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INTRODUCTION

Une abondante littérature, inaugurée sn 18G5 par A. A. Michelson1
étudie 1l'élargissement et le déplacement par pression des raies spec—
trales. L'origine de 1'intérét soutenu pour ces phénoménes est double.
D'upe part leur étude fournit des informations sur les forces in%erato-
migues et Intermoléculaires mises en jeu dans les ccllision32 ; d'avnire
part, slle renseigne sur les conditions qui régnent & 1'intérieur des
gources. Ainsi, largeur et déplacement des raies permettent, par
comparaison avec des mesures de reéférence, de déterminer par exsmple la

s e ] rd M - ] )
gravite de surface cu la tempérziure des atmospheéres stellaires”™, cu

) Caa g . . 4
bien sont utilisés pour des diagnostics de plasma .

En termes trés généraux, 1l'effet de pression sur les raies spec-
trales combine l'action simultanée des collisions et 4'un champ $lectre-
mazgnétique sur un systéme atomigque. Cependant, on peut considérer gue
les deux perturbations agissent séparément sur le systime lorsque sz
durée caractéristique d'évolution par interaction avec le champ lumineux
est longue devant la durde de collision. L'élargissement par pression

des raies specirales est alors attrivué & la destruction collisicnnelle



de la phase entre les états couplés par la transition optique. En d'au=
tres termes, les cocllisions détruisent les dipoles optiques que crée le
champ électromagnétique et qui évoluent librement entre deux collisions
successives. L'effet des collisions est déerit par un taux de relaxzation
- taux de collisions déphasantes - proporticmnel & la pression, qui s'a-
Joute au taux de relazation naturel des dipoles pour constituer la lare
geur homogene de raie, Ce schéma est celui de la théorie d'impact, dans

les limites de laguelle se tisnt notre étude.

Ltétude des collisions par spectroscopie d'absorption dans les gaz
% basse pression a été profondément marquée par l'apparition du laser.
Jtilisé comme source accordable monochromatique, le laser autcorise une

. 5

résolution spectrale inaccessible aux spectrometres”. Par ailleurs, la
pulssance lumineuse vlus élevée désormais disponible permet d'explorer
les alles des raies6. I1 s'agit 1la de pverfeciionnements apportds aux
méthodes usuelles, mais la lumidre émise par le laser interagit de la
méme fagon que si elle provenait d'une source classique. Dans ces 8xDé-
riences, l'énergie lumineuse absorbée par 1'échantillon varis lindairs-
ment avec l'iﬁtensité du faisceau laser. C'est le domaine de la specirow
scopie lindaire. Plus spécifiques de la spectroscopie laser, sont par
contre les processus caractérisés par une réponse non lindaire avec
l'intensité lumineuse. Dans ce mémoire, nous nous proposcns d'ezaminer
l'application de quelques uns d'enire sux & 1'éfude des collisions dans
la limite d'impact. Nous laissons de cdté le secteur zctuellement trés
actl? de la spectroscopie laser non lindaire des collisions qui concerne

~

oo t s . !  a .
s collisions radiatives et optigques . Leurs manifestations les plus



spécifiques se produisent dans des conditions d'intensité laser et de
désaccord de fréquence laser-atome incompatibles avec la théorie d'impact,

Dés 1l'instant qu'il s'agit de spectroscopis ovtique, qu'elle soit

lindaire ou non, le déphasage Doppler entre classes de vitesse jous un
En spectroscopie lindaire le profil de raie est
déplacée

réle déterminant,

convolution d'une courbe de Lerentz de largeur homogéne,
effet Doppler, qui représente le profil d'absorption d'une classe de vi-

tesse longitudinale des atomes, par la distridbution de vitesse de ces

La mesure directe de la largeur homogene est alors impossible,

En spectroscopie non linéaire, au contraire, on peut zccéder i cettie
& oppler -

&

atomes.
élimination de 1l'effet
deux photons - , soif seulement par
t Doppler.

effe

mesure, soit par réduction, voire

clest ce gue réalise llexcitation i

suppresaion de 1l'élargissement de raie inhomcgene 44 & 1!
Dans ce dernier cas, le déphasage Doppler entre classes de vitesse lon-
gitudinale demeure et la perturbation que lui font subit les changements
de vitesse collisionnels se manifeste par une déformation du signal qui
compromet l'observation directe de l'élargissement homogéne. Cet effet

est masqué par l'élargissement inhomogére en spectrosccpie linédaire
les mesures de spectroscopie lindairs
ngi-

En d'autres termes, tandis gue
déconvolution du profil de raies, se
les collizions dans 1'étatg

sont, une fois mende & bien la

bles seulsment aux changements provogués par
interne de l'atome actif, certaines de celles réalisédes 2n spectroscopis
non linéaire portent aussi la marque des perturbations collisionnellss

de mouvement de iransiation aiomique.
complication indésirable ou nouveau moven d'investigaticn de la
k Vi g

dynamigue des collisions 7



Clest ce que s'efforga de déterminer une série d'études tant théori-
‘ques qu'ezpérimentales au cours des anndes 1970. Elles se signalent paxr
la diversité des approches retenues pour la formation et la détection des
signaux, les unes néritdes de la R M ¥ , les auires simplement dérivdes
de la speciroscopie de position en usage dans le domaine optigue ; par
la variété aussi des processus de relazation cbservés qui agissent scit

sur les populations de niveaux, soit sur les cohdrences atomiques,

Dans la premiére partie du mémoire, nous situons nos propres iravaux
var rapport & ces $tudes. Le premier chapitre en dtablit une description
unifiée. Les deux chapitres suivants soni consacrés aux dtudes de diffu-
sion élastique des populations et des cohérences atomigues. Nous préei-
sons les résultats expdrimentaux obtenus : mesures de sections efficaces
élastiques totales dans les états excités, mesures de valeurs movennes
de changement de vitesse, y compris dans des 4tats de superposivien,
tests de potentiels interatomiques. Parmi ces résuliats figure notre
mesure de la section efficace de collision élastique Xe-Ee dans 1'dtat
6p(3/2] . du zénon (Article 1). Certains effets prévus par la théorie

e cas de

Jt

n'ont paes sncore connu de vérificasticn expérimeniale. ('est
i'effet des collisions sur les cohérences 4d'une transition & deux vhotons
3 résonance avec le niveau intermédizire, et de leur effe% sur les poTula~—

tions et les cchérences dans les phénoménes d'échos de photons en ondes

\ s = N o
gtatlommaires auxquels nous avons concacréd deux articles (Artlcles 2 et 3),
Il apparai{ que la spectroscopie laser offre un accdés relativement gimple &

peu colfeux aux sections efficaces de diffusion, totale et dans une ceriain

mesure diffirentieile, dans les états sxciids ot les supervositions

o1



d'états, alors que ces grandewrs sont difficiles & obtenir par des techni-
ques de faisceaux atomigues et moléculaires. Dans le quatridme chapiire,
nous changecns de perspeciive et examinons les situations ol les effets

de changement de vitesse peuvent &tre 4liminds pour permettre la mesurs
des taux de collisions déphasantes. C'est en particulier le cas pour
certaines transitions & deuxr photons & réscrance avec le niveaun intermé-
dizire (Article 4). Enfin, 1'étude des collisions inédlastiques en spec-
troscople non~linédaire est abordée dans le ¢inguidme chapitre. Par col-
lisions inélastiques nous entendons celles gui, sans asgistance du champ
laser, induisent des transitions atomiques internes. ILes expériences
réalisées jusqu'ici ont mis en ceuvre des transitions collisionnelles dans
les moldcules entre sous-niveaux rctationnels ou enire sous-niveaux

Zeeman sépards par effet Stark.

la deuziime partie de notre mémoire ajoute i cetie liste une nouvelle
situation expérimentale. Nous avons observé le sigmal de double réscnance
optique induit par des collisions dépolarisantes dans un niveau dégénéré
du xénon (les premidres observations sont rapportées dans 1'Article 5).
De ftels processus collisionnels ont 814 étudids dans de nombreux travaux
de spectroscopie herizienne {(double résonance, effet Janle). Caractéri-
sées par un déphasage Doppler négligeable entre classes de vitesse, ces
expériences sont insensibles aux changements de vitesse collisionnels et

permettent de déiferminer des sections efficaces totales de dépclarisation.

Au contraire, la méthods de spectroscopis OpTigue gue nocus metions an

I % -

ceuvre se distingue ypar un effet Doppler important qui impligue une

certaine sensibilité aux changements de viiesse. Un premier chapitre



expose le principe de l'expérience ou la sélection complidte des sous~ni-
veaux Zeeman est obtenue par ls polarisation relative des faisceaux laser
saturant et sonde. Ie deuxiéme chapitre déecrit le dispositif expérimen-
tal et rrécise les solutions adopides pour rdaliser les sources laser.

Az ccurs de la mise au point du montage, nous avens fait 1'cbservexion
nouvelle d'un phéncméne gui permet d'analyser la siructure d'un nivean

2 l'intérieur de sa largeur naturslle (Article &). Nous avons aussi
constaté que le systéme 3 trois niveaux choisi illustrait bisn une mé-
thede d'élimination de 1'effet des changements de vitesse collisionneis
pour la mesure du taux des collisions déphasantes. C'est la matidre du
troisiéme chapitre. Ie quairidme chepitre présente les mesures des sec—
tions effilcaces de collisions dépolarisantes e% celles de changemerts de
vitesse, réalisdes dans des mélanges de xéncn avec différents gaz rares
(e, ¥e, Ar}. Dans le cingquitme chapitre, nocus comparons ces donndes aux
quantités correspondantes calculdes suivant les théories en usage dans
les ftravaux de spectroscopie hertzienne, En raison de la non sélectivité
en vitesse déjh mentiomnde, 1l'effet des ccllisions dépclarisantes sur le

mouvement de translation des atomes y est négligé. Dés 1l'instant aue

'sbservation des changements de vitesse devient possible, il est inté-
ressent de préciser le lien entre 1'dvolution de liétat atomigue interne

e mouvement de translsaticn. Lt'Article 7 aborde cetdte £iude.

L)
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PARTIE I






PARTIE I

Nous avons voulu dresser le bilan des travaux accomplis au cours

des dix derniéres années dans le domaine de la spectroscopie nen~lindaire
des collisions en condition d'impact. Pour distinguer plus clairement
les conditions nécessaires & leur observatiocn, nous avens fait des 4i
férents processus de collisions les points d'articulation de notrs sxposé,
Nous €fudicns donc successivement la relszation de viitesse des ropulations
de niveaux, celle des cohérences atomiques puis les collisions déphasan-
tes, eniin les collisions indlastiques. 3In préférant ce plan i un cata-
logue des diverses meéthodes expérimentales nous n'évitons pas gquelques
redites, la méme technique domnent & voir, selen les condiiions d'exzné-
rience, des processus collisionnels différents. Cet inconvénient trou-
blera moins la lecturs si on note que trois phénoménes génériques, 1'ab-
sorption saturée, l'écho de photon, la transition i deux vhotons, sont &

la scurce de tous les travaux envisagés.






1. REPRESENTATIONS THEORIQUES,

1.1 Cadre général d'étude.

Malgré la diversité des techniques mises en oeuvre, le champ de la
spectroscopie laser non lindaire des collisions est délimité par quelques
conditions et mrincipes généraux que nous avons réunis dans ce raragraphe.

1,11 Excitation non-linéasire, A l'ordre le vlus bas des perturbations

en fonction du champ laser, seule la composanis de la densité de polarisa-
tion preporticnnelle au champ sst excitde. ('est la quantité observés en
speciroscopie lindaire, Ies ordres de perturbaticn successifs metient sn
Jeu, en pulssances croissantes du charp, d'autres composantes de la den-
sité de polarisation, mais aussi de la densité atomique dans les niveaux
d'énergie couplés par le champ, Ia détection de ces grandeurs est l'objet
della spectroscopie non-lindaire,

1.12 Condition du nombre limité d'interactions instantandss avec le

champ. Dans les expériences en régime statiomnaire (champ laser conti.
) , . L 3 s N N . oA -
nu , , le développement rerturbatif &vogué ci-dessus peut Sire compris

& l'crdre n comme une succession de n interaciions insiantandes aveo

it

la lumi2re, sépardes par des séquences 4'évolution du sysidme scus 1's
Tet des collisions. Le limitetion du nombre des intsractions avec le
champ est réalisée lorsque la description par le déveloprement

4

perfurbatif & l'ordre le plus bas de non-lindarit

b~
(4]
w
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En régime <{ransitoire, le systéme stomique interagit de facon Lrds
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- Q-

ron linéaire avec quelques impulsions laser mais l'effet des collisions
est négligeable pendant la durde des impulsions qui peuvent &tre consi-
dérées comme instantandes.

1.13 Limite Dooppler. L'effet des collisions sur les signaux de

speciroscopie non-lindaire se préte bien & l'observation lorsque la lar-
geur de raie homogene est petite devant la largeur Doppler. Nous suppo-
sons cette condition réalisée tout au long de 1'exposé.

1.14 Condition d'impact. On suppose que la collision est instanta-

née par ravport & toutes les autres perturbaiions externes. Ceci impli-

£
+

que que l'inverse de la durde de la collision 10[ ast grand devant la

fréguence de Rabi. Cela signifie aussi gue le chzamp laser n'indult pas

de transition entre niveaux atomiques pendant la collision, ce qui exige
-1 . p s . C o s

ue T, soit grand devant la frequence de la transition. Enfin, les

dipoles optiques ne se déphasent pas par rapport zu champ laser pendant

la durée de la collision, ce qui suppose que le désaccord de frécuence

-1 . o .
champ~atome est petit devant T, Moyennant ces conditicns, la colli-

sion et l'interaction atome-champ externe peuvent &%ire traitdes indé-

. &
vendamment .

1,15 Ceondition de collision binaire. La prsssion de gaz est assesz

=z =

basse pour qu'on puisse négliger les collisions & 3 corps. En falt cette

condition est deéja contenue dans la condiiion d'impact. En effet le faux

de relazation collisionnelis est de l'ordre de 1'inverse du tenmps enire
~ 1
deux collisions tc y % la largeur de la plage de fréguence explorde
¢st de l'ordre du taux de relaxation. La condision A << 1 implicue
o pLia
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1.16 Condition des perturbateurs étrangers. On distingue les atomes

sensibles & la perturbation laser, des atomes du gaz étranger - atomes
perturbateurs - et on suppose que la pression partielle d'atomes actifs
st suffisamment faible pour que le taux de collision aiome actif - atome
actif soit trés petit devant le taux de collision atome actif - perturba-
teur. Par ailleurs on suppose impossible un transfert d'excitation entre
atome actif et perturbateur.

1.17 Elasticité. On suppose que les collisions n'induisent pag de

transiftion & l'iniérieur de l'aifome achir.

1.2 Equation de relaxation de la matrice densité.

7 EN

Les grandeurs sensibles & l'excitation laser sont directemen® lides
auxr éléments de la matrice densiié atomique. Autour du point de position
i - —* - 0y I . o N . —>—>—
r et de vitesse v , la densité atomigue dans le niveau 1 , N;(r,v,t)

+ 1 3 +A 1 j i “ﬁ‘*-)+- ! B! =
g% la densite de polarisation & r,v,s 3'ecrivent :

Ni(?’?’:) = Pll(?’?’t)
P(r,7,t) = Tr u o(%,7,1t)

- .1 s d g . : y
U py est le dipole : u=2 e T {1z somme poerte sur les elescirons).
n

—_—

Comme les 4leéments diagonaux de 4 eont nuls, la densité de polari-

ilagonaux de la mairice den-

o9

sation s'exprime sn fonciion des $ldmenis non
sité, qui sont caractéristiques de la superposition des Stats atomigues et

que nous désignerons en géndral par la auite comme cohérences atomicues.




- P . i e

L'anzlyse des données exrérimentales concernant P et Ni repose
sur la compréhension du mécanisme de relaxation collisionnelle de la ma-
trice densité. Lorsque les conditions d'impact, de rerturbateurs étran-

gers et d'élasticité sont vérifides, une expression générale de 1'équa-

ticn de relazxaticn de cette mairice s'écritg’qo :

é — oy 1 . — -—r-o“. r—bl . —>‘—-—b ---«v-—}r 7
— P (r,v,t) = -1.;(v) 0., r,V,u)ﬁ- dv N.%(V ,v) p,lT,v ,t) (1)
3t "ij coll ij ij iZ i3

ot 7. (¥',¥) = N(-’:‘-l)3 fd??' i
i §

[ 7 -1 —r!
» &) Mp(vp) v, 6(vr vr)

§(F 4= V1o B2.F0) £ (T T ) sMFT LT (2)
" V) 1Y i J z
i
r (» ¥ [ W (* 2 [« (?‘ e ) i *]\ (z)
— L A b 4 - T 3
i3 v) = N | v‘ 'p v- T (iuvr T, 7 rr ;J\vr,{r)/; >

ol m , mD » b sont respectivement la masse de l'atome actif, du rertur-
.- . —_— —r - e . —

vateur, et la masse réduiste , v =vV-v et v =viev! |, ¥ (v )
r ? r » PP

est la fonction de distribution de vitesse des ztomes rerturbateurs, N
est la densité de ces atomes et i, j désignent les é%ats internes de

l'ateme actif. L'amplitude de diffusion dans 1'état i est notde

_"-—hr-*)
SERRP APV

1
L'dquation (1) a la forme de 1'4quation de 301tzmann‘? vérifide par
la fonction de distribution classique en théorie cinétique des gaz. Ia

P~

cendition de non corrélation {chaos Toldculaire) est ici assurde par la
condition des periurbateurs dtrangers., C(evendans l'anaiogie avec l'équa-

tion de Boltzmann n'est satisfaisants gue pour les Slimenis diagonaux ds

5 . . . ’ - 5 : N - . 5 < Lo A . .
la matrice densité., Ies deux termes i droite de l'éguaticn {1) décrivent
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1] e 3 -

alors respectivement le départ de la classe de vitesse v wvers les au~
- . - - -

tres classes de vitesse, et l'arrivée dans la classe de vitesse v en

—
movenance de toutes les autres., ILe novau de collision Wiﬁ(v',v) est

la densité de probabilité r unité de temps powr gqu'un aiome de vitesse
I E g

-

. id r'd . .
v' acquiere la vitesse v ., Au moyen du théoréme optique, on peut ex-
- - - 7 . - ] L
primer le taux de départ Fii(v) comme une moyenne prise sur la vitesse

du perturbateur, du produit de la section efficace totale de diffusion

¢lastique dans 1'état i et de la vitesse relative V.o En exprimant

an 2

la section efficace totale en fonctionm de la secticn efficace différen~

tiells £, (v',¥ )!2 on obtient

1
N
=

Lle noyau de collision s'exprime lui aussi en Ffonciion de la section efw-

ficace différentielle et on note que si i=j

A

/ 3 ot S S [
J l‘d‘-lJ(v , V) AV = Fi‘j\v ) . (

De cette équation résulte le conservation de la densité de population
o) - -
“otale du niveauw i S%-.jdv pii(r,v,t) =0 .

201l

L'interordtation de l'équation (1) est moins claire lorsque 4] ,

Py

N .. - — —_ A - - N
si, comme c'est en géndéral le cas, :i(v;,vw) # :€(v£,vr) . Le noyvau dce
r’z 3

P . - = : . L - T - -
collision ﬁii v',v et le taux de relaxation Lij(V) sont alors des

o

]

nombres complexes et ne peuvent Stre désignés en termes de probabilité

de fransfsri entre classes de vitesse. L'dquation (3) ne tismt plus, de
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ke

: . . h . .
n'est autre que le taux de collisions déphasantes y?j observé habi-
tuellement en spectroscopie linéaire, Une image de ce processus de re-
laxation est suggérée en notant gue, dans le noyau de collision
. iy ) . . —_— — — - . . .

i, (3v) , le produit £ (¥1,¥ ) £*%(¥,¥.) contient, lorsque i#j ,
ij i“r»r T30 r
un facteur de phase qui oscille en fonction de l'angle de diffusion.

Ceci détermine une interférence destructive entre les contributions

des différentes classes de vitesse au terme de restitution

T ) g
f ij(’ ) pij(‘ ) dv

=

En résumé, les éléments diagonaux ne subissent gu'un changement
de vitesse au cours d'une collision élasticue. Hous désignercns ces
collisions sous le signe TCO (vwelocity changing collisions), Dans
leur action sur les cohérences aftomigques, par centre, les collisions
¢lastiques mrésentent le double aspect de VGO et de collisions détha-

santes,

1.3 Préparation du systéme et édvolution.

En l'absence de perturbaticn extérisure, 3 l'éguilibre thermodyna-

1'équation de relaxation collisionnelle des £ldments diagonaux 28

. . . L s L e [Ty
migue, la matrice densitéd est dimgonale (P;4\r,v,tj =
Ay

{2
3y
(25

i

<.

ot

e} (o , o ,
ey pii\r,v,t) = C comme on veut le vérifier en portant
. coll
- g —_ . - . N Y—) N .
p“i( ,v,c) = piikr,O,t) W(v) dans l'dguation (1), 2u M(v) est la Z4is-
=N -t

“ribution de viiesse d'équilibre. Dans les sxpériences de speciroscopie
laser non linéairs, clest la perturbation par ls laser de la distributicn

de vitesse qui révdle les processus collisionnels de retour 3 L'équilibrs,
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L'évolution des éléments de la matrice densitd dépend de la forme de la
perturbation. Ies expérisnces ont mis en jsu des perturbations ;

- sinusoldale dans ltespace des vitesses,

- sinusoidale dans l'espace des positions,

-~ locale dans l'sspace des vitesses,

dent nous examinons successivement la relaxation collisicmnelle, L'équa-

tion d'évolution d'un 4ldment de matrice densitd s'édorit :

d - - 3 - -
Ele(ryvyt) =‘5”%"Pl_‘(ryvft) + 3 (V,..,'t) -
v coll “
- y—r - s
-5 e (Tt) -4 Wy lJ\r,v,t) (6)
W —d
i 7 - . - ..
ou ij(r,v,t) 23t un ferme scurce caractiristigue de la verturbation
laser, == p \r,v,t) est le terme de relaxation, == indigue une
4% i lcol’ dat
a4 - IR (d 0 o o -
derivavion totale par rapport au femps ‘—— =—— +v. V) vy.. est le
ol = dt &t ! ij

taux de relaxaticn s=pontande de pij (décroissance radiative, relaxa-
tion interne des molécules) e% wij est la différence d'énergie entre
les niveaux i et j . L'équation s'applique aussi bien aux €ldments
diagonaux que non diagonaux. Sa rssolution est entreprise dans les irois

cas cités,

1.31 Perturbation sinuscfdale dans l'espace des pesitions. e

Le terme source est supposé de la forme

- = ikz~iyt \

Si_.‘(V,I’,'U) = S-i-i(v’ ) e {7/
o bt V)

ol w et k sont respsciivement la fréquence et le module du vecieu
dtonce du laser. On vose

= ikzuiwi1t

[ oo oL 1 /
P \v, T, U) =p \"f’“) e v . \8)
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L'égquation (6) s'éerit alors :

‘_O_.. ™oy - 0 Y . - - - -
P..(W,u) = -(Fij(v)+-yij) pij(v,t) +'[‘Mij(v ,v) pij(v ,t) dv

o _iAijt
~ r i . o~ -'J..
F S, .Av,T) e - lkv L Av
- Sl,j\ ] ) 7 Pls( y“) (9)
o A, =w-w,. .,
1 +J
. o .\ — — — . — .
g terme de diffusion v ¥ piﬁ(r,v,t) = 1kvz pij(r,v,t) rend compite de
W

ia medulation dans l'espace de vitesse quil résulte du mouvement de trans—

lation., 2n effet, si la perturbation est appliquée pendant wun temps court

3 llirstant +

o toutes les classes de vitesse acquisrent alers une phasse

Xz , mais a l'instant t ultdrieur, les atomes au point 2z sont csux gqui,

N\ o . . . P A » . -
a l'instant tO » se %rouvaient s=n z-—vz(t—toj et la vhase de la classe

N N a . - ran
de vitesse v, au point 2z & l'instant t est done kz-kvﬂ\t—to) .

