décharge & la température

l T =301 125K ‘

A 100 mT de xénon, nous sommes loin de cette température, pulsque
G atteint 96 WHz, soit 334 K vpour la décharge, Cette variation, vrai-

semblablement lide & une perturbaticn de la distribution des vitesses,
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n'est pas assez importante pour que l'on puisse en voir les effets sur
. 2 . . A

la variance s ; cellewci reste du méme ordre de grundeur pour toutes

les pressions de mesure., Ie profil étudié reste donc essentiellement

un profil de Voigt, un peu perturbé par une distribution plus large des

vitesses sur 1'un ouw l1l'autre des deux niveaux de la transition, ou sur

les deux & la fois,

7

Herarquons gue la pression de %006 nT, au-delid de laquelle

¢
.

3(p)

redevient constante correspond & celle ou 1'on compte au moing une col-
lision thermalisante par durde de vie dans le niveau supdrieur (1 200 ns).
Ceci se déduit de 1'étude des profils d'absorption saturde sur ceite

méne trensition [18] : en mesurant 1'intensité du fond gaussien & aux
collisions thermalisantes pasr rapport & 1'intensité de la composante
étroite, on obtient directement le rapport du taux de collisions therma-
lisantes au taux de décroissance de la population du niveau [10]. Ainsi,
uite perturbation de la dislribution des viteszes dans le niveau supérieur,
si elle existe, ne peut é&tre mise en évidence qu'aux basses pressions et
disparalt an fur et & mesure gue la pression augwente et que la therma-
lisation devient plusg efficace. Dans le niveau inférieur, de durée de
vie beaucoup plus courte (35 ns), la renormalisation de la distribution
des vitesses par thermalisation n'est réalisde qu'au~dels d'une pression
limite beaucoup plus élevée, Nous avons ainsi de bonnes raisons de

penser gue c¢'est dans le nivean supdrieur gue la distribution des vites-

ses est perturbée,

L'excitation électronigue, qui est en partie responsable du peu—

plement des diff'¢rents niveaux du xénon, pourrait donner des tewpdratures



w30

plus fortes aux atomes excités ; mails cet effet, qui a été suggéré pour
expliquer certaines anomalies observées dans des décharges d'hélium

[51] est fort pew probable dans le xénon. Rappelons également qu'd

100 mT, ou la perturbation est maximum, il n'y a pas de variation carac-
téristique de la largeur de la Doppler G en fonctlon du courant de

décharge (intensités essaydes ; % mh, 5 mA et 7 mA).

Ung autre explication possible serait fournie par 1'existence d=
transferts d'excitation non résonnsnts peuplant en partie le nivean
supérieur de la transition et conduisant ainsi & une distribution des
vitesses plus large. In effet, dans un tel processus, les niveaux
donmeur et accepteur ne correspondent pas & la méme énergie. Au cours
de la collision, la différence d'énergie AW se transforme en 4nergie
cinétique supplémentaire regue par les deux atomes. Le profil de la
disiribution des vitesses des atomes excités par transfert non résonnant
peut ainsi &tre "quasi-rectangulairve" [14] ; elle est observable 3 basse
pression, clest-i-dire tant que la thermalisation n'est pas trop effi-
cace. ILe niveau donneur pourrait &tre, dans notre cas, le niveau ires
résonnant 5955(1[3/2]1 (schéma de niveaux figure 12) dont la probabilitd
de transition vers le fondamental est 600 x 106 s_1 [2]. 11 est situé
a 2 920 cmm1 du niveau 5d[7/2]3 , clest-b~dire suffisamment éloigné
pour y induire une distribution des vitesses quasi-rectangulaire large
et assez proche pour avoir encore une efficacité non négligeable. (e
niveau résonnant, trés peuplé en raison de llemprisomnement de radiation
important qui a lieu méme & bhasse pression, condulrait & une distribution

des vitesses quasi-rectangulaire de la population transférée prés de trois
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fois plus large gque la normale, au moins guand il n'y a pas thermali-
sation, c'esti-a~dire a trés basse pression., Ainsi, la variation de la
largeur Doppler G serait le résultat de la compétition entre deux
mécanismes ; 1l'augmentation avec la pression de la population transférée

avec sa large distribution des vitesses et le retour a 1'équilibre avec

Ltaugrentation du tauxr de collisions thermalisantes,

‘n peut rontrer par lz thiorie de Holstein [35] que, dans cette
situation, la population du niveau résonnani augmente rapidement puis
se stabllise avec l'augmentation de pression, (n peut évaluer la
pression pour laquelle la durde de vie apparente du niveau résonnant
est limitée par le mécanisme de fuite par transitlons radistives vers
les niveaux de la configuration 5p56p . La somme des probabilités de
transition vers les niveaux 6p est IA = 3,33 x 106 3"1 [2], ce qui
limite la durde de vie apparente du niveau rdésonnanlt i 340 ng , nombre
gul correspond i environ 200 réabsorptions-réémissions, Cecl est atteint
pour des pressions trés faibles, de 1'ordre de 100 & 200 mT, quel que
so0it le profil (gaussien ou lorentzien) de la raie de rdsonance. En
conséquence, il n'est pas surprenant que le maximum de la parturbation
se produise vers 100-200 mT, ol l'emprisonnement de radiation commence
déja a se saturer et ol les collisions thermalisantes sont assez effi-

aces pour redonner une distribution des vitesses presgue nermale aux

o]

‘

atomes tranaldrda.

Ce mdécanisme de peupilement du niveau supérieur de la transition
[ . =
(5pj5d[7/2]3> & partir du résonnant 5p35d[3/2]1 a été évoqué par

divers auteurs [6, 45] pour expligquer 1l'amplification particuliérement
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grande ohservée pour la raie & A = 3,51 um . De plus, une distribution
plus large des vitesses a déja ¢té mise en dvidence dans le niveau
supérieur de la transition laser correspondant & A = 3,37 pm  du xénon
et atiribuée, par analyse de profils, & des transferts venant du niveau
résonnant considéré [13]. Dans ce cas, le défaut d'dnergie est de

1 964 Cm“?.

Falbheureusesent, dans le cas de la rale 8 A = 3,51 pm , nous
n'avons pas trouvéd dz preuve directe de ce mécgnisme gui aurail tendance
a4 donner, lors de 1'analyse des profils, une lorentszienne trop large
(ce qui est contraire aux indications de la figure 9), De plus, 1'ana-
lyse précise des profils que nous avons pu faire montre que la compo-
sante Doppler est trds proche d'une courbe de Gauss et ne peut pas &tire
interprétdée comme la superposition de deux composantes de largeurs dif-
férentes., D'autres dtudes expirimentales de profile d'absorption corres—
pondant & des transitions concernant soit 5p55d[3/2]1 , so0it 5p55d[7/2]3 )

ne peuvent pas &tre faites dans 1'état actuel des technigues laser.

N

On pourralt peut-&ire frouver une explication & ce phénomdéne dans
la superposition des effets de plusieurs transferts de AW dilfférents,
comme on a pu l'observer en post-décharge pour la recombinaison disso-
ciative dans le ndon [28]. Ces transferts seraient favorisés i basse
pression en ralsorn d'une excitation plus efficace des niveauxr plus

élevés du spectre du xénon.
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o MU DS LU ELARGLIGORMENS DANG LS MELANGES SISNON-AUTRE GAY RARE

A LA TEMPERATURE ORDINAIRE,

Nos mesures sont reportées sur les figures 13, 14 et 15 qui repré-
sentent, &4 la teinpérature ordinaire, les variations de L, G et V
respectivement, en fonction de la pression du gaz perturbateur : hélium,
néon, argon., Pour toutes ces mesures, la pression de xénon a &té main-
tenue 3 10 mT, pression pour laquelle 1'effet des collisions xénon-xénon

est négligeable,

les variations des quantités envisasgées, I, ¢ et V sont
réguliéres, Les différentes courbes L{p) {(figure 1%) sont des droites
coupant l'axe des ordonnées & une valeur compatible avec 4,7 MHz ,
largeur correspondant & 10 mT de xénon pur. Dans les trois cas de la
figure 14, G¢{p) est une constante €., Le tableau suivant rassemble

0

les résultats obtenus -

Y/p G, 7
(MHz /Torr) (MHz ) (¥elvin)
Xe ~ He 18,6 * 0,7 92,2 £ 0,3 300 + 2
Ye ~ Ne 8,3 £ 0,5 89t,0 £ 0,4 01 3
Xe -~ A 15,3 £ 0,7 92,2 + 0,4 309 £ 3

Remarguons que la décharge en présence d'hélium ou d'argon est légere-
ment plus chaude qu'en présence de néon ou gu'en xénon pur. Notons
aussi que les points correspondants & 20 mT d'hélium et 15 mT d'argon

(figure 14) se placent au-dessous de la moyenne, rejoignant ainsi la

température correspondant i 10 mT de xénon pur.
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Hous avons sussl essaydé le mélange xdénon-krypton. Dins ce cas,

o

T

cure &) chute rapidement sans atteindre 109 . les
I 0

points obienus par snalyse des profils sont reportés sur le figure 0

représentant respectivement L(p) , G(p) el

S — ] 2 ) .
o, {p), ou 9 est la moyenne des g sur les cing ordres. lLa
()

variastion de I est mal déterminde ; au-dessus de 400 wP, ¢ diminue

de Tacon inadm: i 0. , qui caractérise l'accord entre le profil
s

expériment

el le profil de Voigt caleulé, augmente de manidre signi-
Tieative.  be profil de ls raie n'est donc plus un profil de Voigt et
ces mesures ne permettent pas de déterminer ls constante d'élargisse—
ment. Ce méme phénomdéne de déformation de profils en présence de
krypton a €€ observé sur la reie & A = 3,37 pm du xdénon [37 et 13]

pour laguelle la déformation est cependant beaucoup plus apparente.

C ~ MESURE DE L'ELARGISSEMENT DANS LES MELANGES XENON-HRLIUM BT

AEHON-ARGON A LA TEFPERATURE BE L'AZOTE LIQUIDE.

La decharge entidre est placde dans un bain d’azote ligquide (77 ¥)
< Fa

et les mesures sont faifes de la méme manidre que précédemment.

Pour pouvoir comparer les résultats corresvondants & des températures

différentes, 11 faul les exprimer en fonction de la densité (véritable

ko]
]
=
&

ametre envisagd per la théorie) el non plus en fonciion de ls pression.

i

Si L'on suppose que le gaz étudié est parfait, ces deux guantités sont
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n o= 96,26 b4 1(:'1!';% (C)

ol p est le pression exprimée en Torr, T la température en Kelvin
et n le nombre d'atomes par centimétre-cube. HNous avons vérifié que
la loi des gaz perfaits s'appliquait bien dens le cadre de notre expé-
rience, de la facon suivante. Soit v, la pression mesurée a la tem—
pérature ordinaire T, . Sans changer le nombre d'atomes contenus dans

1

1'ensenble capteur de pression~tube & décharge, nous refroidissons le

tube & TP = 77 K et mesurons la nouvelle pression Py donnée par le
B T
capteur. Lz quantité i 5”@“ représente la fagon sulvant laquelle
2 2

les atomes se condensent dans les parties froides du montage et doit
donc &itre une constante en fonction de P, (ou P, ). Nos mesures
M
indiquent qu'auwssi bien pour 1l'hélium que pour l'argon, le rapport o
2
ne g'écarte pas de plus de 3%@ de sza valeur moyenne, ce guil est

compatible avec les incertitudes sur la mesure des pressions et sur

1'estimation des températures.

Soit Y/p la constante d'élargissement en fonction de la pression
{en MHz/Torr). La constante 4'élargissementi en fonction de la densité

Y/n (en MHz.cmj) s'en deduit par la relation :

7 -1
Y/n = 5258 X 10 T v/ (7)

ou 1 (en Kelvin) est la température du bain de perturbateurs.
les variations de L et G , pour les mélanges xénon-hélium et

xénon-argon, en fonction de la pression de perturbateurs, sont repré~

sentées sur les filgures (7a et 17b . L{p) est lindaire pour les
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deux cas envisagés ( y/p = 38,2 % 0,4 Wlz/Torr en xénon-hélium et
Y/p = 39,2 £ 0,8 MHZ/TOTI en xénon-argon) mais , contrairement aux
mesures précédentes, G(p) n'est pas constante et croft sensiblement
dans le domamine de pression étudid. La variation de G(p) apparalt
plus réguliere avec 1'héiium gu'avec 1'argon. Notons ¢u'd ces basses
températures et pour des pressions mesurdes dépassant le Torr, les

gaussiennes, plus étroites que les lorentziennes, sont mal sépardes

lors de 1'analyse en profil de Voigt des profils enregistrés.

Cette variation de la largeur de la gaussienne peut 8ire attribude
a priori, soit & une variation de la température de la décharge avec
la pression totale, soit & une variation de la température relative

aux atomes actifs seuls.

Dans la premiere hypothése, ol tous les atomes (actifs et periur-
bateurs) auraient une température variant avec la pression des pertui-
bateurs, on peuf tracer la courbe de variation de la largeur de la
lorenizienne en fonction de la densité des perturbateurs, cette dernidre
é¢tant calcuiée & partir de la pression indiquée par le capteur et de la
température mesurée par effet Doppler. FPour le cas de 1'hélium, ceci
est représenté par la courbe I de la figure 18. On constate, comme il
fallait s'y attendre, une variation régulidre mais non lindaire. On
peut remarquer ici que cette non lindarité pourrait &tre due & la
variation de la constante 4'élargissement y/n avec la température,
variation dont la loi est mal connue puisqu'elle dépend du potentiel

d'interaction entre atomes actifs et perturbaleurs ; par exemple, pour

.

unt potentiel de Van der Waals, T/n varie comme T [voir T. 46].
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Dans le cas de 1'héliwn, on connalt, & une densité donnée, la largeur

collisiomnelle Yo & 309 K et la largeur collisionnelle Yip a la
A

température T ddéduite de la mesure de la largeur G de la Doppler
correspondant & celte méme densité., Nous supposons que la loi de

. . . . X rala
variation de 1'élargissemsnt est en T et déduisons donc la valeur

de x de la relation :

T""\ 0 BHAOVK
2 (3 (8)

an E
i

Pour connaltre la largeur coliisionnelle Ygo due 1'on asurait obtenue
par exemple & 80 K , toujours & la densité choisie, nous appliquens la

méme loi, D'ol :

e
~—

= (27 (
Yoo ™ V2547 Yapg :

Ainsi, de la courbe I de la figure 18, on peut déduire la courbe II
représentant Y/n , 1'élargissement collisionnel en fonction de la den-
gité & la température fixe de 80 K . ILes courbes IIT et IV de cette
figure ont été obtenues de la méme maeniére, mais pour les déplacements
(mesures prézentées au paragraphe D). On peut sinsi constater que ls
correction apporiée est insuffisante, aussi bilen pour 1'élargissement
que pour le déplacement, puisque les variations obtenues ne sont tou~
jours pas lindaires compte fenu de la précision expérimentale. TKotons
que les valeurs de 1'exposant x , ainsi déduites des mesures, sont

*

supérieures & 0,%" et conduisent donc & une correction plus grande que

* Ces valeurs de x sont comprises entre C,32 et 0,40 pour les
Slargissenents et entre 6,36 et 0,44 pour les déplacements.

N



celle que 1'on seralt amend i faire dans I'hypothése d'une interaction
du type Van der Waals, pour laguelle 1'dcart & la lindarité serait

encore un peu plus marqué.

pPour le cas de l'argon, le domaine de pressions dans legquel nous
avong pu Taire deu mesures est plus restreint ; aussi cet deart & la

lindarité est-1il moins net,

Pour expliguer simplement la variation de tempirature de la dé-
charge avec la pressicn, on pourrait admettre qu'elle est due aux
meilleurs ¢échanges avec les parties "chaudes" du tube 3 décharge (élec-
trodes, fendtres) ; mais ceci n'est pas rdaliste, compte tenu des pré-

cautions gque nous avons prises pour la consiruction de ce dernier.

Alnsi, nous sommes amenés & dcarter 1'hypothése d'une variation
de la température dans la décharge et h admeitre que seule la tempéra-
ture relative aux atomes actifs (Xe) gt modifide par la pression
d'héliwn, Dans cette hypothése, ol la température des perturbateurs
reste constante, la variation des largeurs et déplacements est ilindaire
en fonction de la densité, La modification de la constante d'élargis-
sement avec la teupdrature est beaucoup plus faible que précédemment
puisqu'elle ne joue que sur les atomes actifs ; la correciion reste &
1'intérieur des barres d'erreur expérimentales. Nous n'avons pas
trouvé d'explication simple pour ce phéuoméne, qui a été observé dgale-
ment en hélium pur trés récemment [17}. Nous n'avons pas non plus dans

la littérature twrouvd trace de telles ohservations.
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T~ HESURE DS LACEMENTS,

Leg mesures des ddplacements de la raie en fonction de la densité
des perturbateurs sont reportdes sur la figure 19, Nous estimons i
0,5 MHz  la précision oblenue sur chaque point. les variations Obser-
vées sont bien représentdes par des droites passant par l'origine ; les

ambldées dans le tableau sulvant

valeurs des

P a/p d/n

{Kelvin) {(Milz,/Torr) (1 7 M, cn)
Xe ~ le 309 % 2 ~%,82 £ 0,1] ~12,% + 0,4
¥e - Ne 301 = 3 +1,1 201+ 3,4 20,4
Xe - A 306G £ % +6,0 & 0,2) +19,3 &£ 0,8
Ye - Ye 301 & 5 4,7 £ G5 +14,7 £ 1,8
Yo - lie S0 4 7,76 & 0,20 - 6,5 & 0,5
‘e - A 20 % 4 +10,35 & 0,30 4 8,6 kG5

Ie signe "+" correspond & un déplacement vers les frégquences plus
élevées ("blue shift"), le signe "=", & un déplacement vers les friguen-
ces plus petites ("red shifth), Remarquons que le déplacement dli & la
présence d'hdédlium est de sens opposé aux auntres (c'est mwn résultat cou-
ranment observé) et que les mdues signes ont été obtenus sur la rale a
A=7%,37 un du xénon [60, 72]. Nous verroans au chapitre sulvant comment
ceci s'interpréte dans un modéle de potentiel d'interaction du type

Van der Wsals,

A basse tenpérature, on peut noter dgalement que les déplacements

sont proportionnels & la pression mesurée ; 1ls ne sont done
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proportionnels & la densité que dans 1'hypothése ol la température de

la décharge reste constante.

B~ TABLEAU RECAPITULATIF,

‘e tablenu suivant regroupe les résaltats de nos mesures des ¢lar-
gissements y/n et des déplacements d/n en fonction de la densitd

des perturbateurs.

T ¥/n . d/n
(Kelvin) X 10"1( MHz.cm3 X 1Od1[ NHz.cmj

¥e - He 309 & 2 59,7 * 2,6 -12,% * 0,4
Xe - Ne 201 £ 3 25,9 & 1,8 + 3,4 £ 0,4
X@ = A 309 * j 4931 % 297 '1"19y3 + 058
Ye -~ ¥r

Xe - Xe 201 £ 5 %4,1 £ 4,6 +14,7 £ 1,8
¥e ~ A 80 + 4 32,h £ 2,3 + 8,6 20,5

ies valeurs de ce tableau peuvent étre directement confrentédes aux

prédictions théorigues. C'est ce que nous envisageouns dans la suite.
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Chapitre IV

BESSATS D INTERFRETATION

PAR LIS MODELMG DE VAN DER WAALS BT DE LENNARD JONRS.

Pens le cadre de l'approximation des impacts, la théorie prévoit
un profil de ILorents déterminé par sa largeur et son déplacement. Pour
calculer ces deux paraméires, il faut connaitre le déphasage & induit
par collisions entre les atomes émetteur et perturbateur. Dans ce
chapitre, nous envisageons deux modéles d'interaction ; ceux de
Van der Waals et de Lennard Jenes, qui conduilsent, dans 1l'approximation
seml-classique de la théorie des collisions, & une résolution analytigue.
Nous pouvons ainsi comparer les valeurs calculées des paramétres aux

résultats expérimentauvx,

A~ POTENTIRT DI VAN DER WAALS,

Ce potentliel concerne un atome actif neutre oscillant entre desux

états non résonnants et un perturbateur neubtre 3 1'état Cfondamental

il correspoad an deuxiéme ordre des perturbateurs d'une interaction
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dipble~dipble, premisr terme non nul d'un développement multipolaire
[voir chap. VI - §.4.]. Dans ce cadre, élargissements et déplacements
sont donnds par des expressions analytiques gque nous avons caloulées

dans notre cas particulier,

Soit V{R) 1'énergie potentielle d'interaction en fouction de la

distance R des deux atomes, On derit ;

Al

e

V(R) = - -2 ) (10)
R

T

o

le signe "-" indigue la nature atiractive de 1l'interaction ; 06 est
une constante caractéristigue du niveau d'excitation de ltatome actif,

On fait 1l'approximation qui consiste & dire gue 1'interaction rdésultante,
observie par L'intermddiaire des largeurs et déplacements de raie, est
la différence des interactions dans les deux niveaux, de fagon que la
quantité intervenant dans les calouls est en fait

d
AC =0 -C

6 6 ()

o o

o 4 et p désignent respectivement les aiveaux supdérieur et inférieur

de la transition,

Si 1'on suppose Sgalement gue le potentiel d'interaction est
isotrope, on peut dcrire :