I1 est commode de mettre 1'Bq. (9) sous la forme1o’12'35 :
N Pt - . N -ia, %
ST = [ @ [ e o U Fee) 5 T e (10)

43
| u

fo s . o 12
v, v,t=t!) défini par les édquations :

B T T = o (ry o)) 6, (7 e
o o -
‘ " v ¥ iy S 1 Il - - .
< +‘j Nij(V”,V) G(vt, 7 8-t ) ave - e, “ij(V‘,v,t—u
G, (:;r ,-\—"),0) = 6(:;""_‘; ) {11)

L]
L'effet dez changements de vitesse par collision se manifesis plus clai-

&l

rement apres le changemeni de varisbis 4é7ini

i3

]
A

m LT Ly
IS 2D
RPIER 1V

~d
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qui exprime le passage du référentisl du laboratoire au référentiel de

vitesse vz . On cbtient alors
(2 4 (3, F0m00) = (1, +40) G (3,70t
ot Jijs ! 137 Y13/ Figtv ooV
{ + J! w.. (v,7) ;Lii.j (v, v, t-t) o exp [ik({v —v!)(t-t)] &v"
\ ?ij(? 7,0) = &8(¥-% . (13)

Cette dquation décrit le mouvement & l'instant t des atomes de vitesse

- - -~ £l | - » — o 0 .

v qui, a l'instant ' , avaient la vitesse v' , Les collisions qui

sé produisent 3 l'instant t  amdnent dans la classe ds vitesse v
£

des atomes de vitssse v; qul ont évolué depuis leur derniére collision

avec une phase en kv;t . Iz superposition dans le terme de restitution

de contributions de phases différentas tend i le réduire,

Pour réscudre l'équation {13) on utilise les hypothéses et défini-

e - = - h Vie 0
a) Cn pose [.7 = f W, (T, 9) dv , v =T, -TY e Yoo = Y.L 4y
i3 4 Tig ij ij i3 i3 ij
On suppose négligeable la partie imaginazire de ng et on néglige la
J
. . - . -r = s s , Id >
rartie imeginaire de wij v’,v). Cn réalize de la sorte la séparation
P (i vh _ . . .
de l'effet dévhasant (déerit par yij ) et de 1'affet de changement de
vitesse des collisions élastiques sur les cchérences, Iorsque i=j on
oh ‘ ve
T.=0C et T,,=7T.. .
ij i ij
3 ~ - : z 2 -
b) On suppose que .. est indépendant de v .
)
¢) On définit le provageteur unidimensionnel
- ) A F—a_\—b'—)\\_f; Iand e d
< Avi,v L=t = ) dv av w(Z) 9 (T, TF, -t ) {14)
Jijt 2’z J E LS



et on supposze en outre que :

(gt <& (T T et o= Wy -1t
j’J(vi) Jij(v',v,u 6t ) v = #(VL) éaj(vé,vz,t g1 . {(1%)

Cette hypothese pese 1'indépendance des changements de vitesse éans les
trois directions de l'espace. Ie propagateur unidimensionnel vérifie

alors 1l'égquation :

_O- < [ it [ —|VC & 1 ot {
a% fij(vz’vz’t o) = (lij +Yij) dij(vz’vz’” a (16)

, i (v_-v")(s-t1)

+ J dv;_‘ wi,j (VI'Z”VZ) ;lj (Vé’v;’ ,,,t1) e

ol le noyau de c¢ollision unidimensionnel est défini par

" ol - ‘*'r '_’r i 1 |/ _’l s
Mij(fz’vz) = j‘avL av¢ N(VL) dij(v ,V .
a) Wij(vé’vz) = Wij(v;"vz) . la validité de cette hypothése sxige

que les changements de vitesse et leuwr taux soient assez petits pour gue

[ ]

¢ temps qui s'scoule enire llexcitation et la détection des grandeurs

atomiques ne suffise pas au rétablissement de 1'équilibre thermodynami-

13 : . {oiaan .
que ©, Le temps de retour a cet équilibre est de l'ordre de
/ V=1 U.2 s . . I . .
kPié) ot u et Auij sont respectivement la vitesse et le
1
“ FiYo -
L3
changement de vitesse les plus probables. Si 7T est le temps d'obser-
v 2
. . . . TG ! -
vation, la condition s'éerit donc Pi; T K 5 . (1{)
T Au
o

Moyennant ces hypothdses, l'équation (16) peut se résoudre par

transfcrmation de Fourier,

{n pose

- 1 iX(V!—\f )

I's . 2 Z P . \
S, \X,T,—'CT} o e /" E) iy ("f'-v ,TJ-—-'G') dv! .
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Uémwﬁm1(m)dmmaw:
i ; = ._‘VC‘ é +t
5 ? x,t-t1) = —-(lij'r‘Yij) fij(x’t-u J (18)

_? (x, t—t')fdmr w. (av) e i{x-k{t-51))av '

Iz sclution est :

;
& L it ,._1.... 3 - - e okt
Zi5(vpmrtt) = 5 | @ expl~aw(vgmv,) = (05 4y, ) (e-t0)

’ jc;t—t;iT Jr aav i, ,(av) ei(x‘kf)ﬁv} (19)

Il reste & cbtenir 3 l'aide de ce propegeteur, 1'évolution des
¢léments de matrice densité, Ies traits principanx de ce processus
sont dégagés dans l'exemple simple ol une impulsion laser & l'instant
' excitant wniformément toutes les classes de vitesse, crée une pertur-
s 1, o 1z .. | £ T s O S s :
tation de la forme décrite par 1l'équation {8) ou p..AV, % ) dépend de

- —* LR . -
v comme M(v) . Le propagateur possede la propriéis suivante

o, (v v, e-1) =‘j1d¥” Gij(?',¥",t"-t') G, (77,7, 5-t1)

4 l'aide de cette propriété et de 1'équaticn (1C) on montre gque

~ I - A--y e — o ~ JEFR . \
pij\v’”) =[ vhoG, AV v, t=t1) piw\v',,',u {2¢)
o o o
" ~ (-->
si, pour v > I 5..0v,5) s 0 .
b4 lJ

Transportant l'expression (19) dans (20), on obiient

\

—

a(v,t’) e,(:n-j 1‘<v (b-*‘ja—_kz Ts (‘: T+ V. ,(t-t',k)} (21)

s
—
[
<
-
ol
pa—_
D2

_— T
ol 7., (%-t',k%) = f aav o, {av) (222 avltott) (t-z'g .
=y v it kAv

~~
Mo
AS}

—
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On peut envisager deux situations extrémes :

i) kAuij(tnt') >> 1, les contributions des différentes ¢lasses
de vitesses interfirent et s'amnulent dans le terme de restitution de

1'équation (16), de sorte que :

. ~ Vo,
F - t _ i a0
pij(vz,u) = pij(vz,tJeXP( (Yij+rij)(° t)) . (23)
N 2.2 fe an2 L o . y
il) k%A uii(umu )S << 1. la fonction Vij(t-t‘,g) peut gse déve-
o

lopper sous la forme :

1
7. (5=t ,%) = mg I'C
iJ 1]

e, (550228 0 Gey )P (et0)%
hal’ “ud

s (t-21) of[xpu, (3=t1)17) (24)

-~
I

lLorsque Wiﬁ(Av) décroit plus vite que (Av) “ quand Av - , o est
o

nul. Dans cette hypothése, l'équation d'évolution se réduit &

~ . o~ - VC( . 25 P 4
pij(fz’t) - plj(vz’t') vxP—(Yij +8 Fia\mule(“""!)) }(L’—‘-’i) . k25)

4+t

le carré du changement de viiesse moyen produii au bout du temps  t-%

A VG, 2 ; . s . . .
est Fij(t-t') Auii . Le pas de la modulation dans l'sspace de vi-
7]

N . . -1 X .
tesse & l'instant ¢ est : 4w = [k(4-t')]7 . Il apparait dans 1'équa-

: / - 1 s m - = .
tion (25) que les VCC contribuent de fagon aprréciable 4 la relaxzation
. ST 2 2 o as . Lo
lerzaque LJikt-t‘) du; . > 4w, c'est-a-dirs lorsgque le changement de vi-
.,’..u ET

Ttesse subi est de l'ordrs de grandeur de la largeur de modulaticn dans
l'espace de vitssse.
I1 découle de l'examen de ces deux cas extrémes que le faux de rela-
zation ccllisionnelle de la cohérence est foulours majoré par Yoo+ .
Nous verrons dans la suite de l'exposé qu'il est possidble de rovo-

quer Zans les 4if

férents 2ldments de matrice densitd — coahérences assocides
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ou ncn & des transitions optiques , population des niveaux - une telle
perturbation laser dans l'espace des positions gqui est responsable d'une

modulation dans l'espace des vitesses.

1.72 Perturbvation sinusoidale dans l'espace des vitesses, En lfab~

. . Rl d -b.
sence de dépendance spatiale, le terme de diffusion v ¥ pij(v,t) a2st

nul dans l'équation (6). Ia relaxation des 4léments de watrice densité

—

stobtient & l'aide des mémes équations qu'au paragraphe précdédent (qu.

10, 11) aprés élimination de ce terme. On a :

A - - e
e (2 v, v, b=t = {7 3 G vy, bkt
Ot 13( LA ) ( l,] T‘Yla) lJ( 1V s © )
-
{ *’j'”.-.;(v",v) G, v, 1=t ) v
— — B d e
Gw‘j(v'rvso) = 5('\"’ - ‘f) («-5)
L i
%
i — -
p..(v,% =‘j dv j‘ atr g, (v, v, e-t) 5, (e ; (27)
15 o L3 iJ
Utilisant les mémes approximaticns qu'au varagraphe pricédent, on résoud

1'équation (26) par transformation de Fourier :

. 1 [ﬂ
!l o e ——— 3 3 -
Gi"’(rZ Vz,t T ) 5 ax e]{p-nlx(vz \I;)

o p-

(28)

Pour illustrer ce résultat, nous considérons un systdme gui dvolus sous

le seul =ffet dss collisions aprés le temps {' ol il est prépard sous
la forme :
I . o
piikvz,t') = pii(o,:') cos kvz T . \29)



.

Utilisant la propriété (20) et l'équation (28) on obtient :
033 (vyot) = 0y, (v ,50) exp{=(y , + 11D (5= 4 (-t1) j aave ™y ()]
(30)
insi le taux de relaxation de pii(vz,t) est, & une consitante wds, la
transformée de Fourier du ncyau de collision, ﬁii(kT) . la mesure du
taux de relaxation en fonction de T permet en principe de déterminer
cette fonction et d'en déduire W {av) .

1.33 Perturbation locale dans l'espace des vitesses., ('est la

forme habituelle de la perturbation appliquée aux éléments diagonaux
de la matrice densité en absorption saturde. Dans un $irci% domaine de
largsur yii/k ausour 4'un point v, déterminé, la disiribution de

9]

itesse est dcaride de 1'Squilibre. Ia relaxation est décride par les

dquations 26, 27, et ls terme source Sij(v ,%) est une fonction dont

la largeur en vz est petite devant celle de la

]

o

istribution 4'équili-~
bre thermique. Dans leé deux paragraphes précédents, les dquations de
relaxation ont €té résolues par transformation de Fourier, en supposant
que le systéme restait toujours €loigné de la fhermalisation collision-
nelle des vitesses. Ce type de résolution ne convient pas en général
ici. D'une part, les études expérimentales ont souvent portd, dans le-
cas des perturbations locales, sur des changements de vitesse collision-
nels importants qui thermalisent la distribution de vitssse en guelques
chocs., D'autre vart, le forme de la perturbation, beaucoup plus compliexe
qu'une sinuscide, se préie mal aux intégrations comme celle contenue dans

1'3q, 27. Cervendani, on peut obtenir une solution formeile de 1téq. 26
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Vo

~(y, 4T, L) (k-t1)
G, (¥',¥,t-%') = Z (t-t1)" G(.r.l)(?r",?? e 4 )
1J I1=O lJ

Reportant dans (26) on frouve la relation de récurrence :

(I’l) pr e (n-'1) Ty Tl jmat
n Gij (v',v) = Gij (v ,v wij(v V) dv

e Y - N (31)

ig
Ia sclution s'éderit finalement :

Sy, + T 0) (bt
Gi;(??' Ty i=tt) = bly=vt) @ O (22)
7C
. n (0w, H{t=5)
RCDRNCICIC IR e
n n !
3 1) e e — -

avec W(n){'\-f" ’:}.’) ::f w(ﬂ—l){vl,vu) wij(vn,v dvh . (33)

Pour poursulvre la resclution cn fixe la forme mathématique du noyau

de collision., Dans l'analyse des résulitats expérimentsux, le cheix a

14

terté en gendral sur le noyau introduli var Keilson ¢t Storer Dour

résoudre l'équation de Boltzmann dans le cas du mouvement Srownlen.

P N . _ pls
Le noyau, caractérise par deux parametres, le taux de collision Pi

2t le changement de vitesse le plus probable bu., s'éerit

i3
1 . -

- . f;g (v— ai, v’)2 s oy 2
Wii(v"v) = _H“*";E—?7§ SKD = g oit fu, ;= (1-—aii)u
“ (rn an. <)~ au. < —d e

i ij

OJutre le mérite de la simplicité, ce noyau a celui de vérifier le prin-

cipe du bilan &étaillé

P
]
\J%
—

W(ve,w) W = w3 w75

qui exprime la stabilité de Ll'équilibre thermigue des vitssses en oré-

sence de collisions. Pour ceite raison 1l est compatible avec un retour
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collisionnel du systéme & 1'dquilibre thermique, contrairement aux noyaux
. — - R . , .
de la forme ¥(v',v) wutilisés en 1,31 ot 1,32 , Par aillewrs ce noyau

se préte bien au calcul itératif requis par 1l'équation (33) et on obtient:
1 q

FVC (? an ?')2
n) =, = ij _ i y
w’_ K v!’v) - exp_——___._ . (36}
z
4 (#(1-a 22u®) 7/ (102242

Comme dans le cas des perturbations sinusoidales, pour &ire détectable,
le changement de vitesse cumuléd entre l'instant de l'excitation et celui
de la détection doit &tre de l'ordre de grandeur de la largeur Tia/k
%]
de la perturbation créde dans l'espace de vitesse.
Ie dépouillement des résultats expérimentaux $tant conditionnd par
ie choix du noyau de c¢cllision, il serait souhaitable d'utiliser, plutés

qu'un modele semi-~empirique, une expression plus directement lide aux

parametres du potentiel interatomique. De %elles expressions ont £té
caleculées par llintermédiaire de l'amplitude de diffusion st de 1'ex-

16 . . L
’ , et 1l'influence du choix du noyau sur l'analyse des

X 15
presaion (2)
données a pu quelquefols &tre examinde, comme nous le verrons dans la

suite de cet exposé.
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2. RELAXATION ELASTIQUE DES POPULATIONS.

2.1 Absorption Saturée,.

2.11 Princire. Un gaz contenu dans une cellule est soumis & un
champ laser monochreomatique ceontinu de fréquence w . Les atomes du
gaz possedent deux niveaux a et b relids par une transition optique

e frequence w voilsine de w . Par effet Doppler les atomes de
- ab -

oy

vitesse v ie long de la direction de propagation du faisceau sont ré-
r - - b

P

sonnants avec le champ lorsque Aab"kvz = 0 . Les atomes ainsi exciids

dans un domaine de viiesse /k  autour de Aab/k sont détesetds par

Yap
un faisceau laser sonde dont l'absorption 2 travers la cellule est me-
surée en fonction du désaccord de fréquence de ce lasser avec la transi-
tion atomigue. 4 l'ordre le plus bas de non-lindarité, la chalne de

perturbation de la matrice densité atomigue par les champs laser satu-

rant et sonds F et E' glderit

(o) (1) (2) (3)

Paa = Pab o Paa - Pab
Z; ] 5 > .

(o) (1) (2) (3)

b ba Pob ba

la modification par le laser saturant de l'absorption du faisceau

- d"ﬁ(B)
scnde est alors @ <E — > ol
dt Z,7,

T
ol

\
/

,
gk?) - - s
I = Tr p W . =n l'absence

de champ, seuls sont non nuls les 2lémenss diagonaux de la mairice densisd
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(0)

bb

et b . Ieur variation en fonction de vZ est alors celle de la dis-

pig)(vz) et o (vz) qui représentent les populations des niveaux a

tribution de vitesse & l'équilibre thermique. L'application du champ

saturant crde la cohérence p(T)(v ) autour de la vitesse v = A /& .
ab Z Z ab

A l'ordre suivant apparait une perturbation dans la distribution de vi-

tesse des populations pii)(vz) et p(a)(vz) . C'est cette perturbaiion

bb

ey
que sonde le champ X! ar l'intermédiaire du dipole optigue P(j)
] ¥ bo E q

le profil d'absorption du faisceauw sonde, obtenu en variant le désaccord
Aéb de E' , présente une "bosse” ou un "creux" qui, en l'absence de
JCC, eat une courbe de Lorentz de largeur 2 mi~hauteur 2Yab , aul conge

titue le signal d'absorption saturde, Ia largeur homogine 2Yab se dé-

0 oh . R e - .
compose en 2y , = 2y_, + 2y, 2%t croit lindairement en Zonctiocn de lg
ab ab ab
pression de gaz perturbateur, L'effet des Y00 peut &tre déerit dans les
termes développés au chapitre précédent puisque la formation du signal
met en jeu :
- une perturbation locale des populations dans l'espace des vitesses,

- une combinaison de perturbstiocns des cchérences, locale dans 1'es-

vace des vitesses, sinuscidale dans l'espsce des positions,

Bien que soient imbriqués dans le signal les effets des VOO asur les LO Du~-
lations et les cohérences, 1l est cependen’ possible de distinguer les
eifets de changement de vitesse propres aux vopulaticns dans un des cas

sulvants

a) oy > Ty, 31 1l'un des niveaux est beaucoup plus stable que

T ; H Jvipdaa A ia Aa A -~ 2 A mA
~'autre, la durse de vie de la cohérence est vy > 2> v, , et la ni-
C n

1%

at

veau le plus stable subit, par durde des vis, un nombre de VOO beaucoup
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plus €levé que n'en subissent la cchérence et 1l'autre niveau. ILa forme du
signal est alors sensible aux seules collisions dans 1'é+at le plus stable.

Ve

ab Alors, si on désigne par Av le changement

b)) kdu., > +T
) iz Tab
de vitesse moyen par durde de vie du niveau le plus stable, le signal se
décompose en un fond de largeur kAv , di aux atomes qui ont subi des col=-

lisions €lastiques dans 1'état a ou b, et une structure dtroite de

1
et Yap * I"TC

ab produite par les atomes qui

iargeur comprise enire Yop
n'ont pas subi de collision ouw qui ont subi des collisiecns alors qu'ils
se trouvaient dans une superposition cohérenie des dtats a et b (eof.

1,31 et 3.12).

<< Tay 7 ol LI est le nombre moyen de VOO par du-

c) Yn . xau .
ab ab
rée de vis de la cohérence., L'sffet des VOO sur les cohdrences est slors

négligeable (cf. Eq. 25).

Dans les paragraphes qui suivent, nous examinons successivemeni les X pé-
riences ol l'effet des V0{ sur les populations peut &tre décrit en termes
de "collisions fortes", puis celles ol llune ou 1l'au*re des conditions de

validité de cette description est mise en défaut.

2.12 Corlisions fortes, Les premiéres mises en fvidences de 1'effet

1
des VCC sur les povulations des niveaux 7

0

[

Tont état de signaux d'ab-
sorption safurce formés d'un pic 4trois qui se détache sur un fond de
largeur voisine de ku . L'origine de cs fond, dont l'aire croit avec
la pression, est atiribude i des collisicns gqui, en un seul impact, ra-
menent l'atome percutd i une disiribution de viiesse voisine de celle de
1'4quilibre thermigue ("collisions Fortes"), Selon que les atomes ont,

ou n'ont pas, subl de collision forte dans un état pur a ou b , ils
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contribuent au fond cu & la structure éiroite. Ie rapport de ces deux

composantes s'éorit

e T
. Tag 1 Tpb 1
RN R o7 ) o
Va taTtas ‘b v T b a v/
. . ) :
olv T = P?gﬁ-y..+-F%n et ol It est le taux de collisions inélasti-
i SRR T R | i
2 . 1
ques dans le niveau 1 ., Des calculs numériques T et analytiques 2 ond

montré que le modéle de collisions fortes est justifié lorsque aont réu-
nies les c¢onditions suivantes :

a, la masse du perturbateur est supérieure ou égale & la masse de
Ltatome actirf,

b) la vitesse longitudinale initiale, sélectionnde par le laser

&

saturant est trés petife devant la vitesse atomigue movenne,
¢} le potentiel interatomique peut £tre revrésenté par un potentiel

infiniment répulsif de type sphére dure,

2,13 Perturbateur plus léger que l'atome actiif/sphére dure, faible

vifesse initiale., ILe changement de vitesse produit par collision avec

un perturbateur iéger ne suffit pas & faire perdre 3 1l'atome actif 1le
souvenir de sa vitesse initiale, comme c'est le cas dans le modeéle de
collisions Tortes., le caleul du =signel d'absorpiion saturde doit alors
£ - 74 jt
faire appel au propagateur défini en 1,33 ., Nous supposcns gue Ll'une
des conditions y_ <<y, ou Yn_, k du, Ky est vérifide, assurant
a o} ab ab ab
que l'effet des VCC sur les cohérences est négligeable. Ies populations

(2)

des niveaux au deuxiéme ordre de perturbaiion, 0.

n ey

, sont données par

1'éq. 27 ol, en régime stationnaire, le terme source, indépendant du

temps, s'serit



=G

2 N 2
- 2 ab Q) =
3, () = - 2 — 17 (55)
ab (Aab+-kvz) Yy
N Eu (o) _ (o) (0] .
oy == et N ) = Ps (v)-pjj (v) . Dans 1'équation (27) seul
le propagateur est fonction de t , Cn effectue directement 1'intégra-

tion sur t en définissant un propagateur indfpendant du temps

oo
Gii("""’) =fo Gii<v',v,t) dt (36)

qui, & l'aide de 1'Eq., 32, s'éerit :

5,57 = o (317) < ) A (o7

VC n
Y33 i n (g + il)

le signal diazbsorption saturde se ddduit des formules standards =% aun

3éme ordre de perturbation, la composante non-lindaire du coefficient

i

Ls

d'absorption s'écrit, dans le cas des faisceaux de sens contraires

= 2y

ab){a +An)=§1‘-u,2kf ab
ab  ab L )2J_

*Cab z

— 2@ -l2@) &.
ab (za)

-

-

Dans l'aypothese d'un potentiel de sphére dure, on dispose d'une sxyres-
. " ; .. 15 PR ; e
sicn analytique du noyau de c¢ollision . On prefere cependant utiliser
un noyau de XKeilsen et Storer plus facile & manipuler, don® on fixe le
paramdire o« (cf, 1,33) de fagon 2 obtenir le méme changement de vitasse
moyen qu'avec le noyau analyiique correspondant (Article 1). Nous avons
vérifié que le remplacement du noyau analytique de sphére dure per un
acyau de Keilson et Storer se justifie par l'effacemens de 1'dcart enire
. . . . - s e LYY
les deux descriptions, dans les termes successifs de G(v’,v) au-dels

des deux ou trois premiers termes {iArticle 1),

Lorsque  k Au »> Ty, v 5° produit la décompositicn du siznal en un
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fond large et une structure étroite, déji rencontrée dans le cas des
collisions fortes. lLorsque k Au 3 Yap ¢ OB n'chserve pas une telle sé-
peration, la largeur 2 mi-hauteur du signal d'absoryption saturde est de

l'ordre de +k Av ol Av est défini en 2.11.9 . En Ffonction de la

Tab
rression de gez étranger, Yab croit linéairement sous l'effet des col-
lisions déphasantes tandis que k 4v ne peut croitre au-dels de ku .
Au total la largeur & mi-haufeur croif non-lindairement zn foncticn de
la gression. Par aillewrs la forme du signal est diffsdrente de celle du
profil de Torentz obtenu en l'absence de VOC.

L'observation de l'effet des VCC sur les populaitions des niveaux a
été faite par abscrption saturde sur la raie X = 557 nm du XKr 22 et sur
la raie A = 3.51 u du Xe (Article 1) avec des atomes perturbsieurs (ze,
Ar) plus légers que les atomes actifs, Is condition Ya>> Yy dtant véri-
Tiée, l'action des VCC sur la population d'un seul niveau 4tait accessible,
Cn a comparé les profils expérimentaux aux profils calculds selon le schéma

indiqué ci-dessus, la section efficace élasticue Stait prise égale & la

section efficace de la théorie cindtique des gaz, dans 1'état fondamental.

Ig bon accord obitenu entre calcul et expdrience a moniré la validitd des
approximations et hypothéses,

2.14 Jitesse initiale supérieure & la vitesse moyenne/svhdrs dure,

perturbateur lourd. Ie noyau de collisions de sphére dure différe sensi-

blement du noysu de Keilson st Storer lersque, le perturbateur 4tant beaue

coup plus lourd gque l'atome aciif, la wvitesse initiale sélectionnéde Dar
. N - o 2 -

le laser saturant est supériszure & la viesse afomigue moyenne . ine

différence entre les deux descriptions peut alors &ire cbservée dans une

Id 3 - v - i -
reglon de pression assez basse pour que la propagateur G{(v',v) se



réduise, avec une bonne approximaiion, & ses deux premiers termes. Ré-
cemment™ cette situation a été étudide expérimentalement dans un systime
& trois niveaux du sodium, en présence de différenis gaz rares, par une
technique de double resonance optique. Dérivée de 1l'absorption saturée,
la double réscnance optique s'en distingue par la mise en jeu de deux
transitions distinctes, reliées par un niveau commun, pour saturer et
sonder. Il est ainsi possible de suivre la relaxation d'un seul niveau -
le niveau commun - au lieu de la combinaison de celles des deux niveaux,
cbservée en abscrpiion saturde. L'effet des VOO sur des atomes de sodium
préparés dans le niveau 3 ZP?/z avec une vitesse longitudinale

v = 1.6 u a été mesuré et compard auxr prévisions théoriques établies,
soit avec un novau de svhére durs, soif avec le noyau de Keilson et
Storer. Alors que les deux descripiions se sont révéldes dquivalenies
lorsque le gaz perfurbateur é3ait le ndon ou 1'hélium, un léger avantage
a2 été reconnu au noyau de sphére dure pour décrire les collisions avec
le krypton (mKr’/mNa ~4)

2.15 "Collisions faibles”/ perturbateur lourd, faible vitesse ini-

tiale. Dans un gaz formé d'atomes de masses voisines, le signal d'ab-

n
iy
o]
L]
ct
T
o0

sorpticn saturée se décompose en un fond large, df aux collision
et une structure 2ircite. ILa structurs éiroite, de forme quasi-Lorsnt-

: 20 ; a - Py . . - . .
zZienne ne peut cependant &tre identifide au signal d'absorpiion saiurde

supérisure & la largeur

-

en 1'absence de VCC car sa largeur est en généra
nomogéne 2% varie non-lindairesment avec la pression. Des collisions a
grands parametres d'impact, au-deld de la région de sphére dure, peuvens,

en produisant de faibles changements de vitesse, 8tre A Llorizine d'une

telle non-lindarité, Cette interprétation a été confirmée, dans le cas
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ou Y, 7 Yy ¢ FET la comparalscon entre profils enregistrés et profils
calculés & l'aide d'un noyau phénoménologicue de Keilson et Storer qud

. . s I . s . 24
décrit 1l'effet des collisions faibles sur la population du niveau b .

Comme nous l'avons déji noté (5.1.2.), les collisions i grands paramétres

d'impact peuvent produire un effet de changement de vitesse sur les cohé-

. ti s VC

rences aussi, Lorsque les conditions y_ >> vy, ou k &u >> y . +4 .
a b ab ab

indiquées plus haut ne sont pas satisfaites, il est difficile de distin-

guer l'effet des VCC sur les populations de celud quli affecte les cohé-

rences, Nous y revieandrons dans le 3$.3.1.

2.2 Echos de photons en onde stationnaire,

2,21 Principe de la formation des échos, I1 est bon de rappeler le

mincipe de la technique d'échos de photon crtique en onde progressive,
dont dérivent de nombreuses expériences en régime transitoire. D'abord
25

P .25 . - P o
gtudiée dans le rubis s cette technigque a €ié appliquée aux gaz™, aux-

quels nous limitons notre provpos.

L'échantillon gazeux est considéré comme une assemblde de systdmes

a deux niveawx a et b , Une impulsion laser, tr&s bréve par rapport
-1
& Y, » oree 3 l'instant ¢, une densité de cohérence optigue
o
—-> e . = ’ 0] o .
pab(z,v,b ), modulde spatialement (Fiz, i(a)) .

- N . ikz-iwabto
p b(z,v,uo) = pab(v,toj e .

N
sl
(%o
S

En l'absence de collisions cette cohsrence évolue libremeni. les atomes

-

qul atteignent le point 2z au temps <  se 4rouvaient & l'instan< i

. / N - - P L.
au point 2z, = z-v7\t«un) . La densité de cohérsnce an
~ 4 L)
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ikz - ikv {t=t ) - dw  t-y  (t-t )
- ~ Z 0 ab ab 0
o plzVat) =0 (v,6,) e . (40)

Scit w. la largeur spectrale de l'impulsion., ILe domaine de vitesse

excité par le laser est de l'ordre de u = inf(u,wL/k) . le gzaz émet
. ‘s . . . ) . 26 C oyt

apres l'impulsion un rayonnement de précsssion libre qui s'éteint au

bout d'un temps de 1l'ordre de (kﬁ)"1 . A un instant t, ‘tel que

-1

CPE N P (k)" , une seconde impulsion laser sclaire 1'échantillon.

1 0

Elle engendre & partir de Py wme compogante de cohérence, de phase
spatiale inversée ;

-:J.Ir..z-J.J;t:vZ EIO_lmabv-Yab “10 (M)

e @ -5
1.1 b s
¥_ b

- t ¥ re
to t to+2t10
excatatlon
TnE T Fo®
—
} echo
to t to"'2t1o to+3t1o to+4t1o
e a - . I
¢ -
= = 4 s (€)
b _4 4
to t t2 tz".l'”tf,,?,iho

®ig. 1 : (a) Zcho de photon. {b) Zcho en onde statiomnaive. {¢} Zcho gstimuld.
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Ensuite, les dipoles évoluent librement tandis que le rayonnement de oré—

, . . oy . . e
cession libre disparait au bout du temps (ku) en raison de l'inferfé-
rence entre les classes de vitesse. 4 l'instant * on a done :

, e irn L et
(t-to)-—lwabu 1m+1kvz( ty 2t§0)

Je CG2)

pab(z’?’t) = Sab(_{:’t
le déphasage entre classes de vitesse gqui a2 provogué l'extincticn du
rayonnement de précession libre s'annule au temps % = 2t10-+to . Un
signal est donc &mis par le gaz i cet instant : c'est l'écho de photon.
Dans ce processus l'efficaciié de l'excitation laser est optima si 1'aire
j;(t)dt de la premidre impulsion vaut w/2 et celle de la deuzidme vaut =

2.22 Bches sn ondes stationnaires. YNous avons analysé llextension

du mécanisme d'écho de photon au cas dlune excitation en onde station—
raire {irticle 2) et mconirs que s'offre alors une nouvells possibilits
"investigation de 1'sffet des VOC swr les popula%ions de niveaux. TUne
impulszion d'onde stationnairs & 1'instant to crée dans les populations
des niveaux et les cohérences optigues, des harmoniques de phase nkz
(Fig. 1{v}). Dans les populations et les cohdrences seules les harmoni-
ques 4'ordre respectivement pair et impair sont excitédes., Aprés 1!ime
rulsion les atomes dvoluent librement. Ceux qui atieignent le point z

"instant t se ircuvaient en % au point 2z, = z-—vz(ﬁ-t ) . Ia

-2

a

<O

cemposante d'ordre = de lsur phase spatials est donc

(v, 02,t) = mkz = ukz - mkee (-t ) ‘ (4%)

¢
Une seconde impulsion 4'conde stationnaire couple & 1'instant % les come

posantiss entre slles, de sorde que, Tour %t %, |, & la composanie 4'ordre

Ui
<t
5]
B3
=l
48]
4]
2
Q
b
ot
$d
iy
el
=
1
o
{
(1]
n
ct

n contribuent de
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n
Qm(vz,z,t) = @n(vz,z,t)-+(m~n) k2,

ot z, = z-v (t=%.) .

) . (44)

Soit : cp;j(vz,z,t) = okz - kv (a(t-%,) +nt

le déphasage entre classes de vitesse déiruit par interférence le rayon-
nement de précession libre sauf & l'instant t tel que n(t-t1)+~nt13==0 .
Par ailieurs, & condition que la dimension de 1l'échantillon soit grande
devant la longusur d4!onde, la superposition des contributions des diffé-

rents points de l'espace s'annuls pour = # #1 . Pinalement des échos

successifs apparaissent aux instants 1t = thc'Fti . L'évolution des
T

populations enire t. et %, , puis de la cohérence opiigue entre I

G 1

1

et nt se refléte dans les schos d'ordre pair, iandis gque les #chos

(¥4

d'ordre impair sont scumis 3 1l'évolution de la 2chérence seule enire t,

et tjﬁ-nT . Dans lthypothése ol la largeur spatiale de 1'impulsion la-

ser est suffisante pour exciter toutss les classes de vitesse, la relaw
xation de l'harmonique d'ordre =n des pepulations peut &ire représentde
par l'équation 21 ol on remplace ¥k vpar nk

(n) (n

) B
i1 i1 (vz,to) eXp -, S J“(t1 ,nk) . (45)

e 10 ii

/
\vz,t1) = p o

la décroissance temporells ds 1'dcho de photon rdsults aussi de la rela-
xation de la cchérence entre t et nat, +%t, . On peut la déterminer X

1'aide des 3chos d'ordre impair {ef, 3.4) puls, par soustraction, exiraire

l'effet de relaxation des peopulations seules.



2.3 Echos de photons stimulés.

Dans une autre variante de la $echnigue d'écho de photon, l'aire de
la seconde impulsion laser (il s'agit d'ondes progressives) est fizde 3

n/2 . Il s'ensuit au temps t1 l'apparition d'éidments diagonaux dans

. .y . 27 , . £ .
la matrice densité afomique + Si on suppose qu'ad l'éguilibre thermigue

tous les aiomes sont dans 1'état fondamental b dont la densits d'équi-
. - I - . ’ 3 = 3

libre ast nb(v) et si, d'autre part, la largeur spectrale de 1l'impule

sion est suffisante pour exciter & la fois toutes les classes 4de vitesse,

. . . P 27
alors les populations des niveaux =!dcrivent :

-y T
—: _ . 2{ - (= - ab 10
paa("t1) = sin” (kv u10/2) nb\v) &
-y ::‘
pbk(v,t1) = 008 (kvz t10/2} nb(v) s =01 . {48)

On note que Ie résultat de llexcitation laser sst une perfurbation dans

l'espace des vitesses alors que las perturbations sxamindes dans le pa-

)

ragraphe preécédent sont produites dans l'espace des positions, A un ins-

tant t, ultérieur quelcongue, une nouvelle impulsion d&'aire /2 réia-

blit une cohérence atomique avec des composantes de vhase £ ikv ¢ .
q E e

.

L'évolution libre de ceite cohdrence conduit 2 1'arnulatisn du déphasage

£

es classes de viftesse 2t & l'avparition d'un dcho & llinstant t=1t_+%

-

On peut aussi appliguer l'impulsion sonde & 1'instant %. sur une ausre

transition bec ., Un Scho se produit alors sur cstie fransition & 1'ins-
Yab
tant te =%, + w t?ﬂ , @t cet £cho provient des seuls atomes qui se
< W

trouvaient dans le niveau b entre % et t. . IZIn présence des YCC
T



déerite par 1l'égquation 30, Plus pricisément on décompose Py SOus la

forme :
1=cos kvz t1 “Yab t?O

0 n (V) e (47)

et on obtient :
ikt Av

tgg'*t21 j,aAv 2 Wbb(Av)])

Ve
bl

g . +
pbb(v,ta) =5 (1-cos kvz ‘o expl-T

X exP =Y by X exp-vy, to, m (F) . (48)

Ry

Seul le terme modulé dans l'sspace des vitesses donne naissance i 1l'écho

au temps te . Par aillsurs, si t91 b t10 on peut négliger lszs sffets

des VCC qudi affectent les cohdrences snire %, et t1 , puis entre <t
N

et t_ . La déeroissance de l'écho stimulé en fonction de 4, et

] o1 21
est de la forme
W ikt Av
aby . CWey . I 107, \
eXP-({ab-ch mbc) '.:10- (Ybb?ibb> u?_A1 + 52? J AV e ,\Tbb(i\v/ .
(49)

Ie taux de relaxation en fonciion de tz‘ a &té mesuré pour des collil
i

sions scdium-hélium, sodium-monoxyde de carbone, le niveau b $tant le

: - . . . 27 o . .
niveau Tondamental du sodium {ybbz 0) . Par variaticn de C1m plu-
1

sieurs poinits de la transforade de TFourier du novau de collisicn ont 243
oblenus, Non seulement le changement de vitesse moyen et 1la section =2f-

Ificace élastique ont £t4 mesurds, mais encore il a 2t montré quian

ncyau de forme gaussisnne n'staii n accord avec les points sxpéri-

3

23S

3]

mentaux., ILes donndes ont ét3 ansliysdes sn utilisant soit uwn noyau de
forme lorentzienne, s0it un noyau ds forme exponentiells. lesz change-

zents de vitesse ccllisiosnnels ainsi déterminés sont trés petits devant
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la vitesse relative moyenne (Au/u ~ 4 1070)

Nous pouvons aller plus loin dans l'analyse des donndes. Ia diffu~

une diffraction de la fonction d'onde par l'éecran opaque délimitd par la
portée du potentiel d'interaction. En raison de ce caractére "géométrique",
la diffusion & petit angle dépend assez peu des propriétés particulidres
du potentiel d'interaction. L'angle moyen de diffraciion est de 1'ordre
de E%' ol b est la portde du potentiel., Plus pricisément, 1l'angle
moyen de diffraction peut s'exprimer en fonction de la section efficace

28
¢lastique totale ¢ sous la forme :

( 4 )1/2
&%

G =

dif

[0

ok ¢ est une constante caractéristigue de 1'interaction : ¢=1,1.08,,38
respeciivement pour un potentiel de sphire dure , en 1/ , 8n

g - . o . o ; .
1/r° . Ia mesure simultande de la section efficace glastigue totals o%

et

de l'angle de diffusion edifp permet de déterminer ¢ et de distinguer

l'effet de la partie atiractive du potentiel de celui de la partie répul-
sive représentée indifféremment par un potentiel de svphére duwre (c=1)

12 o ; . .
ou en 1/r (c==1.08) . tans une experience de specircscopis laser

] 1

on ne nesure pas dirscisment edifﬂ mals le changement de vitesse lon-

gitudinals des aiomes actifs, caractérisé par la demi-larzeur 2 mi-hauteur

[N

du du noyau de collision (av) dans 1'4q. 49. Cetie quantité a 2%

W, .
bb

(9 3

chiffrée dans le cas d'un potentiel de sphare dure :

W

&

> m

(]
ok

ouw o = 1,10, ,91 ou 1.57 selsn que @ =m , mD K1 ou

e



=30

ou & est me rayon de la sphére dure, relié i la section efficace élas~
. . 2 . s e e . :

tique totale par o = 2na . la région de diffusion quantigque et classi-

. . : 2y s . -

que contribuent i parts szales (na”) & la section efficace iotale. On

note au passage que, dans le référentiel du laboratoire, au contraire du

changement de vitesse de diffusion classique, le changement de vitesse

de diffusion diffractive est & peu prés indépendant du rapport des massas

de l'atome acstif et du perturbateur. Nous avons appliqué ce modéle de

- -

sphere dure aux résultats dss expériences citéds ci-dessus. les chiffres

&

obterus scnt portés dans le tableau suivant

perturbateur s | a=(-,39-.2-. du 6u3'a'=a—z-r.-.c'=(6us'a‘/6u}2
2% na
BEsurs
. 92 e
He 163 A 5,1 A 4.9 n/s 5.3 m/s 1.18
22 )
go 420 A7| 8.2 A 4,2 n/s 4.0 n/s .91

Tapblegu |

On observe un bon accord des valeurs expérimentales de 6udif” vec lss

quantités correspondantes déduites du modéle de sphére dure, Plus préci-

. . z.4d, 2 X e
sément le paramdire c¢' = {&u /6u) est proche de 1'unisé ; or clest

une estimation correcte du paramétre ¢ caractéristigue du sotentiel
d'interaction dans les collisions envisagées. Tl apparait donc que la
vartis répulsive du potentisl joue un r8le dominan* dans 1'inieraction.

On peut s'dfomner de ce que des ccllisions produiies par un pofen—

iel de type sphére dure ne se manifestent gque par les Irds petiss chan-

gements de vitesse du clne de difframctiscn., Ces collisions s'accompaznen
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ailes du noyau de collisilon dont la forme loin du centre n'affecte la
relaxation des £dchos que pour des %temps t?O iTop courts pour &tre at-

teints dans l'expdrisence envisagde,

2.4 Absorption saturée résolue dans le temps.

Les expériences d'absorption saturée envisagées plus haut sont
essentisllement des sxpériences de champ faible, dans lesquelles la lar-
geur de la perturbation laser dans l'espace des vitesses, yab/k , est
indépendante du champ, 4u contraire, les expériences en régime itransi-

toire de type écho de photon metient en jeu des imvulsions laser puis-

oy

gsantes telles gue y »> Yap et les perturbations crédes dans l'espacs

de vitesse sont %ris larges devant yab/k . Une situation hybride &'ab-

sorption saturée sn régime transitoire et champ faible a 3%é £tudide

Une impulsion laser de duréde =, c<rée au temps 3 une perturbaticn

L O
de largeur Yab/k dans l'sspace des vitesses. Ceci requiert gque
-1 e . . , \
T3 . L'évolution de la perturbation esi sondée par absorosticn &
L ° Tab : ;

un temps t1 tel que t01 >> T - Ces cenditions scont simultandment

zatisfaites dans des systémes ol
RERE R
g L« Ty :

~
o ¢

P

Wl
[§8]

p_—

. o .. 3C
collisions fortss

EJ
(8]
[»]
(9
O
B
tod
i
o
I...Ju
o
i
[0]
4]
[0
<
@
0
id
o]
Q.
('DI
[aad
[0}
o
[

Des taux de relaxati

E

ou de collisions faibles ~ ont $%é observés dans des sxpériences ol 1'ab-

serption £tais mesurde en un doint du prefil. Une nouvelle expérisnce

est en cowrs” dans laquelle le profil d'absorption tout sntier est ox-

=

ol

plerd, ce qui devrait permetire une meillsure connaiszance du noyau de

gollision,
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3. RELAXATION ELASTIQUE DES COHERENCES.