.2 2 2
H Ve e g (<r >d'"<r >p) (12)

e dtant la charge de 17électron, @4 la polarisabilitd dipolaire du
. .\ . . 2 . 2
perturbateur a 1'état lfondanental et < >d (respectivement <r >p )

le rayon carrd moyen de l'orbite de 1'élsctron optigue de 1'atome émet-

teur dans le nivesu supdrieuwr (inférieur) de la transition. Dans cette
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hypothiése les élargissements et déplacements sont identiques pour des
raies faisant intecvenir les mémes configurations dlectronigues. Ie
tableau suivant vermet la comparaison de nos constantes d'élargisse~
meat et de déplacenment avec celles obtenues, & teupérature ordinaire,

pour la raie a A = 3,37 um [60] gqui correspond & la transition

[ [ .
5P)5d[5/2] - 5936p[3/zj1 {figure 12).

s

A 3,00 Ao 5,5 P Ao 3,51 um A= 3,5 um
v/ itz Pore) |y /pldiz/Torr) d/n(MHz/Torr) d/n(ﬁﬂz/Torr)

e - He 16,6 2 0,7 23,7 + 2,5 -%,82 £ 0,1 -0,9 % 0,15
Ye - Ne 8,% £ 0,5 9,0 £ 0,8 +1,1 20,10 +2,1 £ 0,3
Xe - A 15,% L 0,7 16,2 £ 1,5 +6,0 £ 0,2 44,2 £ 0,45
Xe -~ Kr

e ~ Xe 10,9 1,3 5,1 & 1 +4,7 b 0,51 43,6 £ 0,45

Oon constate, qu'dh part 1'élargissement en xénon pur et le déplacement
en présence d'héliwn, les constantes sont assez proches pour des deux
raies., Ceci indigue gua'effectivement la contribution isotrope de

1l'interaction est probablement la partie dominante.

Les valeurs des rayons carrds moyens isotropes peuvent s'oblenir
4 partir de la formule de Unstld pour les hydrogénoides :

2
> ;:A%* [5V2 #1=32{4s1)] o)

o £ est le nombre guantique orbital du niveau consideré et v son

nombre guantigue effectif calculé & partir des énergies d'ionisation



-

de 1'hydrogéne (Qi) et du xénon (Efj) at de 1'énergie En du

niveau ; 4
. E 7
[ \
Vo= = ' . 1
e (14)
‘Llw - n /

Les valeurs de ces énergies ont ¢t€ relevées dans les tables de ¢, Moore
[56]. Ce moddle condult aux rayons carrés moyens suivants :

2 2 2 2
@™y = 50,469 ay et <r >p = 63,472 a, (15)

8

(ao est le "rayon" de l'atome de Bohr @ & = 0,529.10" cm) .

0

Un caleul plus réaliste réalisé par WM, Aymar [2] donne les valeurs

sulvantes pour le xénon

2 2 2 2
= 372 g P
Ty = 52,321 &, et <r >p 74,3541 2, , (16)

valeurs comparables aux précédentes.

Dans le calcul de A 06 , les valeurs des polarisabilités ay que
nous avons utilisdes sont celles de Dalgarno [23 et tableau p. 78]
Dang les deux cas de valeurs des rayons carrds moyens que nous avons
envisagés, A C6 est négatif, ce qui conduit 3 définir des déplacements

dans le sens que nous avons observé (hélium mis & part) et de sens

opposés & ce qui est observé habituellement pour d'autres éldments.

D'aprés les calculs semi-classiques de Lindholm [46] et de Foley

[27], y/n et d/n s'exprimeat en fonction de A C, de la fagon

sulvante

v/n = 0,796 x 10° (?)3/5 |& C6|2/5

, (1)
d/Il - “é‘:";:{"é“ y/n




B

- 6
avec y/n et d/n en MHz.cmB, v enecm/s et AT, en erg.cm

&

v st la vitesse relative moyerme des deux atomes en présence (émetteur

et perturbateur)

B‘ =
v = (2D (18)

. B s
ou k- est la constante de Boltzmann et p la masse réduite des deux

I in
P

m,-Hm
AP
duire la distribution des vitesses de Maxwell-Boltzmann pour effectuer

le fait d'utiliser v sans intro-

atories A et P : p=

cette moyemnne, ne conduit pas & des résultats différant de pius de 3%@
pour ce type de potentiel [67]e les résultats obtenus par ce calcul
sont reportds dans les deuxidme et troisiéme coleonnes du tableauw suivent

et compards aux valsurs expdirimentales

v/n 1/m Y/e v/
10 inz. en” ) | 16717 g, en ) | (k1071 mg. on”) 4/
expérimental <r%>hydrogénoide <r2> M_Aymar[Z] expérimental
Xe-lle {309K)| 59,7 * 2,6 28,9 35,7 4,9 % 0,4
Ye-Ne (301K)! 25,9 £ 1,8 2%,7 29,% +7,5 £ 1,3
Xe~A (309K)| 49,1 % 2,7 35,7 44,1 £2,5 £ 0,%
Xe-Xe (301K) | 34,1 % 4,6 40,4 49,9 +2,3 t 0,6
Xe-He {80K)! 31,8 £ 1,9 19,% 2%,8 -4,9 & 0,7
Xe-h (80K)| 32,5 £ 2,3 2%,8 29,4 5,8 £ 0,5 i

Remarquaons que le désaccord enire les valeurs expérimentales et les
valeurs calculées est important dans le cas de 1l'interaction xénon-hélium.

De plus, & teupérature ordinsire, et abstraction faite da cas du ndon,
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1*élargissenent mesurd diminue lorsque la masse du perturbateur augmente,

alors que c'est 1l'inverse qui se produit pour les valeurs calculées.

Par ailleurs, lindholm et Foley prévoient, dans une théorie semi-
classique, un rapport élargissement-sur-déplacement constant, de signe
opposé A A 06 : %éﬁ': +2,75 . lee valeurs expdrimentales de ce rap-
port sont indiguées dans la dernidre colomne du tableau précédent.
L'accord est possible a température ordinaire et pour des parturbateurs
lourds, argon et xénon. IL'héliwm, lui, conduit aun signe opposé : le
potentiel de Van der Waals, comme on l'a d2jia constaté triés souvent,
n'est done pas du tout adapté dans ce cas., [En effet, ce potentiel sans
partie répulsive ne rend pas compite des interactions & courte portde ou
les nuages électroniques des deux atomes se repoussent, Ce Tait est

particuliérement sensible guand le perturbateur est un atome léger,

rapide et pouvant passer trds prés de l'atome dmetteur,

Un dernier test concerne la variation en température. D'aprds les
formules (17), y/n et d/n doivent varier comme (?)3/b et donc comme
7053

. les puissances de la température ndcessaires pour rendre compte

de nos mesures sont les suaivantes

Y/n d/n
Xe -~ He 0,47 0,47
e - A 0,%1 G,6C

Pour le mélange xénon~argon, la comparaison est satisfaisante dans le

cas de 1'élargissement, mais pas pour le déplacement., Quant & la
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variation avec la tespdrature correspondant au mélange xdnon-hélium,
elle est proche de YT , variation gue 1'on attend sur les vitesses
relatives [voir (18)]. Cecl semble indiguer gque, dans ce cas, on a

dures" pour lesguelles 1a partie

affaive & des collisilons typs "o

ripulsive du potentiel jous un rdle préponddrant,

Pour obtenir un nodele de potentiel plus rdéalisis, 1'introduction

dlurg dnteraction rdpulsive & courtes distances est donce afcesusire,

I DB LENNARD-J(

Utilisd en thiorie ciudtique des gaz [34], il prend la forme :
¢ ¢
v(R) = la &

R'? g

[6a)

(19)

fu terice de Van der Waals est donc ajouté wn terme positif réypulsif

dont L'effet est priéponddrant aux courtes distances internucléaires,

ta miéthode graphique proposge par Hindmarsh et al. [32] permet de ddéter-
miner, & partir des donndes expdrimentales, les différences A C6 et

A 012 des coefficients correspondant aux niveaux supérieuwr et inférieur

de la transition, Les hypothéses de caloul (approximation des impacts,
thiorie semi-classique, potentiel isotrope et différence des coefficients)

st les mémes que celles gue nous avons conslidérées pour le poteatlel

de Van der VWeals, Dans ces conditions

3y3/5 5/5 |2 % 2/5 e
& i

2/5 ;:@/5 li’(:'é 2/5

v/n (Hz.em”) = 4
(20)

4 e O
d/ﬂ (HZ.CEE{"> P ("‘%&) .



o -
avec B(a) = [‘ b sin2 t% (a X—11_‘X-5>] dx
3

[ 5 i

et S(a) =] X sin (a X -x
AT, \-1/5
Y — 215_ . ..1- ..........._.-é. e
ou x = b (8 = . (.f_/?)

( b est le paramétre d'impact du perturbateur par rapport a 1l'atome

. PRTRY
cible aclid),

Il ri M f”."
et o = 0,556 ?}6/’5 . 2 A ‘6 175 (3)
B R A 'h‘ 'hﬂ . 5

TU,O . les fonetions ©la) , Bla)

R o VHVLY

et le rapport 16 caleulés numériguement en fonction

de o . les trois courbes (I, IT et TII) de la figure 20 représentent
s(lel)  s(-la])

23 |al) 7 2B(~]a])

respecitivement les variations de et B(Ia]) en

fonction de log1o oy .

24 st dgal &
Y

0,41 aussi bien & la température ordinaire gu'a celle de l'azote liquide,

Dans le cas du mélange xdénon-héliuwm, le rapport -

D'apres la figure 20, il n'est possible de trouver, ni sur I, ni sur IT,
un point ayant une tells ordonnée. Te moddéle de lennard Jones, ne

représente done pas ll'interaction xénon-hélium,

Pour ie mélange xdnon~ndon, le point obtenu i 3071 ¥ se place sur la
courbe I . La courbe III perimet d'obtenir la valeur B(a) COLTEesPOn—

dante, In ulilisant (20) et (23), on détermine les valsurs de A C6 et

A 012 repertées dans le tableau suivant ol les A ¢_  sont comparéds i

0

la valsur de ll'expression (12) calculde dans le cas du potentiel de
Van der Waals. Ies valeurs des rayons carrés moyens sont icl celles

données par &, Aymar [2].



As/2B=2d[¥ B (1)

Xe-He 404l

309 & 80K

Xe-Ne .o
301K

Xe=A i
BO K

Xe-A o
309K 08
Xe=Xe —p
301K

S (k1) /2B (1<)

__________ S(-k1)[ 2B (=I1)

b A — — —n S

f t 1 t e
i -2 0 2 4 log,, («C)

Figure 20



Pour le xénon pur, nous indiquons dans le méme tableau les valeurs
des A CG et A C?2 correspondant aux possibilités A et B de la

figure 20.

A C6 A C6 A 012

Van der Waals lennard Jones Lennard Jones

& 1. fymar [2]

X1O‘OO erg.cm6 x10_60 erg.cm6 X?O—TOQ erg,cm
e -~ Ne ~55 -3 1,02
Xe - Xe
possibilité A tavl -275
~586
Xe N Xe 4 -
possibilité B —663 - 1357

Ainsi, c'est la possibilité B quil s'accorde le mieux avec le résultat

donné par le potentiel de Van der Waals,

Pour ces deux perturbateurs, ndon et xénom, nous ne connaissons
pas la variation en température qui pourrait confilrmer ou non ces

valeurs.,

Pour le mélange xénon~argon i 80 K, deux possibilités aussi se
présentent ¢ € sur I et 1D sur II. A 309K, les trois possibilités

-

B, P et § appartiennent & la courbe I, ce qul nous amene & ¢liminer
D, Parmi les points & , ¥ et ( , nous pouvons choisir celui qui rend
. . o o RO . )

le mieax compbe de la variation en 1T du parameire g mals, powr
ces trois cas, la valeur de a correspondant & 709 K est plus petite

que celle qui correspond & 80 K, alors gue a devrait avgnenter en

valour abeolue svee la tempirature.
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Ainsi, nous ne pouvons pas interpréter nos vésultats expirimentaux
dans 1o cadre semi-~classique du potentiel de Lennard-Jones, Dans la
suite de ce travail, nous envisageons deux sortes d'amélicrations pos—
sibles 3 dlune part, ne plus admetire lss approximations de la thioric
gemi-classique lowsgue les deux atomes, émetteur et perturbateur,
approchent suffisamment 1'un de ltautre au cours de la collision ;

dlautre part, utiliser une forme mieux adaptde du potentien d'interaction,
]



PARTIE THEORIQUE
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Chapitre V

PRESENTATION DES BASES THEORIQUES.

A — THEQRIE DE L'ELARGISSEMENT DE RAIES SPECTRALES PAR PRESSICHN,

~

la premigére [33] contribution importante & 1'étude de 1'élargisse-
ment des raies spectralass en fonction de la pression a été apportée par
lMichelson en 1895 [55]. Il a identifié ce phénoméne & 1'interruption
soudaine du train d'onde émis par un atome, interruption provoquée par
une collision de 1'émetteur avec un atome perturbateur voisin., Une
analyse de Fourier montre que la largeur de la raie est de l'ordre de

o T est le temps moyen séparant deux collisions, L'élargissement

S s

de la raie est donc proporiicnnel & la densité des perturbateurs. Cette
idde fondamentale a été reprise par Lorentz (1906) [48] qui a montré gue
1'effet d'élargissement provogué par des collisions soudsines et alda-
toires pouvait s'interpréter, dans le modele classique de 1'émission,
par un terme d'amortissement proportionnel & la vitesse des oscillations

atomiques. Aprés Michelson et Lorentz, Welsskopf (1932~1935) [73 et 74]
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£it faire un progres important & celte théorie. Il a donné 1'idée que
Ivinterruption du train d'onde (hypothése de Michelson) étalt essentiel-
lement wn changement de phase. 81 ce déphasage, induit par collision,
est plus grand qu'une valeur critique fixée par Welsskopf & un radian,
alors le train d'onde est effectivement terminé et ctest le temps woyen
T séparant de telles collisions fortes qui détermine la largeur du
profil de Iprents résultant. Un modéle de potentiel d'interaction entre
atomes démetteur et perturbateur permet alors de calculer la largeur de

la raie,

A partir de 1919, s'est développée paralleélement une approche dif-
férente du probliéme, avec Debye [25] et avec Holtsmark [36] dans le cas
de perturbateurs chargés. Ils considdrent que c'est la présence des
atomes environnants quil déplace ldégerenent les niveaux 4'énergle de
1'émetteur et modifie ainsi la fréquence du photon émis. L'intensité
du profii de la raie se calcule en teaant compie de toutes les configue
rations possibles de perturbateurs, chacune étant affectée d'une cer-
taine provabilité, L'extension de cefte idfe 3 des particules neutres

a été introduite par Jablonski (1931) [39] et Harsgeoau (1932) [52].

Des 1933, Weisskopf [74] a discuté de la relation qui pouvait lier
ces deux approches. ILa premiére néglige 1'émission pendant la durde
moyenne d'une colliision, durée considérée comme trés courts devant le
temps moyen séparant deux collisions. C(lest l'approximation des impacts

: . . , . s s el . 20 . 3
s'appliguant & des domaines de densités inférieures & 10 articules/cm” .
la seconde approche est la limite, pour des vitesses relatives des

atomes trés faibles, d'une thdorie plus géndrale., I1 s'agit 1a de la
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théorie quasi-statique et qui s'applique 3 des domeines de pressions
de 1'ordre de 1'atmosphére. Par la suite, Lindholm (1945) [46] a proposé
une solution approchée d'une théorie géndrale classique admettant les

approximations des impacts et quasi-statiques comme cas limites,

L'approximation des impacts a été complétement développée dans le
nodele classique de 1'oscillateur atomique par Isenz {(1933) [44],
Lindnolm (1945) [46] et Foley (1946) [27]. Ils ont tenu compte des
collisions "faibles" qui induisent le petits changements de phases™
(inférieurs au radian) et des collisions "fortes" définies par Welsskopf,
la thdorie guantique a été introduite par Spitzer (1940) [65] et déve-
loppée par Baranger (1962) [4], Griem (1964) [31] et, dtun autre point

de vue, par Fano (1961) [26].

Nous awvons vu (page 26) gque, dans le cas de nos conditions eXpET i~
mentales, 1'approximation des impacts est justifide. Ie probléme posé
est de déterminer, dans cetie hypotheése, le profil I(w) de la raie
étudide, Pour cela, nous utilisons en particulier les résultats des
travaux de Baranger. I(w) est défini 3 partir de la puissance totale
rayonnée par le plasma ; pour la calculer, Baranger [3] admet l'appro-
ximation des perturbaieurs indépendants qui pericet de dire gque 1l'inter-
action résultante est la somme des interactions particuliéres de

1'émetteur avec chaque perturbateur. Ie probléme statistigue & N corps

* 4 ne pas confondre avec les collisions "faibles" qui changent peu la
vitesse et gque nous avions mentiomndées en introduction,



ezt ainsi ramené & un problime binaire et le calcul conduit &

1) = et B . (20)

Dane llapproximation des impacts, le profil de raie est donc une

lorentzienne de largeur & mi~hauteur y = 2w , centrée en wOA-d ol

W est la fréguence centrale de la transition non perturbée et d le

i~
A\

déplacement de la raie. Baranger [4] donne les expressions de w et
d dans le cas ol élargissement et déplacement ne sont dus & la per-
turbation que d'un des deux niveaux de la transition étudiée ("one

— A
level approximation“). 11 vient pour Y/n et d/n en s 1 em” s

v/n =4.§ <Om £{o)»

(25)
d/n

i

T (R 0)>
B

formules directement applicables, par exemple, pour une raie de régo-

nance, u est la masse réduite des atomes émetteur et perturbateuwr P

v= . <> indigue une moyemme sur les vitesses relatives v
ATTP

des couples {A,P}. I f(O) et zﬁe f(O) désignent respectivement
les parties imaginaire et réelle de f(O) , 1'amplitude de diffusion
vers llavant définie par le théorie des collisions., Dans le paragraphe
suivant, nous indiquons comment s'exprime cette quantité en fonction du
déphasage 6£ pour le cas de collisions £lastiques. Pour pouveir
appliquer les expressions (25) a des rales dont les deux nivesux sont
perturbds, il faudra remplacer ce déphasage unigue par la différence des

déphasages apportés par chacun des deux niveaux (voir §.D, de ce chapitre).



55—

B -~ THECORIE DES COLLISIONS ELASTIQULES.

Considdrons le systime quantique {A+P} ol P est le perturbateur
% 1'état fondamental et supposé sans structure interne, L'atome cible
A excitd posséde wne structure et une énergie interne Ei , mais dans
le cas de collisions élastiques, celles-ci ne changent pas et 1'énergie
cindtigue de A est conservée, De plus, dans 1'hypothése ol 1'inter-
action V ne dépend gque de la distance R des deux atomes, on peut
séparer les équations du mouvement du centre de masse et du mouvement
relatif, Nous nous plagons donc dans le référentiel du centre de masse
et nous éiudions le mouvement d'une particule fictive de masse p ,(Les
résultats présentés dans ce paragraphe peuvent se retrouver aux réfé-
rences n® 42 et 54). Longtemps avant la collision, lorsqu'il n'y a pas
encore d'interaction, cette particule est décrite par une onde plane

ikz . . . p
e . Au cours de la ccllision, elle est diffusde sous un angle 6 .

ikR

Apres, elle est déerite par une onde sphérique qui s'atténue

lorsque R croit. La fonction asymptotique résultante s'éerit done

+f(8) eR . (26)

Cette expressicn définit L'amplitude de diffusion ris) .

Par allleurs, @(ﬁ) est la forme asymptotique de la fonction
d'onds @(ﬁ) , solution de 1'équation de Schriddinger du mouvemeni rela-
tif. @(ﬁ) peut s'derire sous la forme d'une superposition d'ondes

partislles, clest-a~dire



oF) = ¢ (2441) ~2— v ™ (§) (27)
£,m

N i . i o m

ou £ est le moment cinétigque de la particule fictive, Yﬁ une har-
s r . - - - - ] g -

monigue spheérigue fonction de la direction R de R . Dans le cas de

collisions élastiques, Fﬁ(R) est solution de 1'équation radisle :

(R) =0 (28)

[d'? _ ) 2 U(r)] .