3.1 Absorption saturée.

Lz modification du signal d'absorption saturée par les VUC résulie
d'un effet sur les bopulations des niveaux,combiné i wn effet sur les
cohérences optiques. D'aprds la discussion du $,2.1, il est nécessairs
pour que l'effet des VCC sur les cohérences solt observable que les dsux
niveaux couplés par la *ransition aient des durdes de vie voisines.
Cette conditicn réalisée, le signal d'absorption saturéde est la somme

32
de deux termes” :
~ celui produit par les atomes qui, a'ayant pas subi de collision

- Y

dans l'état a ou b , ont peut Stre €44 heurtds dans un état de super-
position de a et b

- celui produit par lss ztomes gqui ont subi des collisions dans
1'état s ou b ainsi que, peut-&tre, dans un $tat superposition de a
et b, le rapport des aires des deux composantes est indivendant de

Touve hypothese sur l'imporitance du changement de vitesse ainsi que sur

le tazux de VCC agissant sur les cohérencess. Il vaut
1=

9C vC
T, /

( y—2a L __%b 1 -
- —_— - == =

- 1 - + a ; s
x\l_,b v 7C P Pu ﬁVC o T"T;
' dw - ia / - i,

a8 a aa b bb a 0

. -t in 4
on ', =v + D0+ 1 .

i ii ii ii

Nous examinons en détaill ces deux Termes.
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5.11 Terme de collision sur les cohérences seules. On suppose véri-

fide la condition : (Vc/y Yo, T << w’ st on suppose aussi que
yab+wP£; <<{ku ., On utilise alors le propagateur calculé en 1,31 (:q.19).

L'expression de la cohérence au premier crdre des perturbations

"(1)(v .

ah z,u) , obtenue 3 l'aide de (10) avec 1le terme source

ikz - iwtg

(1) v,t iy Nab(?) e , @8t
-iA |t s
«(1) % : , Pan® T i FE 1
ab (Vz,u) =iy Néb(vz) e i} dt exp{_(kvz4—Aab)r-yab. *Iab(r’k)j
54
4 i'ordre suivant de perfurbation
(2},. (2) : (1) -iwb+ikez (1) siwteilzy, 1 1
Paa (fz)-Pbb (rz) =1 (pba e - P ¢ )(;__'*?;;) .
(35)

Au 3Zéme ordre de perturbation, L'déquation (10) est appliquée i nouvesau

pour obtenir Sgg)(vz,t) , avec le terme szource :

P e
ap Z

ou x' , k¥' , w' sont respectivement la fréquencs de Rebi, le module
du vecteur d'onde et la fréguence du champ sonds qui se propage en sens
contraire du champ saturant. Finalement au 3sme ordre de persurbaiion,
la contribution au ccefficient d'absorpiion des atomes gui n'ont pas

supi de collision dans un état pur sst

(2) 2.2 =3 4 {¢) Aab =
o A Al ) =8 BT T oo TN (=) dt exp(-oy -
av  ab ab k Jn
i
N . . L) 1 1 R
+ila +a dr+ 297 _(v,%))F +e.c, G*“*'-“") . (38)
ab  Tab ab J ¥ Ty
aa
la largeur du profil d'absorption saturde sst voisine de ' , valeur

v
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-1 . ) . _ .
de 1 pour laquelle la partie réelle de l'exposant dans l'exponentielle
est unité. Selon l'importance relative de kAuab et Pc deux situsztions

extrémes peuvent &tre envisagdes.

a) FC << kehm Dans cette limite la fonetion sinus dans (22)

.
varie rapidement dans le domaine de 1t qui contribue & itintégrale et on

veut la négliger, ce qui conduit & une exponentielle de la forme

Ve
( e - 3 ala ! 5
Y,y Pab)w l(Aab .Aab)T . (57)

Le profil d'absorption saturde est un profil de Lorentz de & largeur
Ve
= 2
1ﬂc “(Yab'+rab)"
”D)

en séris et le premier terme non nul condui® & une gxponeniielle de la

Iy 2> bu, . la fonction sinus dans (22) peut se développer

Torme : 70
l—‘ab 2
= sf 1 - - — =
exY l\Aab'*&ab)T 2 ¥,,7 3 T(kﬂuabf) . (58)

La présence d'un terme cubique en 1 indique que les VOC peuvent donner
: o . . -1
au profil une forme non lorentzienne., Le temps de cohdrence Y, est

solution de 1l'équation :

1 Ve 2 3 \
2 '+ =T kbu . )"/ =1 . 59
Yab*/ c 3 ao( ao) ! (59)
JC
les valeurs relatives de kAu r déterminent 1'effei résul-

2o ! Yab 7 fab

. . . ) vC ) N
tant des WVCC, DPar exempls, si Fab(kAu b)e << Yaé , les VCOC n'altérent
a

pas de fagon significative les cohérences optiques durant leur temps de

4 1 heral
. 1 -1 o . TGy 2
vie : T~ LyT. . 4w contraire, si T {xAu . )% >> ¥ 2 | ce sont les
¢ 2 'ab ab ab ab
VOO qui  déterminent effectivement le <emps de cohérence T: ~

_oun 2 4/3
Tmivy <= ~ 1 3 3 * 3 b K
Liab\kAuab) ] /< . Dans ce cas le gzrand nombre de VOQ Change la IZc¢rme

du profil,



Quand aucune de ces limiies n'est réalisée, on doit revenir & 1'é-

32

quation (36). Un calcul numérique” examine ce probldme pour quelques

e 1 . , |
valewrs de n . =T- /v, , lorsque Tab/’Jnab varie de 0 a o (Fig. 2),

0 ] 2 3 4 5 8 ¥

fig. 2 ¢+ Variation de la dami-largeur 60 de profil idexit var 1'%q. 36 en Tooction

de x =y, /Yo, & au la variable poriée sn ordonnde est

b
- — - . s - r 2 1

¥ o= (60 hab}/‘rnab £ du, . le caleul eat réalisd dams le cas d'un soyeu
i 1iai i . = . = . 2T 1
de collision sxponentiel. Courbes | ; BT B, 20 3= 3 e =78
4 1 nabag i cowrbe 5 : on a remplacé dans 1'Eq. 56, Vab(":,k) par aon dé.

veloppement (Bq. 24) avec «=0 , g= 1/6 ,

Il est imporfant de noter gque, gquel que soit An y ta largeur du oro-

4y
H
I
+
febe
[}
7
[0
W

il est

. 70
2(yab + Fab) .

3.12 Terme d'effet combiné des collisions sur les cohdrences et les

populations., 4fin de préciser les conditions d'observation de 1l'effe+
combiné des VCC sur les populations et les cohérences, aous examinons
b

seulement la situwation ol l'interaction collisicnnelle sst la méme dans

les deux niveaux. Il s'ensuit que :

g
=
1
£
&
[
>
e
[
>
)

In suppose par ailleurs que le changemeni de vitesse moyen par durse

~

- . * s \ -
de vie Av est petit par rappert & ku st on rarpelle que

* ~7C . ~C )
Lersque n, =T, /y..,> 1t ou lovsque kAu <<T  , avec IE:511<< U,

3 ——
i . - ﬂ-i

Au &%t Av  3ont relids par : Av = V‘fF Au .
ad
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Ve . . , P
Yab'+rab <C ku . Ies changements de vitesse impertants sont ddcrits
par les ailes du noyau de collision, et les atomes gul en cnt subi con-

tribuent au fond large du signal d'absorption saturde examing en 2.1 .

Deux cas peuvent &tre envisagés ;

a) Fc

<< kAu ., le signal d'abscryfiion saturde se sépare en deux
composantes., les atomes qui ont subi des colliszions dans 1'état a ou

b forment un fond de largeur ~¥Av sur lequel se détache une structure
de largeur I due aux atores qui ont seulement subi des collisions dans
un état de superposition de a et b ., Cette séparation se réalise bien
que Au  solt le méme pour les populations et les cohérences. Il nous
semble que cefte situation a été rdalizde dans une sxpérience sur la rais
Toutefois l'analyse des
résultats n'a pas encore $té publide.

e - ; N : . .
b) T %» xbu ,  Les deux composantes sont indissociables, il est im-

possible de séparer l'effet des VOO sur les cohérences de celui qui af-

fecte les populations, L'effet global des VOC est alors proche de ceslui
produit sur la composante due aux atcmes qui n'ont subi de collision que
dans un €tat superposition de a et b , Ia largeur du signal varie,

T -

/G VG C
lorsque kAu > v . =T , comme + T ruls tend vers . lorsgque
: {2 ab Tab Tiap 7§ Tab -

=

khu < Tap Ctest la situation rencontrée sur la raie A = 10,6 y de
Z4 s s -
00, °7. Le changement de viiesse Au qui a ét2 déduit des zrofils ob-

2

servés est en bon accord avec la valeur du changement de vitesse diffrac-

Tir que produit le potentiel 4'interaction 002-C02 dans 1l'étaz fonda-

1

mental, e résultat indique que les populations des niveaux 2t la cohé-

rence cptigue subissent le méme changement de viiesse moyen., On en
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conclut que l'interaction collisionnelle est la méme dans les deux $tats
couplés par la transition rovibrationnelle & A = 10.09 L . L'augments~

tion observée de en fonction de la pression n'est pas due aux cole

Yab

lisions déphasantes, elle résulte seulement de la relaxation des niveaux

par les collisions inédlastigues qui produisent des transitions snirve

- .

sous-niveaux rotaticnnels et Zeeman. Une éiude analogue a £%d réalisée

35

dans le cas de l'iode .

3.2 Transition & deux photons 4 résonance avec le niveau intermédiaire

<2

etvie technique , dérivée de 1l'absorption saturde , permet dans
certaines condifions, d'isoler les effeis des VO{ sur les seules cohé-
rences optigues. Une stude dé-

taillée en est Faite dans

[{H]

1'Article 3, Tans un systime i

représenté Fig., 3, la perturba-

tion que produit le champ satu-

de w b dans le dipole optigue

1

3 niveawx a, b, ¢  tel que celud

rant & , de Iréquence w Iroche

induit sur la fransition bec par

le champ sonde E' , rasulie de

Tlgure =
ENelo Rl =N
trols chemins perturbatifs
¢ {o) (1) {2 I
o p\ / P <p\.,
aa ab - az - oc

Ean
o
%)

—
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(v) — —2 -2

0 it D et 0 R

o [ L
] ( '“'“”#""} "—'i"‘> — ) .
D P N O .3 |

Les dewux premiers indiquent une perturbaticn de g, proportionnelle a
4 s ¥ue

(0
N;b) , différence des populations i 1'équilibre des niveaux a et b .
s o . . . (o)
Ie troisieme décrit une perturbation de pbc roportionnelle a Nbc .

Ce dernier participe au signal pourvu que w ., > W, et que les deux
B = - 4 ab be

- o - A . . A}
aisceaux se propagent dans le méme sens (respectivement en sens contraire)

=]

dans le cas d'un schéma en V (respectivement en cascade). Ce troisidme
chemin se distingue de celui rencontré en absorption saturse (cf.§.2.11}

par l'absence de la chaine, d'un terme de perturbation des populations des

niveaux, Seules les cchérences pbc et Poc apparaissent comme 2tapes
ST e {3) et (c) ., (0}
inftermédiaires dans la formaticn de Poa - Ainsi lorsque Nﬁb <<NbC )

seules les collisions qui agissent sur les cohérences modifient 1o signal,
q

Nous obtenons dans 1'Article 3 le coefficient d'absorption dans ce cas

(3) 2 k' .=3 2 2 _21{0) %ap
BT T T gy My TN (T
i K X 1
. - £ e
x Re{j(; dT eX?((lQ' —1\1_) k__k! T k _ JT(T,I.C )));,. \01/
W
oln T{t,x') = ——=7v {(1,k') + — v {t,x')
ab Wop o OC
e wbc
' = ) ==
'y (1 ,) Toe w . YQc
2b ae
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Un changement de variable transforme l'intégrale entre accolades dans

(6?) en * :

xek! O . X!

Rassnd dv exp[(l Q- T )T + V(T;'T” (k—k'))] . (62)
k o N Xk

On retrouve une expression du zéme type que celle qui reand compte
de l'effet des VCC sur les cohérences optiques en absorption saturde
(Bq. 56). Cependant le déphasage caractéristique d'une collisior, kau

k 1

dans le cas de l'absorption saturde, vaut ici Ez{krk‘)Au . Il en ré-
sulte, lorsque k est voisin de k' , une réduction de la visibilité
des changements de vitesse, O(n reconnalt la propriété de compensation
de l'effex Doppler caractéristique des transitions i deux photons st qui,

. - . R A \ R , . . . .
dans la situation extréme ol (k=k')u < T, abolit la dépendance en

o

il

N

- - - IS - s
v de la condition de résonance 3 deux photons : A-4A'- {k-k')v = O .

FVC FVC
(mict ) 2 k' “ac 2 k=k' “be 2
1 LT PN e A > = e e A —
Lorsque in & = Ay << FN , OU 1 Au " uac + » = Aubc ,

N N

l'effet des VCC est négligsable 2% le sysiime se préte bien 2 1'observa-
tion des cclliisions déphasantes, comme nous le verrons plus loin, Au
contraire, si dans ls domaine de pression accessible on réalise

k! et ; - : ;
Vg_isz-k'}a ~ PW , la détection de l'effst de VCC est possible. e
4

- -

* Une erreur dans ce changement de variadble a conduit dans 1'irticle 3 2

une exmession erronde de me3 dans Zg.1%. L'argument de 1'exponentielle

doit se lire FVC ~ PVC 5
- N w ’ﬂ N H
el 4 1 o el ~T
. \ ' : i 13 N 23 fr VK Z
i R'e T T i[ﬂ: e = ‘;"—k' L T -i»"’TTI e o "\k‘-iil ..‘_._.A.,,:
‘ Uy PRt 2 ((e-x) ¥ 2 ) k'a,, "2 ° Tk o2
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signal de la transition & deux photons, & résonance avec le niveau inter-
médiaire, & une forme particulidre (un vic central flanqué de deux ailes
négatives) trds sensible aux collisions qui changent la vitesse. Alors
qu'en absorption saturde il faut séparer l'éiargissement df aux VCC de
celui di aux collisions déphasantes, ici le rapport de la profondeur des
ailes a la hauteur du pic, insensible aux collisions déphasantes, consti-

tue un fest pour détecter les VC(.

3.3 Echos de photon,

fe processus d'écho de photon est déerit au §.2.21 . Dans 1 hy o~
these d'impulsions laser assez bréves powr exciter wniformément toutes.
les classes de vitesse, l'dvolution collisicnnelle du systime sntre T

et ¢, est décrite par 1l'équation (21) :

expi=dikv t, +ikz-diwt -v , %, + ¥ %
) ~{ z 10 1= Tap ot Tyt
4 i'instant t1 , la phase spatiale est renverséde par 1'impulsion laser
et, & l'instant t = t0-+2tfo de l'émission de 1'écho, la cohérence

optique est réduite &

o (Fat w2t ) =5 (V.5 )[expmy, b, 47 (5, ) (s
o p(Totgr 2t ) o Vilexnmy b 7 (5 6)] : (54)

On reccnnalt entre crochets le facteur de relaxation dé3d rencontré dans

D

les expressions (56), {&1). Cevendant, & la différence des expériences

en régime siationnaire ol, comme nous 1'avons vu, i¢ temps caraciéristi-

que F; d'cbservation de la relaxaiion dépend de facon complexe de
L 7C .- . - - . s ,
Yoy 0 b s @ XAU ., les expériencss en régime iransitoire sont
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gouvernées par l'intervalle de temps arbitrairement choisi entre les ime

pulsions laser. Il est donc possible de se placer dans les situations

- kdu _t..0 5> 1, le taux de décroissance est alors (Yab4nrig)x2.
V2

- (kfuab ta1) << 1., la décroissance de 1'4cho est non lindaire
U

. . . 2
ot suit une loi en exzp(=2y ¢, -— (KAu ) ) .
ab 10 = a
Ce comportement a €té mis en évidence expérimentalsment . Une

premidre dtude a porté sur une iransition de vibration-rotation dans

e

p VG . A 2 ,
F Ol fes mesures assocides de Yop » oy ©F (xAuab) .y ont

og
qs
indiqué un changementi de viiesse moven de 85cm/s. On a montréoc que
cette valeur est en bon accord avec le changement de vitesse moyen dans
la régicn diffractive de l'interaction, tel gqu'on peui le calculer i
vartir de la secticn efficace de colﬁls'on é¢lastique dans l'éiat fonda-
mental. Ia détermination de cetie section élastique sst faciliide par
llexisztence, dans CHBF , d'un moment dipolaire dlectirique permanent
dlevé, (omme dens le cas de 002 {cf, 3.12), il n'y a pas d'élargisse-

ment de rale par collisions déphasantes, mais seulemen® desiruction des
niveaux par collisions indlastiques, Ceci résulte de 1'Sgalité des am-
plitudes de diffusion dans les deux niveaux de la % transiticn,

s

L'étude des changements de viiesse des cohdrences a 2té Stendu aux

,

cohérences assocides i des transitions ¢lectroniques, par une mesure de

“C 2 . . .. . .
(kAu\ sur la transition 384/2 - 3?1/2 du scdium en présence d'né-
I
Y 38 T 1 e e 4.4.‘ -
™ . Za valewr de du . obtenue (Auab 2.5 m/s) est nettement

N -
[

inférieure % celle mesurde dans iz méme mélangs pour la relaxation $ias—
7 - AY .
VAu_, o~ 10 a/s , of,2.%). Ies expériences dans

CO0, et CHz¥ rapportdes plus haut établisseisnt au conirairs gue les
= ~
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changements de vitesse moyens des poprulations et des cohérences Staient
sgaux. Il est vral que l'hypothdse d'interactions identiques dans les
deux niveaux de la transition, justifide dans le cas des transitions
rovibrationnelles de 002 et CH3F , ne l'sst plus dans le cas de la
transition électronigue 381/2 - 3P1/2 du scdiuz, ainsi que le confir-
ment la mesure d'une section efficace de ¢collisicns déphasantes de

2 . . o . ’ -
~80 A # et la différence importante des sections efficaces élastiques

oo Q
(4504%) et 38, /2 (~1504%) . 1dcart

mesurdes dans 1'dtat 3?1/2

important observé entre le changement de viitesse des populations et celiud

des cohérences confirme que, dans la région de 1l'interactiocn ob les am—

s

ituces de diffusion dans les deux £tats sont différentes, la cohérence

ta
l_]

n

(2]
e

st détruite de sorte que les changements de vitesse rroduits dans cette

. . L 1
zone ne sont pas detectables 0 .

3.4 Echos de photons en onde stationnaire.

De la méme fagon que les échos de photons en onde siationnaire
d'ordre pair révélent la relazation collisionnelle des povulaticns enire

to et t1 (cf.§.2.2 et article 2}, les schos d'ordrs impair révelsnt

2

celle des cohérences. L'amortissement du champ écho varis comme :

4 : ; Y
expl-y . T, (14} + ¥V nk) + I nt, Lk n impair

__k raD 10\ ) ab( Cy ) Oy )) = r

/ .
eXPl- t,o.=0 nt ] nig) + 7 ] ir .

Plntyy Bypm vy 20+ Ty (5 nk) + 7 (0t k) n pa (65)
Selon que nkt10 Au 3 es® peils ou grand var rapport i Ltunité, on co-

e - . P ) iR

nous avons discutés an 3dtail dans 1ll'Articlie 2.






4. COLLISIONS DEPHASANTES EN SPECTROSCOPIE NON LINEAIRE.

Parmi les jechniques évoquées dans les deux chapitres mrécédents,
seule la méthode de transition 3 deux photons vermet, larsque les fré-
querces des deux photons sont identiques, wune $liminaticn radicale des
effets de changement de vitesse. Un processus d3rivé des dohos de phom-
ton -~ échos de Carr-Purcell - permet aussi une réduction sensible de
1'effet des VCC . Par ailleurs toutes les fois que le changsment de

vitesse moyen par durde de vie Avi; est
Ny

3

etlt par rapuvori i yab/’k ,

i

¢s techniques d'absorpticn saturée ou d'dche de vhoton rermetient une

3
-

mesure cerrecie de l'élargissement par ccllisions déphasantss.

4.1 Spectroscopie 4 deux photons en régime stationnaire.

les expiriences de speciroscovie i deux photons metient toutes en

Jew un syetime & trois niveaux a , b, ¢ reliés par les transitions
optigues a-b et be~c , 2t dewx champs laser £ et =' gde Tréquence
w et W’ (Fig. 4}. Ies conditions suivantes sons zatisfzises
schéma en cascade schéma en ¥V ou A
w o+ w = we-w =
ac ac
faizceaux de sens contraire Talsceaux de xéme sens
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Tigure 4

4,11 Transition a deux photons identigues. Une série d'expériences

4043 ; . . 5 L s . .
777 a permis d’étudier la destruction par dévhasage collisiommnel de
la cohérence optique p associde 4 une ftransition & deux photons dans

ac

la situation :

-~ schéma de niveaux en cascade,

Wy
lwab - —%E‘ S

() o

On suit l'excitation du niveau c¢ en observant sa relaxation var

[

luorescence. la transition & deux photons est déecrite yper le chemin

rerturbatit (60,b) :

( (o) ¢ (1) (2) Y r (3
Paa = l Pap . Pag L o Poe . (%)
, -‘.-.J> ..J> —J> — -
p'\o)J—'—"1 (1) —1 <2>J“‘““1 ) [T P
. "bb pba J pca pcb



Par cette méthode on a mesuré la variaticn avec la pression de la
largeur et du déplacement de l'excitation & deux photons des transitions
du sodium 35-53 et 35-4D en fonction de la wession de différents

40 o N fpt ot w .
£aZ rares . Une gxpérience similaire a été réalisde sur des transi-
. : P
tions du néon 2 .