2 2

dR R £

déduite de 1'équation de Schrodinger et dens laguelle U(R} est liéde

4 1'énergie potentielle d'interaction V(R) par la relation :

2
u(Rr) = -% v(R) (29)
T
et k2 & l'énergie cinétigue EC du systeme par :
2
2
. g B, =2 (30)
kos i

p est 1l'impulsion de la particule fictive.

lersque R tend vers 1'infini, si U(R) tend vers zéro plus vite

que 1/R , 1'éguation asymptotique déduite de (28) admet pour solution :

~ . Ax
F/g(R) = a, s:.n(kR--§2—-+6£) {(%1)

ou ag er 65 sont des constantes.

i dans 1'équation (28}, U(R) = 0 , on obtient 1'équation radiale
d'une particule fictive libre qui admet pour solution :
kR jz(kR) (on Jg est la fonction de
Bessel sphérigue d'ordre £ ) dont la forme asymptotigue s'derit
L

sin (kR —'2; .
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Par comparaison avec l'expression (31) de F (R) . 6£ apparalt comme

un déphasage apporté & la fonction d'onde par le pobtentiel d'interaction.
6£ a un rdle important puisque 1'amplitude de diffusion £(6) peut
s'exprimer directement en fonction de cette quantité., Pour trouver

ceSte expression, é€crivons la forme asympiotique @(ﬁ) de la fonction

d'onde totale, en remplacant dans (27), Fﬂ(R) par sa forme asymptoti-
que (31) :

a
BE) = ¢ (2ae1) L sin (r-FEas ) YR . (52)
o R SRR
s

i 1ton considere que le probléme présente une symétrie axiale, €& et
¢ dtant les angles qui définissent la direction 2 , l'harmonique

sphérigque Yﬁm(ﬁ) doit 8tre indépsndante de ¢ . Cet angle n'apparalt

inm . .
gque dans le facteur e P de expression de 1'harmonigue sphérique,

ce qul nous impose m=0 ., Ygo(ﬁ) est alors simplement proporitionnelle

aun polynlme de Legendre Pg(cos 6) . Itexpression obtenue est identi-

1

P . ikz (it At . .
fiée a la forme ou le terme ¢ a 648 décomposé en ondes partielles,

I1 vient 1
1 - 2i6£
f(e) = EEE Zgzo (2£+1) Pﬂ(cos e) (e - 1) (§3)
Bt done o £(0) == 5% (2£41) sin®
) ) k T£=0 £

(34)

" 1 e .
Jre £(0) = R 2£:O (2£4+1) sin2 6£

1étape suivante est donc le calcul du déphasage 6£ .
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Un calcul gquantique exact de 6£ nécessite la résolution de
1'éguation radiale complete {28), 11 existe des méthodes numériques de
résolution, par exemple celle de Numerov, mais le calcul est en général
assez long, De plus, dés gue le moment angulaire £ est suffisamment
grand, on peut obtenir la précision gue l'on s¢uhaite, en utilisant les

approximations J W K B , puls semi~classigque.

1¢) Approximations J WK B (Jeffrey, Wentmel, Kramers, Briliouin)

Partant de 1l'équation de Schrtdinger, on checche une solution

radiale de la forme

L (r)
P,(R) = o 4 . (35)

Ll'approximation J W X B consiste & développer oﬁ(R) en série des

puissances de i :

T
cﬁ(R) = GO(R) + 3 Gi(R) F o (36)

et & négliger les termes en r , hﬁ s e
Alors, la résolution de 1'équation de Schridinger, moyennant cette

substitution, conduit 3

6,(R) = o (R) = % f\Zg{Ecmim dr (37)

£

ot EC est 1'énergie cinétigue de la particule de masse pu et ol

L’(éﬂ) ),

R

W(R) regroups les termes potentiel el centrifuge (en
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L'omission du terme en ¥ dans le développement de Gg(R) revient

4 considdrer

%g [dgéR)} << 1 (38)

avec p(R) = V’E;(E;:ﬁfﬁjj .

Cctte approximation s'appligue donc aux régions ou le potentiel d'inter-
action ne varie pas trop rapidement et ol il correspond & des valeurs de

Itimpulsion p suffisamment grandes, Flle n'est plus valable lorsque

p tend vers zéro, c'est-a-dire au voisinage des solutions de I'dguation:

7 -
wiRr) = B

Soit R, la plus grande des racines, ILa région R > RO est ¢lassi~
A3

guement accessible et P(R) v prend une forme oscillante, Pour R < RO
F(R) est une exponentielle décroissante. Le raccordement de ces solu-
tions conduit, dans la région classigquement accessible, & :

R
c . 1 n .
P(R) = i i gLO o(a) & + D) (59)

o { est une constante. Ila comparaison de cette expression avec la
forme asymptotigue (3?) impose gue leur limite & 1'infini soit la méme

et donc que :

- R .
lim l’f‘ p(R) dr +-E1 = lim (kR m'éﬁ + & )
T, 4 2 £

RO R—eo

R—oo

Dol la définition du déphasage J WK B, en redonnant a p(R) son

expression compléte

éJWB::[ ﬂﬂg—ﬂg+1~U@U—k)&Ldﬁ ) E (40}
p ‘ 2 0 2
R, R

H



gui peut s'derire sous la forme équivalente [59] :

o2
TWKB 2 (er1) o KR, T
6, = Kk m il U(R) -y (K- dr + (£ — kR _+%)=
y; ‘ z 2 0T
B\ R R

(41)
Pour obtenir 1'amplitude de diffusion vers 1'avant {(formules (34)),
il faut effectuer une somme sur £ de zéro a l'infini, Or, il existe
une valeur £O de £ auvu-deld de laguelle la particule fictive suit
les lois de la mécanique classigque. L'expression du déphasage s'obtient

alors & paritir de (41), moyermant l'approximation dite semi-classique,

qui permet de remplacer la somme sur £ par une intégrale.

20) Approximation semi-clazssique.

A la particule de masse (définie p. 55) déviée par le potentiel
central V(R) , on peut associer une trajecteire et un parametre d'im-

pact b .

C est le centre diffuseur et HO représente la longueur minimum du

. « jrecd - .
vecteur position R . On suppose de plus gue la particule passe assez
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loin du centre diffuseur pour que l'on puisse assimiler sa trajectoire

SC

5 une droite. Dans ces conditions, le déphasage semi-classique 6£

stobtient & partir du déphasage J W X B, en introduisant dans (41)

les aypproximations suivantes :

Ry b, £+ kb (42)
- e AR . ~ 1 2
et £ est suffisamment grand pour gue : £(£+1) = (£4~§) .
On oblient
o 2,2 2.2
b
b R™ R

Pans la rdgion ol 1'approximation sewi-classique est valable, 1'énergie
potentielle est petite devant 1'énergie cinétique. On peut done utili~

~

ser la thdorie des perturbations pour arriver & l'expression :

[e0]
“b 2,  pe
2 k'(1-~““2') [42, formule
R n° 123, 1].

la somme sur £ indiquée dans les expressions de l'amplitude de
diffusion (34) sera donc composée de deux parties : une somme de
termes contenant le déphasage J WK B pour £ prenant les valeurs

entidres de zéro & £O—1 et une intégrale sur une guantité contenant
le déphasage semi-classigque pour les valeurs du paramétre d'impact

£O+%

0" ¥ :

supérisures ou é¢gales & b
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D - APPLICATION A LA TRANSITION ETUDIEE.

11 faut tenir compte du fait que l'on observe une rale d'émission
pour laguelle deux niveaux atomiques interviemment., Ie déphasage a
ks i £ . . .
caleuler est la différence 6£ - 6£ des contributions apporteées par
l'interaction lorsgue l'atome cible est dans son état initial ou dans
son dtat final., DNous négligeons ici les termes d'interfdrence, clest-
d-dire les produits croisés des amplitudes de diffusion des niveaux

supérieur et inférieur respectivement |3, page 61}, D'apres (25) et

(34)
C4Fr 1 oo ‘ 2 i L F
y/n ..7r-<k by -0 (2341) sin (6£-6£)>
. (45)
fro 1 e o i f
R TR, (2£+1) sin 2 (8,-6,)>

Lorsque £ est inférieur a la valeur £O , les déphasages sont calculés

. e
guivant 1'expression J WK B (41) et yjﬁKB et djiKB représentent
une partie des sommes (45). Pour les valeurs de £ supérieures & ﬁo ’

on utilise la forinule semi~classigue (44) et la correspondance :

'ﬂ" cO
3
g° A=ty

o A
(2g41) = 2m [ b db avec bo = - . (46)
bO
les parties semi-clasgiques de l'élargissement et du déplacement s! G

crivent donc
o o2 2 -
ch/n = 8 <v /‘ b sin (B?C-ﬁsc) db >
Jy, i t

0
(47)
a%/n =~ <v | bosin 2 (67°-67) ab>
L
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5

Par ailleurs, les niveaux 5p°54{7/2]. et 5p56p[5/2]2 définis~

3
sant la transition sont ddégénérés, le niveau supérieur est caractérisé
par les nombres quantiques Li:2 et Ei:O, 9,22, le niveau inférieur
par 1T21 ef mfzo, 1 . le perturbateur est supposé dans son état
fondamental (LP=:MP::O) . On note respectivement ¥ , 7T, & , les
sous-niveaux correspondant aux valeurs 0, £1 et £2 de la projection
sur llaxe internucléazire du nombre guantique magnétigue total ¥ de la
peeudo-molécule {atome cible + perturbateur}. Iles regles de sélection
des transitions dipolaires électriques interdisant un changement de deux
unités de la valeur de M , la transition dipolaire 4 —~ & est inter-
dite. Ies cing autres transitions possibles sont permises et corres-

pondent chacune & une largeur et un déplacement pariiels tels gue

1télargissenent total s'écrit

it 1L 7
¥ (a8) [1]

et de méme pour le déplacement. Dans le cas particulier de la raie a

A= 3,51 un étudide

T . I
LT (2722*'57271*'%2*57111’!4 Y oy
, (49)
4 = 7 (2dps + 38y pr A 4 3 6,07)

avec, d'aprées (45) et (47) et, par exemple, pour la largeur partielle Yzﬁ H

£ 1 . L
4 1 %0 N s 2 R JUKB JUKB
Yo/ D = % T (24+1) sin &, (z)- &, >
fa) .2 =1l flel )
+8<v | b sin [, (2}~ & ~(M]ab> (50
b
0
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Des expressions analogues définissent les aulres élargissements partiels,

Te méme pour les déplacements, par exemple :

£ -1 .
¥ o100 _ JWEB JWKB
dzn/n =~ %0 (2£+1) sin 2 [6£ (z)maﬂ SR

o0
- <v Jf b osin 2 [8.°(2)~ 8, ()] db>
“b
0

(51)

Ainsi, les déphasages J WK B et semi-classiques étant donnés

var les forwules (41) et (44), il ne mangue plus que la forme de

Itinteraction V(R) ::%ijU(R) [formule (29)] pour gue 1l'on pulsse

effectivement caleculer y/n et d/n .
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Chapitre VI

POTENPIEL D' INPERACTION APCMIQUE GAZ RARE - GAR RARIE,

le modéle de potentiel que nous avens utilisé a été proposé par
G. Vallée [69, 70] et déerit 1'interaction entre un atome excité (1'¢én
metteur) et un atome a 1l'état fondamental (18 perturbateur). On peul vy
distinguer deux parties : 1'une est déduite du développement multipolaire
dlectrostatique et contient ssymptotiquement le terme atiractif de
Van der Waals ; l'autre, répulsive, agit lorsque le recouvrement des
nuages électroniques se fait & diastance intermédiaire {entre 5 et 20 &g

pour les collisions xénon excité — gaz rare considérdes).

A~ DEVEIOPPEMENT HULTIPOLAIRE,

Le probléme de 1l'interaction de deux nuages de charges en termes
de momente multipolaires a ét¢ résolu par Carlson et Rushbrooke [20],
Beuler et Hirschfelder [9}, Rose [62] et a fait l'objet des travaux

pius »dcents de fray [3G] et Wormer et al, [76].
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Soient OA et OP las barycentres des deux nuages de charges

fal et {#}, ® = 010; , f; (f;) les vecteurs position des charges

s, (ej) formant {A} ( {P] respestivement), On suppose ici que les

BN

deux nuages A} et (P} ne se recouvrent pas : |R| = R >> Max (ri,rj) .

Soit Qi la composante ¢ du moment 2k~polaire dtune distribution

quelconque de charges, Par définition

() (52)

ol w, gat la direction de f; et YE la composante g d'ume

harnonique sphérigue dlordre k

Par des considérations sur la résclution de 1'équation de laplace
en ri R rj et R , on démontre que 1'énergie potentielle dlzcirosta-

tique d'interaction s'derit

HE =27 27 __?_H Y (@) (o, ®q )l (5%)
0 %0 Ak1k2 Rkﬂ{k K, k)

= ;o . . :
0 est la direction de R . @ désigne un prodult tensoriel [pour
1l'aledbre angulaire, voir référence n° 64]. le tensear produit est

dtordre k1+k . Pour assurer le falt que ?)(ﬁ) est scalailre, il faut

2
done
== k 5
k1 + K, (54)
Ak e esl une constante que l'on détermine par identification en se
12

plagant dans un cas particulier.
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On arrive ainsl b l'expression générale suivante :

VE) = 5 (1) (2%) N
k k) (21t (2x,) ! a, 1, _q/
q,9,4
(55)
x —— ¥ "g) Qq1 e
gkl Tk k, Qk2

la valeur de ¢ est liée & celles de q, et q, Par a =4,+4q,
puisque le symbole 33 de l'expression n'est différent de zéro que

dans ce cas.

IL'application de cette formule & des cas particuliers bien connus
par ailleurs, permet de retrouver par exeunple

a) l'interaction de deux charges i
e, e

k, =k, =k=q =q,=a=0 , U - 11{2 (56)
b) l'interaction charge~dipdle qui est en 1/R2 (k1::0 y by = o= 1).
¢} 1tinteraction dipSle-dipdle

k? = k2 =1, k=2, Fn choisissant un systéme d'axes adéquatl
et en revenant aux composantes x , ¥y , % , on obtient :

17dd(ﬁ) = ;%'Eij e; e, (~ 23, &L+ Xy Ay Yy yj) . (57)

Soit V(ﬁ) 1'énergie potentielle apportée au systeme total par
1'interaction &Wfﬁ) . Lorsque les atomes sont assez éloignéds 1'un de
ltautre, 2)(§) est suffisamment faible pour que 1l'on puisse faire le
calcul de V(ﬁ) par la méthode des periurbations statiommairez, Comme

novs 1lavons déjs supposé, dans ce casg, les nuages éleclroniques ne se
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recouvrent pas et la fonetion d'onde [¢> du systime se met sous la

forae

[¢> = }a1 L, > Ja, T, 8> (58)

ou les indices 1 sont relatifs & un atome et les indices 2 a l'autre,
. o . g . 4 . — . >

Pour faire le caleul de  V(R) , i1 faut diagonaliser la matrice de (R)

sur la base des founctioans propres non periurbdées |¢> . Désiznons par

1),11 un tel £14ment de matrice,

> il LY OMI>

- g D@ g wow
Uppe = <oy Iy 1] <a, L, M1| U(R)M LM fal LY MY

Fr utilisant l'expression de foﬁ) {55) et le théordme de Wigner-Kckart
on ¢bhtient :
k g - .’"'"a )
’) s <*1) 1+Qil M +1 1 4n {2k 1 Y*Q(Q)
Y LE (i)t {2k,)1 gk+l K

k X 7
"1t
a,951

K k k L k L' L k ’
/ 1 \ 1 / <a,l ]|Qk Ha'L')(a 1L
q1 4, = (1/ \~h q_ M’

(59)

<cxiLi Qk HaiL!> sont les éléments de matrice rdédults indépendants des

nombres ﬁuantiqies magnitiques. Dans cette expression, les premiers
termes de la somme sur k1 et k2 correspondent a k1:0 et k2=0 .
Or, d'apres la d2finitlion des moments 2k~polaires (52), QO = Eiei
est la somme des chavges de l'atome 1 , et pour des atomes neutres, le
premier btecme non nul de ia somme 59) correspond done & k1 = k2 = 1,
clest-a-dire & 1'interaction dipéle-dipdle. De plus, lss dléments de

matrice dipolaires réduits ne sont différents de zéro gue si L; = fﬂi1
et L; = LX1 , Au premier ordre des perturbations, V(ﬁ) s i%ﬂ) (terme



diagonal) et la contribution des termes dipolaires est nulle, sauf dans
le cas de rdésonance ou la fonction d'onde |¢> est une combinaison

lindaire des &tats |1 2> (oh a1 L1 M? sont affectés & 1l'atome 1 ex
o M 1 o o > I M e - al .IZS 3 1tator
ay L, M, & 1'atone 2) et |2 1> (oh «, L, M, sont affectés b 1'atonme

2et w, L, i, % 1'atome 1). Alors, V(RE) est en 1/R° ; mais dans le

cas de la raie & A = 3,51 um , pour laquelle aucun des deux niveaux

n'est connectd au niveau fondamental, ce terme est nul et il faut passer

au second ordre du calcul des perturbations :

v(R) = T | LLI] (60)

a!L! fa L Bl4+B)-F -5
o, R Sl
‘L';éa?L?

Ei est 1'énergie de la fonction d'onde non perturbée o, Li Mi>
(i::1,2) . 31 1'on suppose que ltinteraction est isotrope, on peut

simplifier le calcul d= fif en faisant une moyeunne sur les nombres

el
gquantigues magnétiques M1 et M2 et gréce aux relations d'orthogona-
1litg des symboles 33 , on obbient :

(2k) 1 1 1

ik, atllfa by (2 4)1 (201) 0 (20, +1)(2001) 2(ke+1)

2
'L‘#oc

21‘2

|<a¢L1liQKHa'L'>I | <o L HQk Jajr> >|°
x : (61) [76]

Pour k=2 , et si l'on exprime les éléuents de matrice réduits en fonc-
tion des forces d'oscillateur dipolaires, on retrouve ici la formule

connue sous le nom de formule de london [47].
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'approximation gue nous faisons maintenant a été décrite par
Bahau (49, 50] . Blle consiste & négliger A E1 = E%—-E1 devant

A E2 = E;-Ez , ce qul se justifie dans le cas de colllsions gaz rave

excité (indices 1) - gaz rare i 1'état Fondamental (indices 2). Dans

le cas particulier de nos mesures, 4O E1 = 2 349 cm—1 et les rapports
A E1

— valent
A 5y

1,8% , 2,1% , 3,1% , 3,5% et 4,29,

resp-ctivement pour les différents perturbateurs eavisagés

héliwn, néon, argon, krypton et xénon .

Adoptons la définition de la polarisabilité e«  donnée par
2

Dalgarno [23] : 5
]<a2L2“Qk2|]a‘2Lé>|

1
o4 jand . E - - (6?)
. " (ox +t)(20 +1) E_ - B!
2 2 'L i 2 2
g aylL e,
2k1
Soit <r > le rayon 2k1 moven de 1'orbite de 1'¢lectron optigue
de 1'atome Zmetteur 1 considéré comme hydrogéneide
Zki 1 2
- |<o:1L1HQk IE30 . (63)
5 T4 10 o4
e (20111) 05111.;/3:11%E 1
Pe plus, posons
2 2k
e (o) ! 1
../ = % —— — - <r > oa {64)
2{k+1) - 2 (21<?+1). (2k2). K,
avec k1+k2xk

Lidnergie potentielle (61) apporide par 1tinteraction, au deuxidme ordre

des perturbations et aw premier ordre de i'appreximation de Mahan,

g'derit alors

(65)

I8 3 — _‘CO q
V(R) = ~ D " )
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Puisque la somme des charges QO de chacun des deux atomes est

nulle, le premier terme non nul de cette somme est celud qui correspond

5 l'interaction dipdle~dipdle (k? = k2 = 1) , ¢'est-b-dire le terme de
C6 2 2 \

Van der Waals - —2 avec (d'aprds {64)) : 06 =6 Uy r™>  ou &y
R

est la polarisabilité dipolaire du perturbateur & 1'état fondamental¥,

C
Ie terme suivant (k:E) de la somme (65) est —-m% oll CB est
R
la somme des deux termes correspondant aux possibilitds k1:2 R k2x1

et k1=? , k=2 de l'intersction dipdle~guadriplle (voir 1'expression

=2
(64))

PR R 4, 5 .2 L2 )
Cq =5 e a, 'y 5 e o <y (67) [24]

aq est la polarisabilité quadripolaire du periurbateur.

Ainsi, lorsgue k  augmente, les coefficients CE(k41) font inter—
venir des interactions d'ordre de plus en plus élevéd, Cependant, dans

la somme donmant les coefficlents C (64) , on peut montrer [70]

2(k+1)

que pour Xk donné, c'est le terme en . gqui. domine dés que k2 est
supirieur b 1 dans les autres termes., Si 1l'on ne garde que ces termes

en ay V(R) prend la forme ;
2 2k
c 1

Y(R) = ———= ¢ Lk . (x, 1) --51:—> {(68)

1
R
ol llon peut recomnaltre la dérivde d'une série géométrique., Bt done

© d 1
v(R) ::~—-:r— < I . (69)
2R (1_1’-)"

* 51 1l'on n'effectue pas la moyenne sur My indiquée page 69, le calcul
est plus compligué, mais i1l permet d'obtenir un coofflclent Cg ani-
, 51, (1, +1) -—3(~1 +1)

sotrops
CG(,[:11'1?) = e Lxd roo ( 173) 2L1~—'}) (66)
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Pour calculer ceite valeur moyenne, il faudrait effectuer une intégration
de r=0 & r=R . On ne peut donc pas utiliser les fonctions d'onde

asymptotiques, ¥n derivant ;

@ ad i
v(R) = - (70)
2R (1 L2y
B 2
R

on sous-estime, en valeur absolue, la valeur réelle de ia moyeune, wails
cels permel de consiater wne divergence du polentilel pour R = \<r >,
condition de validité limite du développement multipolaire. A ce stade,
introdulsons une fonction de coupure qul compense cetbe divergence et
stévancult rapidement lorsgue R crolt, Nous nous proposons d'adopter

a

ia Torme suivante de polantiel d'interaction

2 2
R
92 ad 1 m(1“ ¢ 2>>
V(R) = ] - "“”““”j;'jg P -2 ¥ (71)
2R4 (1H <r">)
2
R

iUn développement limité permet de retrouver le fterme de Van der Waals

aux grandes valeurs de R,

Dans ta région R < <£§> , les calculs faits Jusqu'ici ne sont
plus valables ; cependant, lorsque R tend vers zéro, l'expression (71)
conduit 4 une fTorme répulsive en @y R—4 du potentiel gusz nous nous
proposons d'ubiliser également, 1l se poss un probléme quant & la
validité de cette forme analytigue dans la région consildérée puisque,
dtune part, aux distances interméddiaires telles gue les nuages électro-

N

nigques des deux atomes commencent & se chevaucher, la rdpulsion esi
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décrite par des potentiels de forme exponentielle [voir le paragraphe B
de ce chapitre], et gque, d'autre part, & trés courtes distances, ce sont
les forces coulonblennes des noyaux quil impesent une forme analytique

ern R—1 . Par ailleurs, en utilisant le modéle statisztique de 1'atone
de Thomas-Permi, on peut décrire les forces de répulsion intervenant
lors de 1'interaction entre deux atomes [5], et montrer [42 note page

299] gu'asymptotiquenent le potentiel se comporte sensiblement en qu

Pe plus, notons que méme =i 1'allure globale du potentiel donné
par (71) ntest pas strictement exacte, ce modéle présente l'avantage de
décrire des creux suffisamment réalistes pour 8tre utilisds dans la
description de la collision et nous nous proposons de garder cette [orme
quelle que soit la distance R . Nous y ajouterons le terme d4'échange
gui intervient aux disiances intermédiaires (ici de 5 & 20 ao) et guil

fait 1l'objet du paragraphe suivant.