4.12 Transition 34 deux photons différents. Pour que la transition

& deux photons soit le processus dominant d'excitation du niveaw o |

il faut que ]wab-w]>> ku , mais pour que le signal soit observable, il
faut que la probabilité de transition gqui varie an (mab-—my'g soit suf-~
fisante, Ia difficulté de combiner ces deux exigences limite le champ

d'application de la méthode, O{n assoupli® un peu ces conditions en Te-

marquant que, lorsgue W = > ku , 11 suffit, pour observer un si-

1]

gnal d'ezxcitation & deux photons sans effet Doppler, que Ik—k'lu <X Yoo -
L'élimination de l'effet des VCC est du méme coup assurde., On a montrs T
que, dans cetie limite, il est possible de réduire sensiblement iwab—(ﬂf
et d'augmenter du méme coup l'intensité du signal.

5

4,13 Transition & deux thotons & résonance avec le nivean intermé-

diaire, Si on rapproche encore w de la résonance avec le niveau inter-

mnédiairs, jusqu'a ]w«-wab]< ku , se mélangent dans le signal la coniribue
tion de la tramsiticn & deux photons et celle des iransitions A un photon
relayées par le niveau iniermédiaire b , Cezendant, seule subsiste la
centribution de {ransition & deux phoions déerits par le chemin (60{c})

dans les conditions suivantes (of, 3,2}



5 B

H
Pourvu que Tﬂ'%;fk—k'ng <, (ef. 3.2), les VCC ne modifient pas le

N
W
signal et la mesure de la largeur du profil : T = Joe v +(1-222) y
N W ac w oy be

en fonetion de la pression permet l'étude des collisions déphasantes.
De la sorte on peut déterminer l'effet des collisions déphasantes sux
la ¢ccherence Poe ? qul n'est pss assccide & une transition optique,

L . L . ku Yo
$0it en se plagant dans des conditions telles que = (1~ET—J CE I

ab ab
soit en mesurant sépardment Tpe Bav spectroscople linéaire par exemple.
C'est ce que nous avons réalisé dans un systéme & 3 niveaux du xénon
saf7/2], - 6p(5/2], ~ 5d[3/212 (Article 4). Nous avons pu nous assu-
- &

rer, par l'sxamen de la forme du signal enregistrTd, que, dans le systime
¢tudié, les effets des VCC diaient négligeables, et que 1'élargissement

du profil frcuvalt son origine dans les seules collisicns déphasantes

dont nous avons mesuré le taux,

4.2 Spectroscopie & deux photons en régime transitoire.

Une grande variété de techniques expérimenteies met en jeu des
transiticns & deux photons en régime transitoire. Flles exploitent des
vropridtds d'£limination des contributions parasiies de transitions b

un photon & réscnance ainsi que la possibilité d'utiliser des laser i

bande large,

4,21 Précessicn libre & deux vhotons, Deux impulsicns laser sizule
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Y

tanées ¥ et E' de fréquence w et w' sont appligudes & l'instant

t, & un systéme & trois niveaux de sorte que : Wy > ku, Wy, > k'

dans les conditions habituelles de transition & deux photons. Une den~
sité de cohérence pac(vz,z,t) se forme, de phase initiale (k-k')z .
Cette phase évcolue sous l'effet du mouvement de iranslatiocn en

(k=k')z = {k-k')vi{t-t.} . Le déphasage résultant entre les classes de

2

) P . : . . -1
vitesse éteint le rayonnement de précession libre en wn temps | (k-k')u]l ' .

A l'inszant tO , si les impulsions laser sont gquasi-réscnnanies avec les
transitions atomiques, apperaissent aussi des cohérences pab(vz,z,t) et

pbc(vz,z,t) qui décroissent respectivement en un femps (ku)”! et

-1 . . .. - ., .y
{x'w)7' . Si son? satisfaiiss lss indgalités

(1)~

-1

3

<< {;; < [k )u]™ (66)
(k')

. . \ . -1 .

il subsiste & l'instant t >> (ku) la seule cohérencs pac dent le
relaxaticn est débarrassée de tout effet de dévhasage Doppler ainsi que
des effets des VCC . les expérierces réalisdes se distinguent per les

teckhniques d'excitation et détection.

4.211 Commutation Stark ., Le systéme atomigue est éclairéd en

rermanence par le laser, mais lz distance snirs a et ¢ ne cofncide szvec
Y - . . - . . N o . . -
w +w! (en cascade,] que pendant l'impulsion de champ électrigue., Elle

rraciation laser se poursuli et le

it

revient emsuite & w' # w+w' .

ac
couplage dipolaire du champ E' et de la cchérence fac crée une cché-
rence pab . La vrécession libre de cette cchérence est b l'origine d'un
reyonrerent de fréguence w! - w' , de direciicn cvposée & k' ei dent

ac

le battement de fréguence m'c - (w-+w'} avec le champ & 3permet la
1 - S X
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détection hétérodyne, Le méme raiscnnement vaut pour le couplage dipo-
laire de E avec Pap * Par cette méthode on a pu mesurer le taux de

relaxation collisionnelle dans NH? 45 et Na 46 .

4.212 Mélange & quatre ondes, L'excitation sst produite per

une impulsion laser de fréquence 2w = Woo - Une impulsion sonde de fré-

quence w est appliquée & l'instant t et provoque en retour une dmis—

sion & cette fréquence tant que f-ty < Y;c . Ce prccessus peut &tre

considére comme un mélange & quatre ondes dégénéré, reslayé par la cohée
rence g . On a utilisé une expérience de mélange i 4 ondes vour me—

'¢largissement de raie sur la transition b deux photons 23« 4D

47
du sodium en fonction de la pression de différen<s gaz rares .

4]
5
®
L]
=

: \ 4 )
4.213 Battement Raman cohérent '8. Ce processus met aussi an

jeu une technique de commutation Stark mais se distingue de ce qui vré-
cede par la suppression totale du dévhasage Toppler enire classes de
vitesse, En effet l'impulsion de champ électrigue, appliquée & un sys-—
téme en V amdne en coincidence, satre eux et avec le champ laser, lesz
niveaux a et ¢ , de sorte que la cchérence Pae & une phase spatiale
(k-k')z = 0 . Apres l'impulsion les niveaux se séparent mais la cohé-

rence P o comserve cette phase nulle, indévendante de 3z et de v .

4.22 Echo a deux photcns, Nous pensons qu'on pourrait, dans les si-

s

tusticns ol la condition (k=k')u <X Yoo n'est pas veérifide, utiliszer une
teconique d'dchos & deux photons qui, par rapport & 1l'écho de photon, pré-

senterait l'avantage ds réduire le déphasage Topvler enire classes de viw

tesse %, par rapport & la trécession libre 4 deux thotons, présenterait



celul de rperretire la mesure de taux de vrelaration trds inférieurs &
(¥-x')Ju . A notre connaissance, une seule expérience d'échos & deux pho-

43 et elle a porté sur un schéma en cascade avec deux

tons a 2té tentée
Taisceaux laser de méme sens. Le déphasage Doppler dans ce cas ((k+k')v)

aurait 4 aggraver les effets des VCC qui n'ont cevendant pas d+& observeés,
] I 2

4.3 Echos de Carr etPurceHSO.

Cette technique met en jeuw une succession de n  impulsicns laser,

le premidre d'aire =/2 , suivie au bout d'un femps T, puis de 27 san

27 , d'une série d'impulsions d'aire g A . L'écho est cbservé au temps

2nT , En généralisant l'expression cbienue en (64) on peut scrire le

Tacteur de relaxation de l'écho de Carr et Purcell sous la Torme
YT vab(z*,k)} 2n

e .

g facteur s'exprime en Tonction de la duréde toiale de la relexation

(e

$ = 2nT en utilisant la relation

I T U T
Jab<2n y) = Eﬁlvab(u’ ?H) ’

Ie facteur d'attdnuation s'éerit alors

vtV  {%,
e 0 e . (67)

Par rapport & une expérience d'écho de phcten ordinaire, le déphasag

. . k P
Doppler de changsment de vitesse ?E'Auab est réduit dans un rapport a .

Cette techrigue, couplée i une mesure par nutation cptique de la relaxa~
ticn des populations, a vermis de monirer, sur une *ransition de rotation—

37
-

vibration de CH?F l'absence de collisions dévphasantes,
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4.4 ILchos de photons et absorption saturée.

Les techniques expérimentales que nous venons de passer en revue,
bien adaptées & 1'élimination de 1l'effet des VCC, ne sont pourtant vas
les seules & donnef accés aux taux de collisions déphasantes. Des expé-
riences d'écho de photon ordinsire ou d'absorption saturde ont peruis de

telles mesures

4.41 Echo de rheton. WNous avons wu {of. $.3.3) que, sous l'effet

des VCC, la décroissance de 1'dcho de photorn avec 1'intervalle enire ime
1 r

3
-X % ik

b t10 X 10 orsque

C )

t
abt 1C

pulsions t10 , suit une loi en exp- 2y
kAu_, t <1 et une loi exponentielle exp C-2yab EPEE

ab 10 c

lersque k %, du . >> 1, Le changement de régime se produit vour
¢ G ab -

S, o~ T tel que : k¥ T Au . =1 . Lordre de grandeur de T eas%
10 e - < ab c

obtenu en se souvenznt gue Auab ~ qq m/s (cf. §.3.3). Pour s'assurer

cans une expérience que l'effet des VCC est négligeable, il suffit de

vérifier gue dans la région t‘O < TC la lod de décroissance de 1'écho
I

est exponentielle, 3i les mesures de relaxation collisiopnelie des

; . - . L . . . 51

echos sur des transitions de rotation-vibration dans SF6 et BCl3 g

P - - £ o . 52 b A Cea L

et des fransitions électroniques de 12 restent douteuses par défsut
52

de cette vérification, une expérience récente dans He , Me , Ar

-

réalisée avec des intervalles iris courts entre impulsions izger, a faiz
la démonstration de l'absence d'effet des VOO et a permis la mesure des

taux de collisions déphasantes dans ces zaz.

4.42 Abscrption sziurée, En abscrption saturde , deux conditions

doivent 3tre vérifide

[62}

pour gque 304t possible une mesurs dirscte du faux



-5 =

de collisions déphasantes
a) (FVC /Y )1/2 kau o <<y Cette condition assure que l'ef-
ab’ 'ab ab ab ’
fet des VCC sur les cohérences est négligeable,
b) kAvii <K Yap - Lorsque cette condition est satisfaite, llac-
tion des VCC sur les pecpulations de niveau ne modifie pas la “largeur du

signal.

ia premiere condition est souvent vérifide dans le cas des transitions

atomiques, Par conire la seconde ne l'est pas lorsque 1'un des niveaux

de la transition a une grande durée de vie (typiguement > t ps) . Dans
cette situation le taux de collisions dévhasantss peut &tre mesurd var
le recours au systéme & trois niveaux.
Considérons une transition a-b telle que T, << v, » avee
AV % et Av <<y . L& signal d'absorption saturde sur csite
aa * Tap bb fab & SRS ¢ !
transition est déformé par 1'effet des V0O sur le niveaw a ., On cons—

truit alors un systéme & trois niveaux en accordant le laser sonde sur

une transition e , avec w, > w . ce qul élimine les contributions

ap

a deux photcns examindes plus haut (3.2, 4,13). Seule es® détectde la

rerturbtavion groduite par le laser saturant dans lz population du niveau

o3

-

b (cherin periurbatif (60,2 )). u'e

Ik

fet des VCC n'affecte donc pas le

3} w \

sigral Sa largeur est . 22 et si 20 2 << ph la mesure
T . N i Y, s —— 53 —— ;] . L
grast foe "o Yab @ Tue Tan
ab te
. vh . - ; . s - o . L oa
de T;b est possible, DTans la deuxidme partie de ce mémoire est dé-

mn
[ON
(0]
o
5
&
L3
o
[0}
o
G)/
=
4}
&

taillde une mesure de ce ype que nous avons réali

treis niveaux du xénon (7¢[1/2] - gp{1/2]. - sa[1/2).) (of. Partie
a

0 1
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5. COLLISIONS INELASTIQUES.

Dans les chapitres précédents nous avons noté que le taux de dépeu-
plement des niveaux atomicues par collisions inélastiques n'est pas tou-
jours négligeable devant le taux de désexcitation radiative spontanée.
Des transitions induites par collisions enire des sous-niveaux de
vibration-rotation affectent par exemple la durde de vie des niveaux
couplés var les %ransiiions optiques dans CO2 et CHSF {cf. ¥9.3.12b,
3.3). Cependant, dans les expériences rencontrdes jusau'ici seuls sont

détectés les atomes qui n'ont subi que des collisions élastiques, llatome

<t

atteint par un choc indlastique disparaissant Gu signal. Yous considérons

A

erésent des travaux ol sont détectés des atomes ayant subi une colli-

v~

sion inélastique.

5.1 Processus inélastiques,

Jeux processus ont £1é observés en spectroscopie laser non lindaire

et sont représentés sur la Figure 5.

‘ . L s i
a) transitions incduites par colli- E!E P i
N

e s \
siong. Un aftome dans un €42t excité
1 rencontre un periurdaieur dans
L'état fondamental. Au cours ds cet-

(a) A (b) B

e collision l'aitome sxcitd subiz

of
H
-
l_l
[O18
%3
]
%)

une transition de 1l'é+tad



i' tandis que le perturbatsur reste dans 1'état fondamentsl. I2 conserva-
ticn d'énergie est assurée par un échange avec l'énergie de franslation.
b) transfert d'excitation entre atcmes d'espéces différentes, Un atome
d'espéce 4 dans un état excité 1 rencontre un aitome d'espice B

dans 1l'état fondamental £' . 4Au cours de la ccllision, l'atome A&

zasse dans l'état fondemental 7 en iransmeitant son excitation & 1l'a-

tome B gqui passe dans 1'état 1! ,
Dans l'un ou l'auire cas la variation d'énergie interne Wy =Wy
1

ne dépasse pas en général quelques cm ', (es processus n'associent donc

pas des £iats séparés par des distances optigues. Cn doit cependant noter

;o , . . . . L . -1
gue des transferts d'excitation enire des niveaux distanis de 10C0 cm

i car cax . 4
cnt déja €té cbserves .

A

5.2 Evolution de la matrice densité,

L'excifation laser crée une perturbation dans les populations paa s
Pri et la cohérence Pab assocides a une transiftion optique a-=b ,
Des états a' et b' existent dans le voisinage respectif de a 2% b
auxquels ils sont couplds par les processus inélastiques définis au pa-

-

ragraphe précédent. les chemins ¢cllisicnnels possibles sont les suivants:

(z8)

e ¢ p

J a’al

paa t-\f\/\f\}1 J (\N\f\)pa'al
L Paa

(o)

[ Povr ]

pbb >\{ o) o pb'b’
L Py
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(d) pab ~——_ p ffvvw> pa'b'
a'b

Dans les chemins (a) les populations sont transmises directement d'un
niveau au voisin, ILes chemins (b), présents seulement lors 4'une tran-
sition ccllisicnnelle interne (processus 5.1a) indiquent une transmis-

sion de populations par l'intermédiaire des cohérences "hertziennes”

e

» Pro, . les chemins (c) et (d) représentent la transmission des
ag'! bo! =

cohérences optiques entre deux jeux de niveaux,

[

Une cohérence Pivse » Droduite par traznsition ccllisionnelle &
o

l'instant ¢, & partir d'une cohérence o,. créde par excitation laser

1 =J
& l'instant t, , posséde & l'instant % la phase :
[
W, . A=t} +ow.  (t =% zw,, .t -w, bt -{w . -w )% .
"3'( ) 13( 1 O) it ij "o ( itat ij 1

Ia scmmation sur itous les itindraires collisionnels entre + et to

annule I ai (t-toj(mi,j,-mij) > 1 . Dans une expérisnce 2n

régime transitoire (précession libre wreduite par commutaiion Stark) on

a tenté de mettre en évidence un transfert collisionnel de cchérence
e . . Lo 56 LA
optigque dans le cas ou (t-tﬂ}(w -w ,,,) <1 77, et erffet n'a Du
O ab a'b
Stre atiesté avec certitude & cause d'un phéncméne parasite de diffusion
multiple cohérents, responsable d'une *ransmission radiative de cohdrence

enire les molécules.



5.3 Double résonance optigque induite par collision.

5.31 Principe., Les éfudes de collisions inédlastiques en spectrosco-

pie laser non-lindaire ont mis en ceuvre jusqu'ici des variantes de la

méthode de double résonance optigque induite var collision. Un laser vompe
priq E £

continu monomode est accordé & la transition a-b . Il crée une pertur-

bation locale dans la distribution de vitesse longitudinale des éléments

de matrice densité associés aux états a et b, le laser sonde explore

b b
N
E E' E
Y ___ a’ S a'
a Yo a ¥ fr—
W ah E’
o waa’
wa'b ::i:> w bb’

Wa’c
._....,‘.'l..._ c

wac
Figure &

une transivion a'-9' ou a’'-c de la méme espice atomique (Figure 5)

e

icrsqu'on étudie les transitions iniernes induites par collision) ou

P

d'une autre espéce ccnienue dans la cellule (dans le cas de 1'étude des

[& 7

transferts d'sxcitation). Le signal obeervé mwovient de la transwission

aux €tats a' et b' de la perturbation créde per le laser saiturant

ue le transiert

ot
o
i
(3
o
w
in
o
o3
3
(o]
0w
8}
]
tn
[
il
i3
wn
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o]
w
o
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dans les états a =1

[63)
(1]
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o
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w
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de coheérence optigu



5.32 Sélection des états. La sélection des états est obtenue, par

discrimination en édnergie, lorsque les $tats i et i' sont sépards par
une distance supérieure a Yap » O bien par polarisation de la lumigre
lorsque les états 1 ef 1i' sont des sous-niveaux Zeemen {cf. 2dume
Partie). Dans le premier cas le déphasage des cohérences, dont nous
avons établi la condition en 5.2, abolit le chemin indlastique (68 b).

5.3% Signal de double résonance optigue induit par collision. En

l'absence de changement de vitesse au cours du processus inédlastique le
signal de double résonance optique induit par collision a la forme hadi-
tuelle du signal du systéme 2 frois niveaux, dépouillé des coniributions

de fransitions & deux photons. Pour une valeur fixe du désaccord de fré-

quence Aab du laser saturant ot en fonction de celui du laser sonde
aiq s C e Warp!

Aa'b' » ¢'est un prefil de Loreniz de demi-largeur Torp ¥y Yap °
ab

Son intensité dépend des taux de transition ou de iransfert Fa__a, ,

Au ter crdire en T et T , 1l'aire du coefficient

'r|
"b-bt ! a-a' b-1b

d'absorption non lindaire du faisceau sonde, obtenue par intégration swr

le désaccord de fréquence Aa'b' s'léerit

r T

(3) 3,23 2k 2 2 Bapy [famal  Tpoyp
o s, 0dh L, =8 B BT 0 Sy f ow (B8 +

a'b a'b X Tab Ya'b' Tab k Tor Yo o Yy T

(69)

la mesure de l'aire du siznal perret dence de déterminer le ‘aux de tran-

sition ou de transfert.

31 le transfert ou la fransition s'accompagne d'un changement de
W

H . , . . alp!
vitesse, la largeur du signal sst supérieurse i Yoy, * & Y . .
: a'b @y ab

Pour déerire la relaxation dans l'sspace de vitesse on dispose, dans le



cas des collisions inélastiques, d'une égquation analogue & 1l'éq. (1) 10é
Son domaine de validité™ s'étend aux collisions gquasi-élastiques et
quasi-résonnantes, c'est-a-dire telles que la séparation W4, est tras
inférieure & l'énergie thermique. En s'appwyant sur ce calcul, cun pesut
déduire de la largeur du mofil le changement de vitesse moyen qui ac-—
compagne ls processus inélastique ccnsidéré,

5.34 Expériences. Ia transition ccllisiommelle entre &tats du
doublet d'inversion de NH3 a rermis la premisre mise en dvidence de
double résonance optigue induite par ccllision 57. Puis on a observé
par cette méthode des iransiticns entre scus-nivesux Zeeman de CH,F ,

-
dont la dégénérescence avait $té levée par effet Stark 58. Dans CH,P

A

le basculement du moment cindtique internme est dfi & 1'interaction &
grande distance des moments électriques dipolaires permanerts (u~ 1.9 D).
Par examen des prefils on a estimé le changement de vitesse collisionnel
& moins de 2.10_311. La section efficace de francition mesurde (10¢ &)
¢talt une moyenne sur plusieurs transitions AM = %1 entre différentis
sous-niveaux Zeeman, Ie changement de viiesse a été observé lors de

59

trapsitions collisionnelles sntre sous~niveauy rotaticnnels de 002 '

en présence de différents perturbateurs. On a observé que cette quantité

* . . . . s ) -
les théories exisiantes s'appliquent aux processus inélastiques de

rentes,

o

‘..I .
[
-y
W

transiticns internes ou de transferts entre ztomes d'espéces

L'extension aux transfsrts enire atomes identigues exigerait 1'uiilisa-

n

ticn de fonctions d'onde symétrisdes i deux particules pour tenir compte

de l'indiscernabilité des mrocessus de iransfert d'excitation i,f - 7,4

et de Transition interne 1,7 - i',f .



dépendait fortement du perturbateur, variant de 16 m/s dans les colli-
sions 002-CH7F 5 72 m/s dans le référentiel du laboratoire pcur les
A

collisions 002-H » ¢e qui représente dans le référentiel du centre de

2

nasse un changemen? de vitesse de l'ordre de la vitesse relative moyenne.