B — PARTIE REPULSIVE : TERME D'ECHANGE.

L'atone dmetteur A excilé est composé d'un coeur compact et 4'un
électron périphdérigae qui peut s'ea ¢loigner assez pour ne plus éire
gue Talblement 1ié, 3Si nous considérons que cet atume a une structure
nydrogénoide, la probobiiité de présence de 1'électron est alors bien
connue et indiquée sur les schémas de la figure 21 [ 16 p. 310}, le
perturbateur P lui, est & 1l'état fondamental et donc treés compact,

b

Lorsqu'il atteint une région ol la probabilitd de présence de 1'électron
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n'est pas négligeadle, ces deux particules, perturbateur et électron,
se repoussent., Nous nous proposons de déerire cetie interaction qui
intervient donc dans la région ol les nuages électroniques des deux
atomes commencent & se chevaucher, région que nous supposons située
assez loin du coeur A+ pour que l'on puisse négliger 1'influence de
ce dernier, D'aprés la Tigure 21, celie situation concerne les états

z (Mxo) , pour lesquels la partie répulsive du potentiel total proposs
contiendra, en plus du terme en R—4 introdult au paragraphe précédent

(et qui intervient seul pour les états 1T et A ), un ierme exponentiel

que nous définissons ici.

'l

L} g = ) L3 . rd
Solent & TA , T et R, ltangle et les vecteurs indigués sur

le schéma

e
- B ”vr\\
Ao \T
e - e’/
ey N
bart R 1P

Puisgue lg distance =z du perturbateur & 1'électron est supposde petite
devant la distance internucléaire R et ia distance T, de 2'électron

+ e
an coeur A, on peulb ccrire

r =R (1 - %‘COS 6) . (72)

Soit @(51) la fonction d'onde non periurbde de 1'élsctron, el EA

5
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1l'énergie correspondante, Soit Y(f;) la fonction d'onde perturbée

correspondant A 1'énergis B

", @(rA) =B, @(rA)
(73)
Ho4 Y ) = ' vy
['A i'[p(r)] T(rA) Y(IA ]
egad
LZJr) est le potentiel de polarisation - 4 .
2r

Puisque $ et V¥ ne different que dans une trés petife rdégion de

1'espace, on admet [ﬁé ¥ odt = 1 (74)
ou drt est 1'élément de volume, on obtient

:‘[@ %.;\y dv (75) [63%]

V(R) = - B,

Choisissons pour @(51) une fonction d'onde hydrogénoide asymplotique
_Br

N Y o A M
@(rA) =Kr e YL(w&) (76)

K,y , B =sont des constantes. wA est la direction de 51 .

En remplacant PA psr son expression approchée, on arrive 3§

@(f¢) = @(ﬁ) eBrcose (1-—13 cos 8) . (17
A R

Le calcul de V(R) ne teunant comphe gue du premier terme de 1l'exprege.

sion de @(fl) a été détaillde par E. Rounff [63] ;o trouve aussi

des développerents récents de cette théorie dans un article de 4, Omont

[68], Ie calcul d4'H, Rouefll conduit & 1'expression suivante ol V(R)

n g N < N - - . e
est proportiomnel & & (R} , c¢'est-bedire 3 la probabilits de présence

de 1télectron au voilsinage du perturbateur

2
V(R) = B-g, =<2 g2(R) & (78)
A m



] G

avec
2
- Toa, B  du,B Vo, B1-1 wma, B
b QL i_ dg _ 4 Logn d g (79)
54 5 . 3

L est la masse de 1'dlectron et of 1la longueur de diffusion [57]
associlde au perturbateur. Ce itype de potentiel a ¢+4d utilisd avec
succeés pour des atomes & longueur de diffusion positive ; nais Qﬁ ftant
le terme douninant dans l'exgoression de X y lorsqu'il est négatifl
(ctest le cas de 1'argon et du xénon), le potentiel devient attractif.
Cet effet est corrigé lorsgu'on tient compte du deuxidme terme dans

Ilexpression de @(51) [68].

- . T o c

An nous limitant aux termes en E‘ et en reportant @(rﬂ) donné
par (77) dans l'expression du potentiel (78), nous oOblenons une somme
de deux gquantités, la premitre ayant d2jad été calculée et la seconde

pouvant s'interpréier comme la dérivée de la premidre par rapport au

paraméetire B

2 .
V(R) = v-5 = SR g2(R) [i' ~2L d:“P . (80)
A m ) R af
It
Posons po= _Z_Y_ aX . (81)

Une expression simplifide de p s'obtient en assimilant gﬂf a ~ii et
en omettant le terme logarithmigue gqui, dtaprés A, Omont {58}, est

négligeable A basse énergie

P = ay b : (82)

2 . . . N
Pour & (R) , ubtilisons la fonction d'onde asymptotigque de l'hydrogene



(42, p. 147} en remplacant le nombre quantidue principal n par le

nombre quantigue effectif v défini par la formule (14). Par identi-

fication & la forme : @2(§) = K2 rA2Y engR [Yﬁﬂﬁ)]z adoptée plus haut,
on obtient la correspondance :
1
Yy o= v o= 1 et B =13 (83)

.
i on choisit l'taxe internucldaire comme axe des 2z , R = 0 ; alors,
i oo . o ‘
\L(O) , et donc (R} ne sont différents de zéro que si ¥=0 ., Fina-

lement, nous fcrivons cette partie répulsive du potentiel :

ES
, N py 2(v-1) Y
i(m) = oy o D {1-5) R e (84)
oli & est le symbole de Xronecker et
Bo= (L4 L Q§)2v [v2 I{y+L+1) r(me)]“? {85)

¢ — COURBES DB FOTENTIEL,

L'expression adoptde pour le potentiel regroupe les formules (71)

et (84) :
R° | °
v(R) ::——%; 1 -—————i—;;~75 1e o T

i >

(1- 5 )
R" -
oy 2(v-1) —2R/v

+ 6M,O D (1-ﬁ) R e (86)




ol p et D sont définis par les formules (82) et (85). Pour effec~

tuer leg calculs, nous avons utilisé les unités atomiques

e =1, m, = P, =1 et ltunité de longueur est le "rayon" a, de
%rg 2
1tatone de Bohr aO = 5 = 1 . x> est le rayon carré moyen
me e

anisotrope de 1'orhite de 1'électron extérieur de 1l'atome excité de

xénon En a 2
- N CO

2 v 2 51, L+‘!)——§(I‘I 1)

@S =T[5y e 131 )] | ]

(2143) (21-1) ' (87) [50]

Pour les grandes valeurs de R (domaine Seminclassique) nous utilise-

rons la forue asymptotique de ce potentiel

V(R) == 0 = (88)

ou C est donnd par ls formule anosotrope (66) et 08 par la formule

6
isotrops (67).

hans le tableau suivant, nous rassemblons les valeurs de Jf', @y

et aq uiilisdes :

Llag) | ) (3,7 | o (a)
He 1,19 1,384 2,36
e 0,24 2,663 8,94
A -1,70 11,08 52,9
Xy -5, 16,7% (102)
Xe ~6,5 27,79 218




] G

Les valeurs des longueurs de diffusion 4 sont celles de Massey et
Burhop [5%] ; les polarisabilités sont celles de Dalgarno [23], sauf
la valeur entre parenthses [77] et celle qui est soulignée [24 en

accord avec le moddle empirique de Gislason 29].

le calecul de llexpression (86) mdne aux courbes représentées sur
les figures 22, 23 et 24, pour les perturbateurs suivants : hélium,
argon et xénon respectivement. On peut remarquer que dans le cas de
1'interaction xénon-hélium, les creux de potentiel ne sont que trés

faiblement margués,
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Chapitre VIT

CAICULS BT RESULTATS

fous cherchons done i calculer les expressions de y/n et d/n

Gomndes par (49) ol les élurgissements et déplacements partiels, définis
par (60) et (5?) sont composds de deux parties : J WX B et seni-

classique. Nous présentons d'abord le calcul du déphasage J WX B

gqui nécessite la détermination du peint tournant Rp , puis le calcul
>

de la partie semi~classigue et nous indiguons ensuite comment c'est fait

le choix de la valeur limite £, de £ . ILa derniere étape de ce
L

calcul est Itintroduction de la distribution des vitesses de Maxwell-

Boltzmann pour effectuer la moyenne (voir P. 54).

WK E
Dans le caleul des déphasages 6iWK3 , l'expression utilisde pour

le poitentiel est la foramule (86). File est introduite dans la formule

donnant le déphasage J WK B (41) ou intervient le point tournant

RO , clest~b~dire 1a plus grande des racines de 1'éguation :
2 (8- v(r)) -2 (89)
R

en unitds atomigues,



T

Pour calculer cette racine, nous utilisons un sous—programme de la
bibliothéque IBM : DRTHMI auguel il faut transmettire des bornes d'en~
cadrenent de RO . Celles~ci sont détermninédes graphigquement & partir

de courbes telles que celles de la figure 25 obtenues pour 1'héliun &

80 K . FEiles représentent la fonetion de R

y(R) = RV2u(B-v(R)) - 1/2 {50)

pour chacun des cing sous-niveaux congiddrds, Teas racines cherchées

~

de 1'équation (89) sont & l'intersection de ces courbes et des droites
horizontales y{R) =2 (oh nous aduetions £(£+1) - (£4A%92 ). Remar-
quens gue la détermination de la borne inférieure du point tournant Ro
eat délicate, en particulier pour les petites valeurs de £ . En effetl,
51 R est trop petit, la quantité placde sous le radical de 1'expres-
sion de y(R) (90) devient négative et le calcul ne pas aller plus

loin, Aux valeurs de R atteignant 20 & 30 a y(R) rejoint scon

O H

asymptote : kR - 1/2 .

Le point tournant R, étant ainsi détermingd, 1'intdgrale de 1'ex-

0
pression du déphasage (41), calculde par la méthode de Gauss~Mehler,
est approchée par une somme discréte & N points [41]. fette méthode
d'intégration a été utilisde entre autres par P, 9. Pack [59]. Nous
avons choisi de limiter N & 16, les résultats obtenus avec N=8 ne
différant que par la guatrieme décimale., les diffdrences deux i deux

TH W h y
des déphasages ainsi calculés (6iUKB( gAKB(Z) , éidKB(z)w 6gNKB

E)—é (ﬁ),
...) et la sommation sur £ permettent dtobtenir les largeurs et
déplacements J W X B partiels, c'est-a-dire les premiers termes de

(50) et {51).
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Pour les purties semi-classiques de ces expressions ((50) et (51)),
nous utilisons la forme asymptotique du potentiel (88). 1le déphasage
seni-classique s'obtient par 1l'intégration (44) qui conduii 4 la forae
analytigue

. C -
p 2y 2E 8T . (91)

80 C6
— + .
v B2 v

- 20
S T:

Nans cette approximation, les différences des déphasages sont petites
2t dans les expressions des largeurs et déplacements partiels ((50) et
(51)), nous confondons le sinus et son argument, L'intégration conduit,
15 aussi, & une forme analytique 3 par sxemple pour la transition

partielle I - 1T, on obtient :

| (a2M% (a2 (aaZ) (0422
Sc/n::8<v 6 '§b4~ 6 8 1;ﬂ)+ 3 b—Q 5
Yon 8 0 5 0 2 0
(2o (92)
N s
i M 3w 6. 6
avec AA6 Sy o
5
oY 51 (c ﬂig) )
et AA ey ——————
S A2 frv
Ny AAE" X AA?T 5
d}:n/n = Ly 7 }‘U. -+ 5 bO > (94)
: ' £O+£
o b, a ¢t¢ défini b partir de £y ¢ by =~ (p. 61}.

Pour EO , nous avons choisi une valeur au-dela de laguelle les

déphasages J W K B et semi-classique différent de moins de 1%é (ce

gul condult i EO = 150 pour 1thélium, £O = 400 pour llargen et

£0 = 600 pour le xénon). Pour les valeurs de £ inférieures & £
v

O L
la différence entre les diphasages J WK B et semi~classique s'accen-

tue, Klle est de 1l'ordre de 10024 pour £ = ﬁw correspondant A des
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ot dgaux au rayon de Welsskopf p . On définit ce

W

parametres dv

rayon p  comme £tant la distance pour laquelle le déphasage semi-

W

classique vaut 1 radian lorsque l'on ne considére que la portée la plus
C

longue du potentiel, celle en ~%— :
R
C o
s 6y /5 ~-
Py = (16 hv) (95)
et L =kop - 1/2 . Nous obtencns p, = 10 a, pour ltinteraction
W

xénon-hdlium, p = 10 a pour 1l'interaction xénon-argon et P - 2% &y

w 0
pour l'interaction xénon-xénon. On peut comparer ces valsurs au rayon
moyen de l'crbite de 1'électron opbtigue de 1'atome de xénon qui est de
1'ordre de & ag I1 est & remarquer gue la collision forte xénon~helium
peut 8tre représentée par 1l'image des sphires dures, tandis gque la col-

lision xénon-xénon en est loin (le rayon moyen de l'atome de xénon au

Tondamental est de 1L'ordre de 2 ao).

Dans un premier temps, nous pouvens calculer les sommes (50) et
(5?) puis (49) en prenant pour v sa valeur moyenns v (donnée par
(18)) et obtenir un élargissement et un déplacement pour un perturbateur
et une teapérature donndés, I'étape suivante consiste 3 tenir compte de
la distribution des vitesses de Haxwell-Boltzmann pour calculer la
moyenne indigufe par le signe " M (formule (25)). Pour cela, nous
avons utilisd une intégration de Gauss-laguerre en W' points ol 1'é-

largissement et de déplacement finals s'obtiennent par les formules :

B (96)
] 3 W ~
et d= T 2y d(vi) .

s



y(R)=£ (valeursdiscrétes)

N\

Xe . A
80K

L=1(niveau 5p° 6p[5/2],)

- 5 4

300 | V=0233x10%cm/s /\=0,634x105cm/s
/ (@,=0539x10%)
m _

200 L 2 v =0440x10°cm/s
(ay=0389x107)
va=0,273x10%cm/s
(a3=0,357)

100 L. b3

-
A V=0 17x10%cm/s
(Cl4= 0,603)
R{ag)
0 : % & #57
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Les vitesses vy et les coefficients de pondération a, correspondants,
dépendent du nombre N' choisi {Bibliotheque IBM]. Lorsque N'=8 (ce
que nous avons choisi pour le mélange xénon—hélium), le rapport entre le
plus grand et le plus petit des coefficients de pondération ay s'élave
N & . . .

a 10 . Pour le mélange xénon-argon et le xenon pur, nous nous sonmes
contentés dtune intégration en quatre points pour laquelle ce rapport
est de 103 . Nous considérons donc comme inutile de teuir compte de
résultats affecids dtun poids inférieur au milliéme da coefficient le
plus important. Etant donné gue le déphasage dépend de la vitesse, le
calcul est i reprendre depuis le dfbut pour chague valeur Vo En
particulier, il faut déterminer les points ftournants correspondant a
chaque sous-niveau et & chague vitesse., Ceci nous améne donc & tracer
des courbes telles que celles de la figure 26 obtenues pour gquatre
vitenses et les deux svus-niveaux ¥ et TI du niveau inférieur p .
Nous avons usilisd systématiquement cette procédure pour calculer les
dlargissements et déplacements totaux, la correction gu'elle apporte au
caloul utilisant la vitesse moyenne v seule n'dtant pas négligeable

(4004 pour le mélange xénon-hélium, .

lLe tableau suivant montre l'ensemble des résultats expérimentaux

et théorigques



M expérimental T calculd g'expérimental '% calculé

X1647MHsz; XKT17MM.cﬁ5 x1§47MHzxmé XKT17M&Lcm3
Ye-le 309K 56,7 87,2 -12,3 4+ 9,1
Ye-f 309K 49,1 97,2 +19,3 + 4,8
fe~-Xe 301K 34,1 95,4 +14,7 + 6,8
Ye~He 80K 21,8 53,6 - 6,5 +14,4
Xe-A 80K 32,5 62,6 + 8,6 + 5,1

Hos calculs et le modéle de potentiel envisagd conduisent donc &

des résultats ayant le bon ordre de grandeur. lLes dlargissements sem
vioent systématiguement trop grands, mals on peul noter que la variation
en tempirature est msez bilen rendue pulsque les rapports des valeurs

% o 4
e T TR TR
LA SR T ARSI

exeirimentales sont sensiblement les mdmes & 309 K et 80 K,
Te plus, ce rapport reste inférieur a 2 sauwl pour le cas du zénon pur ol
il atteint 2,8 . Bn ce gui concerne les ddplscements, dont les valeurs
sont traditionnellement moins significatives, l'accord est moins bon ;
en particulier, pour le¢ mélange xdnon-hélium, le signe reste mauvais,

Om peut cepsndant apporter une amdlioraition en inbrodulsant un calcul
£, ob l'gpproximation J WK B

quintique pour les premiéres valeurs de

surestine les diphasages.

De plus, éiant doung gque les niveaux initiaux et finals sont proches

les uns des autres (o = 2 849 cmuq), 1tapproximation (faite page 62) qui

consiste a négliger les teriwes croisss de 1l'amplitude de diffusion et

4 ne garder que ceux contenant la difiérence 61 - 6f ntest peut-&ire



—E3m

pas justifide. On pourrait denc envisager ici un calcul plus complet

mais beaucoup plus compliqué.

Nous avons aussi supposd que les collisions étudides sont ¢élasti-
ques, mais il faudrait tenir compie de contributions inélastiques qui
re sont sans doute pas négligeables. Bn 1'absence de toute information,

nows; ne pouvons pas prévoir leur importance.

D'un autre point de vue, on peut aussi songer & améliorer le medele
de potentiel, par exemple en augmentant le nombre de termes dans le
développement multipolaive, mails 1l'introduction de ces termes,dont l'ef-
fet serait certainement petit, ne justifie pas la complexité des calculs
gqua'ils occasionneraient, Pour trancher cette question, 1'idéal serait
de disposer des courbes de potentiel calculées par des méthodes ab initio,

ce qui ntest pas envisageable.
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CONCLUSION

Hous avons trouvé dans ce itravall un intérét 3 la fois expdrimen-

tal et thiorique.

Les mesures et les techniques de dépouillement mises au moint nous
ont permis de déterminer de Tagon précise les constantes d'élargisse-
meat et de déplacement par collisions de la raie & A = 3,51 umn de
Xe I , sous 1'influence de divers perturbateurs (hélium, ndon, argon,
xénon) et pour deux températures diffdrentes. Dans le cas du xénon pur,
la précision expérimentale est moins bonne en valeur relative puisque,
le domaine de pression considéré étant moins étendu, les largeurs mesu~
rées sont plus faibles. C(Cette précision est cependant suffisante pour
assurer les valeurs des constantes, Ies constantes d'élargissement
v/n (Xe-Xe) et v/n (Xe-He) ont été utilisédes lors de 1'interprétation
des phénoménes observés en sbsorption saturde sur cette méme transition ;
en particulier, la non-lindarité de 1'élargissement obtenu par ces
technigqiss a pu &tre attribude aux petits changements de vitesse asso-
cids aux collisions &lastiques & grande portée dans le cas du Xe , &

courte portde dans le cas de 1t'hélium.
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La déternination conjointe de la largeur de la composante Doppler
nous a permis de metire en évidence des distributions non thermalisces
des vitesses, ou des variations de la température avec la pression,
mails nous n'avons pas ftrouwve d'explication satisfaisante de ces phéno-
ménes qul nécessiteraient une dtude expérimentale beaucoup plus compléte,
avec, par exemple, la mesure de la température et de la densité eélec-

tronigues,

La comparaison des constantes mesurdes & deux tewmpératures diffé-
rentes s'est révélée trés utile et a mis en échec les essals 4'inter~
prétation par les modiles de potentiel d'interaction de Van der Waals
et de lennard-ijones., Ces modéles habituels d'interaction ne suffisant
pas & expligquer les résultats expérimentaux, nous avong ¢té amends A
calculer les é¢largissements et les déplacements dans le cadre de 1l'ap-
proximation J W K B en utilisant par ailleurs un autre type de
potentiel (proposé par 0. Vallée) qui déerit 1'interaction gaz Tare -
gaz rare de facgon approchée mals réaliste. Nos résultats sont du bon
ordre de grandeur et les élargissements calculés rendent compte de la

variation en température. Pour améliorer, notamment les valeurs des

déplacements, un calcul guantigue semble nécessaire,
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