23 un signal de dou ble résonznce

Récemment, on a observé dans le sodium
optique prodult par transition entre sous-niveaux de structure fine. Ia

forme du signal n'a pas révélé de changement de vitesse aprréciable.

Par la méthode de double résonance optique on a2 pu mesurer égale-
ment le faux de transfert de métastabilité entre isotopes différents du
. 50 . . A - | .
¥ryeton et le changement de vitesse produit dans nun transfert d'exci-
i

-
. . : ; . o]
tation entre xsnon ¢t krypifon .

Le schéma de double réscnance optique induit par collision vaut
dgalement pour les ftudes de collisions dépolarisantes en specircscopie
de saturation®? =54 . Le processus inélastique considéré ici est la
transition collisionnelle entre sous-niveaux Zeemen de niveaux dégénérés.
Comme indigue en 5.32, la sélection des états atomiques est obtenue par
le choix de la polarisation des faisceaux laser, Ies dtats sélectionnés
par des faisceaux de polarissations croisdes ne sont pas en général orthe-
gonaux. Aussi la discrimination d'états par polarisation sst-elle, en
général, incomplete mais elle suffit & produire une 4ifférence entre les
signaux obtenus vour des polarisations parzlléle et croisde des faisceaux
sonde et saturant, De l'évolution de cette diffdrence en Fonction de la
pression de zaz perturbateur, on 2 pu tirer des informations sur ls chane
gement de vitesse moyen dans les transitions sntre sous-nivesux Zeeman

N . - .~ : * .
du niveau 2p de Ne dans des collisions Ne®-Ne et Ne  -He .

4
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Cependant, parce que la discrimination des états est incompléte, il est
difficile de distinguer dans le signal les contributions des atomes qui
= n'ent pas subi de collision,
- ont subi des ccllisions élastiques sans transiiion entre scus-
niveaux Zeeman,

- ont subi des transitions ¢ollisionnelles sntre scus-niveaux Zeeman.

Dans la 28me partie de ce mémoire, nous prrésentons une expérierce
ol une discrimination complite des sous-niveaux Zeeman a vermis de se
placer dans les condifions définies sn 5.31 et d'cbtenir un signal 4

aux seuls atomes ayant subl des ¢ollisions dépolarisantes dans un niveau
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PARTIE II

1. PRINCIPE DE L'EXPERIENCE.

Dans le mrésent chapitre est expeosé le principe de 1l'étude des tran-
sitions collisionnelles entre sous-niveaux Zeeman d'un niveau ddgénérs

var la méthode de double résonance optigque induite par collisions dderite

dans le §.5.31 de la premidre partie de ce mémoire.

1.1 Sélection des sous-niveaux Zeeman par polarisation.

T -

On considére un systéme & 3 niveaux a-b-c . 1a trangition a-b
est excitée par le laser saturant et la transition b-c est sondde per
un autre faisceau laser superposé au premier. les niveaux sont suscep~-
tibles de posséder une siructure Zeeman dégénérde., Towr observer les
Transitions entre sous-niveaux Zeeman du niveau commun b , il faut,

selon le schéma de principe du $.5.31 de la Partie I, sonder des sous-

Cu

1S

[}

niveavx distincis de ceux qui ont €té exciids., C(ette condiiion de
crimination totale limite le choix du systéme atomique 3 deux possibili-

tés seulement, caracidrisédes par le mcment cindtique des niveaux ;



1
~3
o

!

polarisation rectiligne polarisation c¢irculaire

e 1=o %
e @ . ®
: 7 ﬁ__/’

B ® -
[ = =
M Z/

at O &> t &> O, ies doubles fldches indi-

polarisations parailéles

polarisaltions croisées

Schéma d'excitation des systdmes w1 &> 1 &0

quen: les tranaitions excitéees par le laser saturant, les flaches simples indiquent les transitions

sonddes par 1l'autre laser.

e Figure 7T récapiiule les schémas de transitions dans ces systémes,
en pelarisaticn circulaire et rectiligne, selon gue les polarisations
sont parallieles ou croisées. Dans le cas de la polarisaticn rectiligne
l'axe de quantification est choisi suivant la direction de polarisation

dirigé suivant la directicn de propagaiion

o

du laser saturant. L'axe es
des falsceaux dans le cas de la polerisation circulaire,

Les transitions sont relides rar un sous-piveau commun, dans le cas

au systeme 1 = O &> 1 <> 0 lorsque las polarisaiions scni varallsles,
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et dans le cas du systime J =1 <> | &> 0 pour les polarisaiions rec-
tilignes croisées et circulaires paralldles. Elles sont découplées dans
le cas du systeme J = 0 &> { <> 0 lorsque les polarisaticns scnt croi-
sées et dans le cas du systéme J =1 &> 1 &> 0 pour des peclarisations

rectilignes paralléles ou pour des pelarisations circulaires croisées.

1.2 Signal de double résonance optique.

Pour nous affranchir des termes de iransitions & deux quanta qui
reuvent contribuer au signal dans un systéme 3 %trois niveaux (cf. Partie
I, §.3.2) nous supprosons remplie l'une des conditions sous lesquelles ces
termes sont détruits per interférence enire coniributions d'atomes de

. . na L35 . ; s
classes de vitesse différentes” Liannulation de ces termes se yroduit,
en pariiculier, dars le cas d'un schéma de niveaux en cascade lorsque les
Taisceaux laser se proragent dans le méme geng, cu dans le cas d'un schéma
en ¥ ou A lorsque les faisceaux se propagent en sens conmtraires. Ie
signal de double résonance optique résulte alors seulement de la ddtection
rar le Taisceau scnde des verturbations moduites par le laser saturant

dans les populations des scus-niveaux Zeeman du niveau b et dans ses

cohérences Zeeman.

Zn A?’A2’CT’C2 (Fig. 7) les transitions relides yar des scus-niveaux
cemmung rroduilsent le signal habituel du systéme i 3 niveaux, mais dens les
I ¥ s

cenfigurations 3 D,,2, , les transitions en résonance avec les lasers
!

2

’.;J' !
1772
sonde &% saturant ne sont pas relides PEr un SousS-niveau Zeeman commusz.

-

Clest la situation définie au 9,5.,31 de la Pertie I, Une transition cole

s
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3
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lizionnelle entre sous-niveaux Teeman as
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signal de double résonance optigue induit par collision déecrit au §.5.34.

L'équation (45) montre que pour déterminer i partir de ce signal le
taux de transition collisionnelle, il faut connalire les paramstres de
llexcitation laser et ceux des transitions optiques mises en jeu : élé-
ments de matrice des dipoles optiques, intensité du laser gaturant, lar-~
geur de raies , Dans le gystéme gque nous envisageons, les configurations

-

4, A feurnissent un signal de référence qui sviite la mesure sépa-

112210445,
rée de ces paramétres., En effet dans ces cenfigurations, & condition que
le faux de transition collisionnelle soif petit par rapport au taux de
relaxation radiative du niveau b , on obtien:t le siznal de double réso-

nance optique dfi aux atomes qui n'ont pas subi de transition sntre sous-

u signal (ef. I §.5.4) obsexrvé respectivement en

o

niveaux, et -l'aire

B 3 rapportée 2 celle du aignel observeé respectivement en 4

2’ 2
,C ne dépend gque du taux de %transition collisicnnelle entre sous—

'
[

it

21772

niveaux Zeeman 4du niveau b .

Par ailleurs, si le taux de relaxation élastigue du niveau b scus

l'effet des VCC est petit devant son taux de relaxation radiztive, le

signal cbservé en Ay %2, 02 , & désaccord de frégquence A, Tixe et

en Tonction de Abc » est un profil de lorentz de demi-largeur & mi-nau-

it

teur . Un changement de vitesse au cours 4d'une 4ransition

collisionnelle sntre sous-niveaux Zeeman agrandit le domaine de vitesse

n b de scrte

détecté par le laser scnde dans les configurations Bj,BQ, 955
3 =~

et
que la largewr du signal est alors supériesure i ch'L%Z'~ao . lLa compa-

raiscn des largeuwrs des signaux apports donc des informations sur ces

changements de vitesse.
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2, DISPOSITIF EXPERIMENTAL.

Nous étudions les collisions dépolarisanies dans un systime 2 trois
niveawx du xénon 7d[1/2]0 - 6p[1/2]? - 5d[1/2]0 représenté sur la Fig.s.
les transitions optiques de longueur

5p5 7d[1/2]0 d'onde A' = 687 nm et A = 3,99 y

f sont excitées par des Ffaisceaux laser,

f Ie faisceau de lumidre visible est

/ prcdult par un laser i xdénon dont la
A=667nm | - 3 -
= / raie A = 3,39 4 est une raie laser,
/ les r8lss de lasers saturant ei scnde
{
/ ont été initiglement assignés respec-
)
f
/ . .
s / tivement aux lasers & lumiere wvisible
5p~ 5d{1/2]g /
& / et infrarouge. Cependant Ll'effet de
A=399p" / o o
\( \[ transition collisicnnelle entre sous-
5 i/ niveaux Zeeman <tait mazqué dens cette
P P 1
configuration expérimentale par un
Plzure 8
phénoméne parasite. Nous observions
un signal dépendant peu de la polari-
sation relative des faisceauxz laser . Nous avons attribué 1l'intensizé

inatiendue du signal en polarisstion croiséde & un peuplemeni du niveau

5d(1/2]. & partir du niveau 74[1/2]. par cascades radiatives mettant

&

en Jeu les niveauwx 6p'[1/2], , 7n(3/2], , é»r[3/2], , 7o(1/2], (Fiz. 9).

alilsce

[N
{

Suivant ce mécanisme, l'excitation du niveau 74[1/2]. par le au
W
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saturant était transmisze au niveau
5d[1/2]0 et détectée par le faiscedu

N

6p'fa]l; sonde. Pour obtenir un signal dfl &

Y & + ¥
62%*%: la seule perturbation de la popula-

7p(3; ticn du nivean 6p[1/2]1 rar le la-
ser saturant, il faut s'affranchir
de l'effet de cascade radiative.
Cecl est rdalisé en confiant le rile
de saturant au laser IR puisqu'alors

la perturbaticn produite par le laser

sonde dans le niveau 7d[1/2}0 n'est

pas détsctde. Nous ddcrivons dans ce
5p [1a], * “ :

chapitre le montage finalement retenu.

¢.1 Laser infrarouge,

Le laser 3 xénon est un laser i gaz classique & cavité confocale de

longueur 4C cm, Ies mircirs sont en fluorine st portent des couches di-

[N

lectriques, Ia décharge est confinde dans un tube de diamétre 1.8 z2m .
L'alimerntation H.T.est stabilisée en courant. Pour une pression de 1'ordr
de 10C mT , l'intensité laser atteint son maximum pour un courant voisin
de 3 m4 . Le zaz utilisé est du xénon enrichi en isotore 136 & SOﬁé .

Afin d'élimirer les sources mécaniques d'instabilité en fréguence, on a

apporté un scin particulier 3 la comsiruction de la structure du laser,

Zlle st constituée de deux barreaux d'Invar de diamdire 55 mm auxquels
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sont fizées les flasques qui porient les miroirs. L'instabiliié & cours:
65
. o S . - s . .
terme est sans doute inférieure & 100 kHz et nous avons vérifié que
la dérive & long terme ne dévasse pas 5 MHz au cours d'un enregistrement
qui dure eaviron 5 minutes. Cn z2juste la longueur de la cavité - donc

la fréquence - en réglant la tension appliquée & une cale piézodlectrique

sur laquelle est monté l'un des miroirs.

2.2 Laser rouge,

Le laser & colorant est un modéle commercial Spectra Physics 580.
- 5 . - \ ) T - . -
La longueur d'onde requise (A = 667 nm) s8e trouve au bord de la bands

A

d'amplification du colorant (Rhodamine 540), régicn difficilement ac-

Hy

)

cessible en régime monomode lorsqu'on utilise le dispogitif standarp
de sélection de mode, constitué d'un coin diélectrique et de deux
étalons Fabry-Perot., Les difficultés que nous avons rencontrées sem~
blent tenir au réglage du Fabry-Perot épais, aui n'est pas obtenu au
meximum d'intensité laser mais qui exige au contraire un léger désali-
gnement de l'aze de 1l'étalon par rapport & celui de la cavité, ce qui
28T source de pertes.

4

2.2t Double Michelson. Nous avons subsiitué b 1'étalon dpais un

double interféromdire de Michelson, disposiiif de sélection de mode

.66 - . .
congu par Pinard et Lalod » dont ls reglage optimum coIncide avec

l'ajustement de la caviié laser su minimum de vertes, Le modélie gue

“

nous uillisons est la réplique d'un appareil mis au point par

ot
o]

A, Brillet de P. Cérez au Laboratoire de 1l'Horlege Atomique. Le schéma

()]

de principe est rappeld var la Figure 0.
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ti
maur on Flg, 10 ; sélection de mcds par
23}:—‘:,313';., double interféroméirs
QQ‘SOO HZ madulation da ¥ichelaon,
détection
synchirone
1= 2000H2
La cavité laser est limitéde d'un ¢d%é par le nmircir M., de l'auire
L
rar les mirocirs M1)M2’M3 , l'énergie lumineuse se partageant 3 peu pras
également entre les bras BT,B2,B3 . Cet ensemble peut £ire envisagé
comme l'emboitement de ftrois cavitds de longueurs inégales L1 = MO M1 ,
L=M M , L =¥ M, . Ila triple condition de réscnance nécessaire i
2 02 B 073

l'accord de l'snsemble réduit le nombre de modes laser suscepiibles d'os-
ciller, Dans notre cas, Lo~ 45C mm , LB- Ly~2mm , I, ~L ~25 mm , de
~ A

sorte que les meodes autorizés sont espacéds d'environ = 40 GHz .
lames dont

Ia sélection de mode est complétde par un Filtre de Iyot A 3

la bande passante est voisine de 40 GHz et qui remplace l'ensemble dialon

f]

mince -coin didlectrique de l'appareil commercial,

Lot ™

en coincidence les modes des trois caviids., Un dévplacement &7 du mie

reix M produilt une variation v = v



*J0AT op Sx3TLr ! O ¢ oz ITOITWI [ q [ UOS[IYDIW 2[qno( : & “JUBIO[OD ¢ I98®T : ] 010UJg

< .

e -
o o

-







*apotu Ip InasAjeur : p
{ JuBIOIOD ® ISSB] ¢ D [ 9DUSLIPIHI 9P J0i19g-Alqed ! ¢ ¢ INSJBUWOIYDOUOWL : ©
*JUBIO[OD ® I98®[ NP 9[QIiuod o] inod xnesdeIR] SSP UCUNGIIISK] : 7 010Udg

~







Photo 3

.
.

Vue d'ensemble du laser a colorant,
a ! monochromateur ; b : Fabry-Perot d'étalonnage
¢ : Fabry-Perot de référence ; d : laser & colorant.

3

vers décharge modulée

hantillon

P

vers cc






laguelle cet asservissement réagit en déplacant les miroirs M1 et M2

-L
des longusurs respeciives 6@1 = 84 x Lig L. T%B (¥4 et
bo. = sax—32 . 82
2 13 1000 :

2.22 Stabilisaticn de fréguence. ILe montage en porte-a-faux du

. 4

dispositif 3 double Michelson {cf. Photo 1 ) déidriore la stabilitd &
court terme du laser dont le jitter atieint ~50 MHz ., Un asservisse-
ment rapide sur le fianc d'une frange d'un Fabry Peroi externe & la ca-
vité laser agit sur la céramique pidzoélectrique qui supporte le miroir

M., et ramene le jitter & 2 MHz. YNous utilisons un Fabry Perot confocal
W
— N £ . . - N ~
en Invar de 30 cm (intervalle spectral litre : 250 ¥Ez) de finesse > 30 .

le Fabry Perct est enfermé dans une cuve $tanche. [a Fréquence de coupurs

de la boucle d'asservissement est ~10 kJz .

Pour régler la fréquence d'un laser ainsi stabilisé il faut déplacer

le mode du Pabry.Perot auquel 1' "accroche” 1'asservissement. Ceci est

L]

dalisé en montant l'un des airoirs du Fabry-Perot sur une céramigue

P

iézoélectrique, commandde r une rampe HT , Le lazer entrainé var le
que, ¢ L

o

Fabry Perot explore un domaine de quelques GEz . L'intsrvalle bvalayd ast
mesuré & l'aide d'un Fabry Perot 4 16 passages de 90 cm de long dont les
Iranges sont especses de 20.85 MHz ., la qualité du balayage es®t suffi-
sante pour autoriser entre deux franges successives une interpolation

e
Linealrs,

2.25 Recherche de la raie afomigue. LILe laser doit &tre mis en réso-

nance avec la transition du zénon & £57.0 mm , dont la largeur de raie ine

homogeéne est de llordre de SCC ¥MHz .  Toutes les bouches 4&'asserivssement



balayage fin
(boucles d’asservissement fermées)

Fabry.Perot .
| Asservissement

L . . inhomogéne
modulee synchrone

de raférence i
7777’/7/77’7‘7"/’77"7777777777/’77/7 77
, /i /!
z Double Filtre Miroir |/LASER
N /] Micheison ’/ de Lyot L// Mo /{
7L ILL LT T LIL T LT LTI LT 77777
) balayage grossier
‘ {boucies ocuvertes)
Asservissament
1 ‘\72
déplacement des
i :‘ mi?oirs M4 at M2
Spectrométre - repérage a 2 &
Fabry.-Perot !
T— franges d
d’étalonnage étalonnage
) profil d'
Decharge Detection a bsorption

vérification du
Analyseur fonctionnement
- monomeode
de mode et de la
stabilite

: Insenble des dispesitifs de commande et de contrdle du laser
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é¢tant ouvertes, on ajuste la longueur d'onde du laser & A = 667.0 nm

. ’ I'd ~ - o
en tournant le filtre de Iyot. Ia position est repérde 4 moins de 1 4
pres & l'aide d'un monochromateur iréalablement étalomné. On vréldve une

prartie du faisceau laser et on lul fait traverser un tuke & décharge de

Xe dont le courant est modulé i 750 Hz . L'amplification ou l'absorption

-

du faisceau dans le tube 23t observée i iravers une détection synchrone
pilotée par l'alimentation du tube. Pour accorder le laser & la fré-
quence de la transition atomique, on déplace les mircir M1 et M2 du
dcuble Michelson jusqu'a l'apparition du signal d'absorption dans le tube

a courant moduld., On ferme alors les boucles d'asservissement du double

Michelson puls on asservit la cavité laser au Fabry Perct de référence.

‘ensemble des dispositifs de contrdle et de commande du laser 23t rduni

sur la Figure 11,

2.3 L'échantillon et la détection.

e mélange xénon - gaz perturbateur dans lequel on dtudie l'effet des

collisions est contemu dans un tube 3 décharge de longueur 55 cm a2t de

reyon r=3 mm . Le courant de décharge stabilisé ast ajustable entre
1 2% 30 mA . Ie xénon utilisé st enrichi sn isotore 136 a 99% . e

tube ss{ Termé aux extrémités par des fendires de fluorine transparentes
au Falsceau infrarouge. Les Taisceaux sonde =% saturant scnt confondus
dans le tube gqu'ils traversent en sens inverss (Fig. 12). Pour rdduire
ie bruit dfi aux fluctuations d'intensité du laser i colorant, on utilise

une détection différentislle. Une lame & faces paralleles vwréléve sur

4]



le faisceau rouge d'intensité I, deux faisceaux d'intensités voisi-

=

. = 07 T T = Tt ! I
nes Is} o7 I et 50 .06 Is . L'un dl'esux (ISQ) est le fais

ceau sonde, l'autre (181) sert de référence. Ils suivent dans la

- 7

+

détection -
e \ s
e

signal sync¢hron -

1
L L2

Tsoh

\ modulateur

Isq prisme mecanique
A Ad de -
r -
tube a décharge fluorine N =750 HZ
Is

décharge deux cherins paralléles le long desquels, en l'absence de champ

saturant, ils subissent la méme amplification. Ils sont recusillis mr

les photcdicdes D et 31 . les deux voies gqui attaquent le soustrac-
)

seur S scnt fquilibrées de fagon que les signaux délivrds par D

L]
ct

D
pe

i

Sé compensent exactement en l'absence de chamy saturant, (e dispo-
8i%i différentiel permet de gagner un facteur S0 environ sur le bruis

ntensitéd du laser i colorant, & la sortie de la détecticn synchrcone

-

d !
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(Fig. 12). e bruit qui subsiste alors est &l principalemen: & la déw
charge, le bruit d'électronique et le bruit de photon restant négligsa-
blegs., Un prisme de fluorine assure la séparation des faisceawux saturant

(IS) et sonde (I_.) qui coincident dans le tube.

50
le laser saturant induit en D, une variation d'intensizé 5ISO/ISO

comprise sutfre 2.5%@ et 1040 gul constitue le signal du systéme & trois

niveaux. L'intensité des faisceaux sonds et zaturant est de 1'ordre

de 100 uWw et leur diaméire est environ 1 mm . Pour

l'enregistrement du signel, le laser saiurant est positionné au centre

de la rale A =3.99 o4 mais il n'y est pas maintenu par asservissement,

La rampe T appliguée 3 la céramique pidzodlectrigue du Fabry Perot de

références sniraine le laser sonde qui sxplore le profil du signal en

2.5" envircn. On réalise le balayage dans les deux seéns pour henir

compte de la dérive du laser saturant pendant la mesure. Un enregistre-

ment prend donc cing minutes,

La pclarisation relative des faisceauz laser est fizée :

- dans le cas des mesures en polarisation rectiligne, par une lame k/2

o

667 nm interposde sur le trajet du faisceau sonde en L1 ;
- dans le cas des mesures en pclarisation circulaire, par deux lames
A/4d & 667 nm et 3.39 yu interposées sur le trajet des faisceauz respec-
tivement en L, et L, ., ILa lame K/d 2 3.39 L est en guartz, épais-—
seur 173 u .

On note enfin que le champ magnétique terresire perturbe sensible—
rent le systaéme i basse pression. lLa levéde de la dégéndrescence des

niveauz Zeeman est a l'origine d'un effet nouveau due 1n0US 2vons mis en



§vidence (Article 6) et qui pourraiti donner lieu & d'intéressantes appli-
cations spectroscopiques. Pour 1l'étude des transiiions collisionnelles
entre sous-niveaux dégénérés, nous supprimons cet effet en enfermant le

tube & décharge dans un blindage de p-métal .
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3. MESURE DE TAUX DE CQOLLISIONS DEPHASANTES,

la configuration particuliédre du systime 2 trois niveaux &tudisd
est adaptde & la mesure du taux d'élargissement par collisions dévhasan~
b - T
tes de la raie 6p[1/2], - 5d[1/2]o (cf. Partie I, §.4.42).
. Ny . 57,58
Cetve rale =23t caraciérisée par lz durde de vie des niveaux”'? :

Y., =30ns ,y =4 us dont on tire la largeur & pression nulle :

+—Y,} = 2,67 MHz ; la lcngueur d'onde A =3.99 ¢ et la

-2
I
o f—
P
-<

largeur ITcppler ku = 47.6 MEz .

-

Pour mesurer l'élargzissement des rales par collisions déphasantes
en spectroscoplie lindaire, il faut extraire de la raile dlazrgie par effet
Joppler le profil de Loreniz de largeur homogene. In spectroscopie non
linéaire en régime siationnaire cette mesure peut Stre réalisde par la
technique d'abserviion saturde 4 deux niveaux., Dans ce cas le laser
socnde détecte la perturbation créée par le laser saturant dans la distri-
obution de vitesse des niveaux couplés par la transition. Chaque niveau
contribue en moportion de sa durde de vie, Ie signal dans le cas de la
transiticn A = 3,99 p , refléte donc essentiellement la verturbation
dans lia distribution de vitesse du nivean 5@[:/2]0 . Or lz distribution
de vitesse des atcmes dane ce niveau est, en raiscn de 3a grzande durde de

vie, fortement alfecté per les CC, ce qul comprome: l'observation de

1'élargissement par collisions déphasantss,

<t

La technique du systeme i treis niveaux perzet de scnder la population



86

du seul nivesu 6p{1/2], qui, de durde de vie courte, est veu sensibtle
i

4

aux WG dans le domaine de mmession considéré (0~ 1 Torr). Ia largeur
du signel de double résomance optique dans ce sysidme est en fonction de
It N . .
& s a &, fixéd : y, 4= y_. . La mesure & faivle saturation de la
C ab bc k ‘ab

largeur du profil conduit aux taux d'élargissement suivents :

He Ne Ar
d k!
— S + s 95 %
o (‘rab ” \ch) 107 £ 7 53 £ 4 B £ 7
{MHz /TorT)

Ies courbes d'élargissement avec la mression {Figure 13) ne Tré-
= ry

sentent vas l'ancmalie d'extrarolation & zression nulle habituelle en

AY be +.E..'xab
MH Z

754

PXe=10mT

50 ;
A
perturbateur =-: H;
A Ne
25
, , P mT
1 t f =
0 500 1000 1500
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20,35,69

absorption saturée qui manifeste la variation non lindaire de la

largeur du profil en fonction de la pression sous 1leffet des VoG (Par-

t
tie I,¥8.2.14, 2.15, 3.11), le rappors k? ~ 6 est suffisamment grand

pour gu'on admetie que l'élargissement de la raie 6p[1/2}? - 5d[1/210

vaut —e— = ( LS )
X' +kx dp ‘Teb & T Tpe’"






4, MESURES DE TRANSITION COLLISIONNELLE
ENTRE SOUS - NIVEAUX ZEEMAN,

le signal du systéme 2 trois nivesux est enregistré dans différen-
ves conditions de mélange, de pression, de polarisation des faisceaux.
En xeéncn pur l'effet de transition entre sous-niveaux Zeeman est masqué
rar un phénoméne parasite gque nous reconnaissons comme la diffusion mule
tiple. On en déduit les conditions expérimentales & respecter rour s'en
aff{ranchir., Ies mesures de taux de fransition entre sous-niveaux Zeeman
sont réalisédes dans les mélanges Xe-He , Xe-Ne , Xe-4r pour des polari-
savions rectilignes et circulaires des faisceaux lassr. Dans le cas du
mélange Xe-Xr , le krypton réduit 1lefficacité du peuplement des niveaux
excites du xénon par la décharge, & tel point que le ravport signal/bruit

E= s

gt insuffisant pour effectuer une mesure,

4,1 Signal en xénon pur.

4,11 Anomalie du signmal. Interprétaticn. Nous enregisirons le si-

=8

gnal de double réscnance optique pour des polarisations rectilignes pa-
ralleles st croisées des Caisceaux laser pompe et sonde. Neous observens
en polarisationscroiséesun signal triés différent de celui que ncus asten~
dons

~ par scn intersité {Fig, 14), Ie rapvors T /T des aires des
~ I

bt
Pt
=
e

sigraux I (Abc) &t cbtenus respectivement en polarisations



G0

h P
Te—T 4
L croisées et paral-
a3l j
§ ot leles excéde d'un
»
[
u Xénon pur facteur 10 environ
Q24
coyrant * 2 maA 3 200 mT celui pré-
décgg; e: ¢ SmA PP
%€ & 7ma L
vu par la théorie
011
standard des colli-
sions déphasantes,
} L & p
0 100 200 300 400 mT Par ailleurs , on
Pigure 14 observe gque c¢ rap-

port ne crolt plus en fonctionm de la pression au-deli de 300 T, contrai-
rement a ¢e qui se produirait si le sigrmal en polarisations croisdes zro-
venait de transiticns collisionnelles ;
- par sa largeur et sa forme. Ia largeur de I (Abc) 25t proche
de la largsur Doppler. Elle est donc bien supérieurs i celle de
k!

I 4, ul, rappelons-le, es% uvroche ds L e .
i ( oc) ait, Taps TR S Toe " & Tab,

L'apparition d'un signal I, (Abc) indique l'existence d'un méca-
nisme de redistribution entre les sous-niveaux Zeeman. Ies Frocessus
susceptibles de rrcduire en réme femps un élargissement aussi important

du profil sont

a) des collisions fortes dépolarisantes (Pariie I, §.2.12) qui
rétablissent er wn choe la distribution de vitesse d'équilibre thermi-
que, avec une section efficace rroche de celle de la théorie cindiigue
des gaz, et induisent simultanément des transitions snire lés Sous—ni-
veaux Zeeman

b) des collisions avec transfert d'excitation entre deux partenai-

~

res de méme espidce., L'atome actif sélectionnd par le laser saturant
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cede son excitation & l'atome perturbateur. Méme en l'absence de chane-
gement de vitesse des atomes au cours de la collision, les atomes détec-
tés par le laser sonde ont leurs vitesses réparties suivent la distribu-
tion d'équilibre et le signal possede alors la larzeur Doppler. Ccmme
le niveau 69[1/2}1 , dont le laser rouge sonde la population, n'est vas
cocuplé au Fondamental, la collision ne met pas en jew d'interaction de
réscnance, de sorte que la section efficace ne doit pas sensiblement dé-

passer celle de la théorie cinétique des gaz ;

c) l'emprigonnement de radiation (ou diffusion multiple). 11 ne

<t

s'agit pas d'un processus collisionnel mais d'un transfert radiatif
d'excitation entre un atome de zénon sélectionné par le laser saturans
et un atome de zénon spectateur . Le transfert d'sxzecitation ne peui se
produire avec un atome & l'éiat fondamental puisque la ftransiticn de
69{1/2], au fondemental est interdite. Le seul niveau fortement peu-
plé dans la décharge connecié & 6p[1/2]1 par une raie intense sst le
premier niveau excité du xénon, le méitasiable 65[3/2]2 . Le rayonne-
ment émis sur la transition 6p(1/2]. - 6s{3/2], par les atomes actifs

dans le niveau 6p[1/2]? est absorbé par les atomes excités par la
“

décharge dans ls niveau 05[3/2]2 . Comme le rayonnement sst dmis

dans toutes les dirsctions de l'esvace, les irois sous-nivezux de

On

9[1/2]1 sont également atieinis et la contribution au siznal d'absorp-
tion saturée des atomes excités par diffusion multiple sst indépendante

de lz peolarisaiion relative des lasers sonde e% saturant. Ces aiomes

. : 4 oL 2 - s . P S -
contribuent donc pour moizié & I (A ) et pour moitid & I (A, ) .
il oc ER oC
Par ailleurs, comme aucune direction de propagation du rayonnement 4's—

)

Assion spontande n'sst privildgide, la sélectivité par sffet Doppler

L8]
e
'.J
]
i
fo
H
n
F»
<l
I
=)
-
o

ie iong de la direction de propagazion du faisceau lase



coentribution de diffusicn multiple posséde la largeur Doppler.

Les taux de cocllisions estimés pour les deux premiers processus
envisagés sont largement insuffisanis pour expliquer l'intensité anorma-
lement élevée du signal IL (Abc) a 200 mT . On adoptera la troisidéme
hypothése si la densité de population habituelle d'un niveau métastable

" 2 3 . os
de gaz rere (10 2 10 ° ai/em”) est suffisante pour expliquer le rapport

Py /CI‘;I observé.

4.12 Calecul de l'emprisonnement de radiation. ILe faisceay laser

saturant délimise un cylindre de rayon R~ .5 mm et de longusur 5C cm ,

qui contient les atomes sélectionnés dans le niveau 69[1/2]? . On peut
appliquer 3 cette sijuation expérimentale les calcuis dfemprisonnement

de radiation dans un cylindre infini.  Le probléme

v
(€18
<t
P
(1]
ct
I
i
-~
w3
i
=
e}
k—l
[1}]
7]

70 T4
. caw A o L . : . , .
cas de faidle et fort smprisonnement. L'smprisonnsment sst carac—

4
| I

térisé par la durde de vie apparente 2 v du niveau exzcitd ol g est

rl
-1

le facvezur d'emprisonnsment s% Y la durde de vie radiative, qui,

dans nofre expérience est celle du niveau 6p[§/2} . Pour un systime 2

TG,

1

deuz niveauz on cobiient

e

T C
g=k R« $i kR << (70)
g=——1x B [xIax %]1/2 si ok, R > 1 (71)
1.6 70 S0 c |

su ok est le taux d'absorption par unité de longueur sur la iransition

4
¢

0" an{n

fis

~. - i ey 5 . = . 2 T [ 9 .
% n, est la densite de vopulation du niveau inférieur (6SL3/2J?1 et
o G et G, sont les dégéndrescences des niveawx. Iles courbes repré-

. . - . - , Y ) . -
sertatives des sxpressicns (7¢) et {71) rortées sur la Figure 15 en Fonc-
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tion de kO R se raccordent
et il apparalt que l'exores-
sion (70) reste acceptable
lorsque ko R&1 . le taux
de repeuvlement du niveau sue

périeur par diffusion multi-

ple est T = y(?--é) pour un

systeme 3 2 niveaux,

Lersque la relaxation radia- Pig. 15

13

tive du niveau supériszur se

Faeteur d'smprisconement., [a fldche indique la directicn ds
la tangents A la courbs pour ko R=0 , caleulde par Holt .,

sroduit  vers plusisurs ni-
la courbe en trait plein représents la calcul de Folstein .

veaux, le taux de re peuplement les pointillds déerivent un raccordement possibls.

gst réduit par le Tacteur de branchement Si/y ol 3, est le taw qré-
aission spontande vers le niveau inférisur de la transition d'empriscn-
nement. Enfin le taux de repeuplement d’'un seul nous-niveau est 1/G

fois le faux de repeuplement total. L'éguation satisfaite par la popu-

lation nm du sous-niveau & du niveau excité en ddcoule

B.
o 1 5 " z
yr =7 (%—«-—g) LoD+ Am (73)

nl

cu Am ast le terme de pompage., Appliquée au cas d'un niveauw de J=1 ,

avee A = A, &6, , csette dguation conduit &
in} 0 m *
n,,/n 3.
i1/ & 1 Ta {
Y 1+ on /Tl _(T“"?) - \:4)
- 1 —O o T

les paramétres de la transition 4p[1/z], - 65[3/2]2 sont

& -1 & 1

sation rectiligne, cna : T /3 =n, /o, . Dlaprés la Fig., 14, 1e
H - v
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meximum atteint par n+1/no est ,23 , ce qui, d'aprés les Egs. (70),
(72), (74) correspond &
2, ~ 4.5 o a‘i‘;/cm3

et g~ 1.2 .

la valeur de n, obtenue par ce calcul a2 l'ordre de grandewr générale-

S

ment admis pour une densité de métastable dans une décharge de gaz rare,

Il faut souligner la petitesse du facteur g cerrespondant, gqui indigue

o

qu'un emprisonnement irés faible suffii 3 perturber les mesures de taux

de collisions dépclarisantes,

Notre interprétation, par la diffusicn muliiple, des sigzraux observés

est £tayée par l'cbservation d'ume varistion analogue de le densiié de

72
métastables en “conction de la pression dans Kr . Il est malheureu-

s s P

sement difficile de confirmer notre hypothise par une anslyse détaillde

de la courve de variation de n+4/no en fonction de la pression. En
-

o o . . i . - 3
regime stationnaire dans une décharge la population du métasiabls 12
du xénon s’écrit73 :

-
i N iy ko ;.4
R N Lon {aT+/ 4 ék) +a,n, z;Ag 53
L .
n, = o JF0 J Ik ] (75)

) 4 .3n4+Cn, +1n, 1 D

2 0 i i7e
n A

Dans cette équation, n, est la densité électronigue, ny ast la densité

: . .. ' x . NP . i
d'atomes dans le fondamental, &, est le ccefficient de partage radiati
o

iy

s

i . . : s ‘- . . . N i .
n_ A est le faux d'excitation Slectronique du niveau i & partir du niveau
o

est le taux de relaxation par diffusion vers les parocis, puis

ion sur celles-ci, qui est caractérisé par la longueur de diffusion

. . R . T 2 . : :
dans le mode fondamental —%-z () , B no est le taux de relaxation
P -

id

.
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pvar cellision atcmique ; C n_ est le taux de relaxation par formation de

la molécule Xeg et r%.nel) est le taur de désexcitation électronique.
Parmi ces parametres on ne comnsait que d, B, C qui ont €té mesurds en post
décharge74’75. les coefficients A§ et D sont liéds directement & des sec-
tions efficaces inélastiques de collisicns Xe-e  dont nous ne connais-
sons ni mesure ni détermination théorique, mais que nous savons dépendre
Tortement de 1l'énergie des électrons libres gqui déeroit quand la pression
augmentevs. Dans l'ignorance de ces paramétres, il sst impossible de
calculer la lci de variation de n, en fonetion de la pression,
Finalement Il ressort de nos mesures en Xe opur aqu'il est nécessaire
vowr £liminer l'effet de diffusion muliiple de iravailler i la pression
de Xe la plus faible possitle., L'étude des collisions dépclarisantes

se trouve ainsi limitée au cas du mélange Xe -gaz Stranger.

4.2 Enregistrements en mélange Xe - gaz étranger,

La pression de Xe est maintenue & 10 mT, Avec le gaz éftranger
on explore un domaine de pression compris entre O et | Torr environ.
Nous avons mesuré le rapport des aires des signaux obtenus pour des po—

T FN - \ . L, e A
larisations paralldles ( I (4. ) ) et croisdes ( LL{AbC) ) des Faisceaux

sonde et saturant pclarisés circulairemens ou rectilignement. Nous avons

e}

, . A - Py B
crte sur la Pigure 16 la varistion de R = Ul/ (?I— 3;; aen fonction de
|
la pression, mesurde dans les meélanges Xe-He , Xe-Ne , Xe-Kr . HNous

raprelons gue 3;” x'f‘iL”(AbC) a&bc .
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Sur chacune de ces courbes, les pcoints aux plus heutes mressions
sexblent alignés sur une droite passant par l'origine. Comme 3; est
mroportionnel au nombre dfatomes dans les sous-niveaux de 69[1/2]1 non
sélectionnés par le laser saturant, une croissance lindaire de XL/SH»KL
en fonction de la pression indique wne transition collisionnelle entre
sous-niveaux, Cependant, aux plus basses pressions, la variation de

est plus complexe et une analyse détaillée des processus mis

Gl/faﬁ
en jeu est ndcessaire,

Par ailleurs, nous avens comparé la largeur des signaux obtenus en
polarisations paralléles et croisédes. Aucune différence de largeur n'a
pu éire observée dans le cas des mélanses Xe-He o+ fe-Ne tandis qu'une
différence de largeur totale & mi-hautsur de 20 MEz £ 8 MHz 3 $%é ddcelée

our le mélange Xe-Ar .,

e

4.3 Mesure des sections efficaces de collisions dépolarisantes.

4,31 Equation de relaxation. Suivant l'aprroximation exposée dans

1'ippendice A nous admettons que la masse du periurbateur est suffisame-
I q I

ment petite pour qu'on identifis le distribuition de vitesse du perturba-

teur avec la disiribution de vitesse relative, dans 1'égquaiion d'évolu-

v

tion de la matrice densité. Cn nmontre alors {Appendice A) que les compo-

. . o 77 k ‘s Loy . o
santes muliipolaires atomiques o (vz,t) obéissent & l'equation :
q
s [ k, () T k, /
— a bt = - - H 3 s S . L
peuy v, Pq\ Z’U) ¥ J{ dv pq\ Jt) (76)

coll

6]

Les populaticns des scus~niveaux s'expriment en fonction des p’ t les

e



taux de transition eatre sous-niveaux s'expriment en fonction des taux

(x)

de relexation des multipeles ¥y . les sections efficaces de relaxa-
(1
tion c(k) sont relides 3 Yki) par
k k) -

ou N est la densité de perturbaiion et ?r la vitesse relative moyenns.
Aux effets de collisions s'ajoutent ceux de l'émission gpontande, Nous
en tenons compie par un taux de relaxation radiative des niveaux et var
un terme d'alimentation qui déerit la désexcitation radiative du niveau

supérieur de la transition pomre vers le niveau inférisur. E=En régime

stationneire, les perturbations o produises par le laser pompe dans

les scus-niveaux @  du niveau 69[?/2]1 vérifient les éguaticns :
(v (2) (2) (1 (2) B

o= - AR Yo Ll ) en 2

0=y, Mmvle—ey) + ny T T Ry VT3 z—) Ay 3 “a

o (1) (2) 8,
0 --nO *Ig—— + (n1+n_1) i?r— - Y no + AO e (78)

L]
A3 |

ol Am est le terme de pompage laser du sous-niveau m n, gt Bb

sont respectivement la perturvation dans la population du niveau supé-

rieur et son taux de relaxation vers le ép[ﬁ/ZJ? . XNous résolvens cette
fquation dans le cas des polarisations rectilignes et dans celui des pola~

4,311 Peuplement des scus-niveaux en polarisation rectiligne,

Ia direction de polarisation $tant choisie comme axe de quentification,

seul le terme de pompage du sous-niveau wmn=C est non nul : Am==AO 6m0
- - I} i .
2% (g na._-AO . On en tire By
’ 20 ~r(2) % L
= - —— B (=g
A [
n'.-."i Yb Ya : /



Comme le signal de double résonance optique est proportionnel & n ou

0
n,+n
3 5 selon que les polarisaticns des faisceaux sonde et pompe sont
3
paralleles ou crcisées, le rapport R = “ stecrit :
3n”31
(2) 8
R=Lt—- - (80)
Yb -/'Ya
2
Y(_) est le taux de relaxation de 1l'alignement.

4,312 Peuplement des sous-niveaux en polarisation circulaire,

La direction des faiscesux étant choisie comme axe de quantification, le

terme de pompage non nul sst soit A, , soit A selon gque la polari-

1 1

sation du laser saturant est circulaire droite ou zauche, Dans le cas

n
o Am = A1 6m1 yone y n o= -A1 et le rapport mn 2st donné
Tar
n () v (2) 8 4%y 28, (2)
-1y 0 Y ‘o (v +T( AN D,T 4_\((2)) Y \|
- - - . TS - s ol T )
nmn |22 ZTU:)*JYb Y, 2Yi2)+,Yb‘ 0 5y, b \‘2?(2,%%/'
0l
2} 2
Y( T 4 gbf (2) ) ’ Y(e) (a1)
Y, + E | +-:' —\Y +‘Y~| { — . 81}'
° 2y 2/+3Yb 3 g ° 2y 2)+3yb

Tandis que dens le cas de la polarisation rectiligne le rapport @ eat
(2)

linéaire en vy , on observe ici la non-lindarit

- (2) (1)

en fonction de vy ety . Ceci découle du rdle de relais

de la variation de

(6N

joué par le scus-niveau m=0 dans la transition collisionnelle

=1 -~ m=-1 , Deux collisions successives sont mises en jeu dens le
rassage de m=1 & m=-1 par l'intermédiaire du sous-niveau =m=C . Ie
signal de double résonance optigue est rrovortionnel 5 n, ou n S5
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obtient done : R = = .

Dans le cas ol vy ety 2 <K Ty i'expression de R se réduit a

(2 s
P A ng - 3;} (82)

2Yb

4.32 inalyse des données. Les expressions (80) et (s82) indiquent
55
vy

Ceci est conforme aux observations., DPar ailleurs la variation calaulde

que f prend une valeur négative R {p=0) = & pression nulle,

de R en fonction de la pression est compatible avec les résultass expé-
. . . 5b <y . :

rimentaux (Flg. 16) si om suppose que o-— decraolit et tend vers ( guand

/‘(a

la pression augmenie. Pour rdaliser cette condition nous faisons 1thy po-
s - . . . s P ¢ . - s . -

thése que des collisions indlasfiques (quenching) affecient le faux de

relaxation T, du nivean 5d[1/2]o . ILa variation de T, &t de ® en

fonction de la mression s'éerit alors

'
N
=y, (1+bp)

Y,
R{a,b; ) = ap +-E%§j3g5¥l (83)

ol le parzmétre b désigne le nombre de processus inélestigues par durde

de vie du niveaun 5d[1/2]0 & 1 Torr, et ol le paramdtrs a est relid

ot

es de collisions de désorientation et de désalizne-

ment ¢ et ¢ par ies relations suivantes :

~ polarisation rectiligne ;

1 a- (2 (84)

- polarisation circulaire
.f\.
X L1 5(2)) N
a =7 D

f, & *

7 - ! ) (z5)

=
2 5/
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En minimisant l'écart entre courbe théorique et points expérimentaux,

o, ot G102

nous déterminons ) , . Ies valeurs obftenues sont rsfu~

nies dans le Tableau 2.

He Ye Ar
> Torr™'| 23 = 7 7= 5 18+ 6
5t2) 2| w2z o2 26 & 2 88 = 6 Tableau 2
ez s | 1 06 | 113t e

Les ccurbes remrdsentatives de la fonction Ria,b ;P) et las

droites de pente a sont tracdes sur la Figure 16.

Par ailleurs, de la meswre du paramétre b et de celle du rapport
R & pression de perturbation nulle, il résulie une détermination de la

section efficace des collisions qui dépeupleni le niveau 5d[1/2]O .

3.
o . . . .
tna: g (p=0) = = ~—, 4'aprés les expressions {80) et (82). Portant
BYa
dans cetie expression la mesure de R (PzO) Z -,1 et la valeur théori-
que®® de B, = .25 10® ™1, on obtient Y: = .7 10° 57, 1e taux de
collisions inélastiques par Torr vaut YO b . Nous avons porité dans le

a

Tableau 3 les valsurs ainsi obtenues vour la section efficace des cole

lisions inélestiques dans ls niveau 5d[1/2] .

be l Ne l Ar

Tablesu 3
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4,33 Discussion de l'hywpothése de dépeuplement collisionnel du

niveau 5d[1/2]o . Nous ne disposons pas de résultats théoriques ou ex-

périmentaux & confronter % nos mesures du Tableau 3. On peut seulement
noter que les plus proches voisins du niveau 5d[1/2]o sont le 5d[1/2]1
3 215 cn”| au-dessus et le 6p[3/2]2 5 559 cn” | au~dessous. Ces dise
tances relativement importantes scnt défaverables aux iransitions induie
tes par collisions mais des transferts collisionnels dans le xénon entre

s 54

1 v s .y :
ont deja eté observés .

niveaux distants de 1000 cm

Ia mesure du paramétre de saturation sur la transition 5d[1/2]P -
v
61.:[1/2_{1 offre une »ossibilité sxpérimentale supplémentaire de déter -

ainer la wvariation de Ya en foneticn-de la pression, {(la paramétre
72

N N -1 -1 -
cu 2y = (Y I) ).

=
[o NN}

a

de satursticn sst dérfini par 3 =

)
.

4
an

obtenir le paramétire de saturation on mesure
- l'intensité I, du faisceau laser apres iraversdes successives

du tube & décharge allumé, puis d'un aiiénuaiewr de coerficient A4 ;

141]

- l'intensité I, du faisceau laser aprds traversdes successives
de 1'atténuateur, puis du tube 3 décharge allumé ;

- l'intensité IO du faisceau laser apris traversées du tube 4teint

et de llatidnusteur,

Le parametre de saturation est lié 2 ces quantités par la relation :
- ( 1) R X . . - - - ) - - f 2 F oS
$=(x-1)/ (1=} o x=[mn(1,/1.)/ ({1 /1.)] . {86)
A I 0 a L
0 9
Scient 8 v ¥ le 2l rs resyective ] dars 1
g Spor Y, 0 Y., Zes valeurs respectives de § Yo 1 Yy Gans le
zenon fur & la tressilcon de 19 27 . Cn note gue y. << Yb de sCrie que
2 .2
p’ab = ~, 4 1 ma 3 3 ] 3
S, ow oemmeee— 01 oz porid sur le FPigure 17 les courbes de variation de
p) )
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Ps“so ¥an® :
HZ

X Ha

A

10+ H Ar
H A
A
X N
AH e
N
H
A N
b
N

< A N H : Hédlum

5+ H N : Néan

H N A 5 Argon

N X i Xanan
24&1 ‘ p
0 200 400 600 mT

Mg, 17

les droites représentent les variations de Yap en feonction de is mession
das différents gaz dtrangeys, (&3 lettres représentent les pointa de mesu~
re du paramitre ds saturation, Zn présence de gaz Stranger, la preasion de

xénen est maintenue i 10 at |

- ! o Y 3 :
S 3 B . et de 1 foncti ; T i 3
S5, Y.y = Yap T ©oF ctlon de la pressicn de gaz
2Y,
- 1 0
gtranger., Il apparait que S SO Yan suit aprroximativement la variz-

tion de en fonction de la gression, ce qui indique que v/ 270
: - - )

Tab

est constant et voisin de l'unité. Il semble donc que v_ st inddren-
" I

dant de la pression conirairement & ¢e que nous avens suppcsé dans ie

raragraphe précédent, Cerendant les résuliais de la mesure de S sopt

et en l'absencs

1

sujets & caution. Adnsi, au moins dans le cas de ltarzo
de déveuplement de 5&[1/2]0 par cellisions indlastiques, les collisions

elasvigues devralent vroveoquer une zugmenitation ayrarente de vy et donc

A4

: i . £ N : - s
de 3 , avec la opression, en $jectant les aitcomes de la région de 1'es-

[ ¢]

trace de vitesse excitée par le laser saturan:. Or cels n'apparait pa
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sur la courbe sxpérimentale,

L'hypothése du dépeuplement collizionnel du niveau 5d[1/2]0 a été
avancée pour expliquer la disperition, lorsque la pression augmente, de
la contributicn au signal des atomes du nivean 6p[1/2]? , lssus rpar
émission spentande du niveau 5d[1/2]o ol ils ont £té exeitéds par le
laser saturant. Le schéma suivant pourrsit Ffournit une axplication de
rechange. Suppesons qu'une pression de gaz Stranger de guelques dizai-
nes de millitorrs suffise pour thermaliser la distridbution de vitesse des
atomes sélectionnés par le laser saturant dans le niveau 5d[1/2]o dont
la duree de vie est longue. (es atomes qui alimenient var émission
spentanée le niveau 69[1/2]1 devraient contribuer au signal de double
résonance optigque par un Fond ndgatif de largeur Poppler, Comme rous
n'observons pas de fond, nous supposons qu'il est compensé par une com-
rosante positive, de lergeur Doppler égalemen®, due & un effet dlemprie

scnnement de radiation résiduel dans le xénon (Fig. 18). A4u total, le

N TS~ ~
_Ab s\_/\/_ ___/L

collision emprisocnnement
—_— —_———m

) +

emission spontanee de radiation

Pig, 18 : Distribution de vitesse longitudinale des atomes excités dans les états a et b ,

signal défecté se réduii 3 la coniributicn des seuls atomes sxcitds Tar
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le laser saturant dans le niveau 6p[1/2}1 , dés gque la pression de gam
étranger dépasse quelques dizaines de mT ., Nous réinterprétons alors les
sections efficaces du Tableau 3 comme des sections efficaces effectives
Sope de rétablissement de la distriﬁution de wvitesse d'équilibre ther-
mique., Ie rapport des masses de l'atome actif et du perturbateur donne
l'ordre de grandeur du nombre de collisions élastiques ZXe-He nécessai-

res pour assurer le retour i l'équilibre thermique des atomes de zénon

selectionnés par le laser. Ia secticn efficace élastique 9, - déduite

—_-

de la valeur de o dennée par le Tableau 3 est donc de l'ordre de

eff
“ o - . - . 5 :
5¢—-x Opre = 95C¢ A" , chiffre bien trop Slevé par rappert & lz section
L4
He

efficace ¢inétique proche de 30 12 (Article 1). Yous sommes dcne conduits
4 rejeter ce schéma qui explique la varisiion brusque de R 4 basse PreE—
sion par un effet combiné des collisions élastigues et de 1'empriscrnement
de radiation.

Malgré l'incertitude qui demeure dans l'explication de la disparition
de la composante négative de R , les valeurs de 0(2) , 0(2}/0(1) sont
assez Tiables car elles sont surtout sensibles aux points expérimentaux
obtenus aux pressions les plus élevées et dépendent donc peu du méca-

nisme de cette disparition.

4,34 Effet de changement de vitesse, Ia différence de larzewr ob-

servée enire le signal d'absorption saiurde en volarisaticns parallidles
et en polarisations croisées dans le cas Xe-ir est attribude aux chan
zements de vitesse ccllisionnels. C(omme nous constatons que la diffé-

rence de largeur est Indépendante de la pression du zaz &tranger st que

le raprort sigral/bruit ne nous permet pas de distinguer un vrofil
193 b = =4 >



expérimental I (Abc) ou IH (abc) d'une courbe de lLorentz, nous fai-
sons l'hypothese gue le noyau de collision qui caractérise la “ransition
entrg sous-niveaux Zeeman sst aussi une fonciion de lorentz (Article 5).
Nous déduisons de la comparaison des largeurs de IL (Abc) et de

EH (Abc) le changement de vitesse moyemn : Au=81% 3 m/s . Nous rap-

pelons qu'aucun changement de vitesse n'a é4é observé dans le cas des

nélangss Xe~He 2t ZXe-Ne .
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5. COMPARAISON AVEC LES PREVISIONS THEORIQUES.

8.1 Interaction & longue portée,

la section efficace de désalignement a été calculde par de nombreux
. 7730 : : ey e
auteurs dans les approximations suivanies

- la dépolarisation est due & une interacticn dipole-dipole induwit

entre‘l’atome actif st le xerturbateur ;

- le mouvement de translation peut &€tre déerit dans l'approximation
semi classique (irsicle 7) ;

- les partenaires de la collision ne scnt vas déviéds au cours de

l'interaction. Ils suivent une trajectoire rectilicme.

s s X 8C
Par résclution numérique on a obtenu :

<v3/2> 3 a]abj 2/5

<> ;3: ao‘h'

(87)

a = ,62

ou a est la polarisabilité de l'atome periturbateur dans 1'd4at fonda-

mertal ; a, est l'élément de matrice »éduit de 1l'opérateur de polari-

b

sation de l'atome actif

d=et {3(22,)% - (17

qui est évalué dans 1'état excitéd ; le facteur de movenne sur les vi-
zZ A

tesses est <v//5> 93 ("‘u"") /5

be g b e =, .
e 7 \oxn

Ies £léments de matrice réduit de & dans la base LS J ¥ scnt
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dennés dans le Tableau 4 pour wn niveau J=i

3 3 3 1

J=1 D, P, S, P,
3, 147 1/2 162 1/21 3£'1/2
o "(250) (w5 v '(25) * ¢
z 162 1/2 3 1/2
P, (100) (%-) 0 0
1/2
381 (24 5 0 0
1 12,1/2
P, 0 0 0 (ﬁ) x

Tableaun 4

S x o= el (w<x™>_ 4 @ ) = T5.6 2% ,
op jo] 0
2 2 22
7 =e (&, +<™>_ ) = 89,5 a%e .
7 ( 50 CP/ o 0

21 .
Les rayons carrés moyens ont $%8 calculés var M. Aymar ., Par ailleurs

on utilise le déveleppement d 6p[1/2]1 sur la base ]L S J M obtenu

“

. 82
var [iberman .

{n obtient de la sorte

2.2
oy | = 9.45 ae

la polarisabilité des gaz rares & 1'4iat fondemental a 458 déterminde

23
ar Dalgarnc et Xingstoen ~ . les sections efficaces de désalignement

-

calculées suivant ce schéma sont porides dans le Tableaun 5.

He e Ar Xr Xe

=3
W
[@ N

Lt
(o]
N
On
(o]
<

0]
-]
ok
A8
!
A%
Ne}

Taplesu 5

[&]
b
[A9)
3
P
o
o
&
&
W
3
I
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L'accord avec les résultats expérimentaux {Tableau 2) est bon dans le cas
des mélanges XYe-He et He-Ar . Par contre la section efficace expéri-
mentale est sensiblement plus petite que la section efficace théorigue

pour le mélangs Xe-Ne ,

Ie rapoort 0(1)/5(2) a également £t¢ calculé dans le cadre des

approximations de l'interaction dipole-dipole et de la trajectcire recti-

ligre. Il vaut 1.12 pour un niveszu de J =t 78’79. Jos mesures sont en

ben accord avec ce chiffre dans le cas des collisicns Xe-Ne &% ZXe-ir .

Nous cobtenons un chiffre un peu trop ¢levé dans le cas des collizions Xe-de.

84,85

Nous ne connaissons que deux publications rapporiant des mesu~

-
2
5

es

res de sectlons efficaces de dépclarisation dans la configursiion 5p
du xénon, Dens les deux cas la technique d'sffet Hanle a &4 utilisée.

Cy - 24 A ‘. . . iy s .
Ia vremiere expérience a vermiz de determiner la section efficace de
désalignemert, en xénon pur, de diffdrents niveaux de la configuration.
En particulier, pour un niveau de J=t1 , le 5p[3/2]? , le résultat sxpé-
rimental est en ben accord avec la valeur calculée par l'exmrsssion (87).

85

le second travail™” présente la mesure de la désorientation du niveau

O

p[1/2]1 , bar des collisions ZXe-Xe et des collisions Xe-He . Ia

N . 4 . , - ez .,
raleur de c(l) dans le mélange Xe-ze (120 % Z0 A ) zst en désaccord

o

o
. vz . 2 _ .
avec noire mesure (27 £ 2 A%} et avec le calcul (26 A ) . Ia section

efficace de désalignement n'a pu &tre mesurde en raison d'un phénomdne

&6

parasite demeuré inexpligué .
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5.2 Interaction i courte portée.

le bon accord que nous obtencns entre ncs valeurs expérimentales et

le caleul du §.5.1 n'est pas suffisant pour conclure que la dépolarisa-
tion est produlte par llinteraction & longue portde, Comme c'est souvent
. o i ; L . 78,80,87
le cas dans 1'étude spectroscopique des ccllisions atomiques ,

test plus probant de la forme du potentiel serait de mesurer la variation

des sections efficaces en foncticn de la température,

Dans l'Article 5, nous nous sommes appuyds sur le Taible poids
statistique du moment orbital dlectrcnique I=t dans 1'&tat 6;{1/2]1 )
pour ccnclure & la petitesse de la contribuiion de 1finteraction & courte

e iy

roriée dans les sections efficaces mesursdes, con

ot

ribution ectimde 3 1/4

environ de la section efficace cindtique. Ce résultat rerpo

U]

ait sur la
description de 1'é4at 6p[1/2]¢ comme un mélange statistique 4'états
LS J> de L=0 et L=1 , ncn couplés . Cr 1'é%at 4&p[1/2 deit
e - 1

plutdt 8tre ccnsidéré comme une superposiition d'dtats snire lesquels le

N

ccupiage est fort par rappert & l'inieraction dépclarisente : la distance
entre les états de Racah IjKZJ> obtenus & partir des états |[L 3 I
est trés grande par rappori aux déplacements relaiifs des niveaux var la
coilision. Ila base des $3ats de Racsah est btase de vecieurs proprss du
systéme et la conservation des coordonndes des £ta%s de Racah dans la
bzse L3 J> impose un lien entre les états de I=0 &% ceux de I=t .,

Par cette vcie les états I=t entrainent dans leuwr dérclarisation ceux

de I=C . Ia dépclarisation due & l'interaction i courte poride doi

(4

donc Stre évalude i partir du potentiel exprimé dans la tase JX3> .
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8
Nous falsons l'hypothese d'un potentiel de la forme7 :

(2)(3) J‘JT(2)

7R,T) = VO(R)l— v 5

JJ
(2)

N est l'opérateur tensoriel irrdductible de rang 2

ol T

JJT(g?) = z ()9 ¢ 7 m-n{20> |J @> <J | .

L'état |[jXJ> se décompose sous la forme :

Par ailleurs les éléments de matrice réduits du potentiel dans la base

e

LS > peuvent &ire calculés & partir des £lémenis de matrice rdduits

dans la base découplée |I>{S> . (n en déduit finalement :
L N J 2 Jl /
22 15y JKdKJ* VL Sd
vgg)(a) = Z c:{f" c”KS (2541) (<)7 75 V#_f?(a) .
sy 7 L s .JJ -

En ne conservant que les composantes de I=C et I=1 on obtient vour

itdtat  6p(1/2],

{

\2) (2) T o= —
L (R) = v (R} x =.0% ol =J =1,

1 2/ N1
e oo PP @D s e o e
8t ol g, , section efficace tctale de la diffusicn élastique produits
v

R) du potentiel, est voisine du double de

c(1)

par la partie iscirope V

déperd d'autant

1)

ecticon efficace cinétique, Il apparait que

o
i

)

-

mcins du poids de la composante de I=! dans l'état atomique, que =n

€levé. Pour un potentiel de sphére durs, congu comme la limite

[
]
ot

3
=
=]
in
'd



(1)

. . o .
du potentiel ex 1/R quand n-w , ona g ~ 00/2 .

S (2)

Nous exposons dans 1'Appendice B le calcul de et de ¢

pour un potentiel de sphére dure dans llapproximaticn adiabatique avec
J=1 , Nous appliquons ce modéle aux c¢ollisions Xe-He , Xe-Ne et Xe—Ar ,
en adoptant pour rayocn de la sphdre dure la scmme des rayons atoniques

tabulds dans la Ref. (8C), Ies sections efficaces de dépolarisation par

sphere dure sont portées sur le Tablezu 4. Ieur comparsison aux valeurs

He Ne Ar
o}
23 5. 27. 33.
GKT)/ 0(2) 1,15 £ .15 1,158 Tableay 6

sxpérimentales (Tableau 2) suggére que la contribution de l'interaciion

&4 courte portée est grande dans les ccllisions Ye-He o1 fe-YNe , mais

ool

1l est difficile de préciser comment, dans la section efficace, se compese

cetts contribution avec celle de 1'interacticn i longue poriée d'importance

similair (Tablea 5). Par ailleurs, le raprort G(I)/G(g) , calculé dans

[

le modéle de sphere dure, est en meilleur accord avec la valsur expérimenm

le cas des ccllisions Xe-He . 4u vu des valeurs théoriques e

ol

tale dan

4]

expérimentales des sections efficaces, on conclut par centre & la mréyon-

-

dérance de l'interaction & longue portde dans les collisions Xe-ir .

5.3 Changement de vitesse.

vitesse

ay
[¢3)
=i
(]
]
<t
[}
o
O

L'interaction a ccurte portée s'accomrpagne de chan
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3 I”(Abc) (le changement de vitesse le plus probable dans une collision

élastique Xe-He est .28 u ).

Or, précisément dans les mélanges Xe-He e% Xe-Ne , nous n'avons
vas observé de différence de largeur entre I'(Abc) et I”(Abc) . Compte
tenu des incertitudes expérimentales, le changement de vitesse est infé-

rievwr & .0% u .

Deux hypothéses peuvent &tre avancdes pour justifier 1l'absence de

¢changement de vitesse ;

-~ la contribution des collisions dans la région répulsive est Faible

s
. 2) s -
parce que l'anisotropise Vi, (R)/ Vp(R) est tres vetife dans cette région
iy v

~ la contrituticn des collisions dépolarisantes avec changement de
vitesse est plus petite que ne le laisse prévoir un calcul réalisé dans

ltaprroximation de la trajectoire rectilizme.

Il est peu vraisemblable que l'anisotropie soit aussi petite que 1l'exi-
gerait la premigre hypothése. ILa seconde hypothése n'est pas satisfai-
sante non plus car les changemenis de vitesse tendent & augmenter le *aux
d¢e dépolarisation comme 1'illusire le calcul de 1'iApvendice B rdalisé dans
L'apmroximation adiabatique., L'absence d'élargissement de T (4, ) par

rapport a IH(AbC) reste dorc inexpliqué,

De nouvelles investigations tant théorigues (cf. Article 7) qu'expe-
rimentales sont nécessaires pour éclaircir ce point. Sur le plan expéri-
mental, on dolt se placer dans des conditions Favorables & l'observation

des changements de viiesse. Pour ce faire deux améliocrations teuvent &ire

aprorides par rapport & noire sexpérience

Y
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choix d'un atome actif beaucoup plus léger que l'atome perturba-
teur ;

- chelx de trapsitions produisant un signal beaucoup plus étroit

1
que le profil inhomogine., Ia largeur du signal esi

Yab ¥ % Yo
\ . Yap Ty
celle du profil homogéne est k'u . Il faut donc choisir e +.”£.

ls plus petit possible.
Le néon satisfait ces deur prescriptions. Il veut &tre d:fudié en

orésence de perturbateurs tsls que Kr et ZXe , beauccup plus lowrds

que lui. Par ailleurs, des fransitions dans le visible et le trés pro-

89,9

- 3

che infrarcugs ’

3

dvertorides dans le sablesau 7, permetient d'cdte-
X i

nir un sigral suffisamment dtroit.

45,[1/2]G 7o

Liges, puete o estli/el,
551[1/210 6421 2 3?'[1/231 8401 3

e T sl

35’[1/2]O

Tablean 7

FR
[

les raies infrarouges sont des rales laser du ndon, ce qui faciliterai

=+

{0
[#]
@]
|t
O
H
I
]
<f

de Tonctionnerment des lasers

a réalisation expérimentale et les raies visibles ombent dans le domaine



Appendice A : SYMETRIES DE LA RELAXATION COLLISIONNELLE

DE LA MATRICE DENSITE ATOMIQUE.

Nous donnons l'équation générale de relaxation de la matrice densité
sous l'effet des collisions dépolarisantes, puls nous obtencns quelques
prorriétés qui découlent des syméiries des amplitudes de diffusion et de
celles des distributicns de vitesse. Il ne s'agi® pas ici d'examiner la
dynamicgue des colliisions dépolarisantes dont quelaues aspecis sont dis-

cutés dans l'Article 7 et 1l'ippendice 3B,

A.l Equation de relaxation.

Les collisicns dépolarisantes se rangent dans la rubrique des "proe
cessus de transition collisionnelle quasi-élactique” envisagés en I.%5.5.33.
Ta relexation des élcments de matrice correspondants est décrite par

c .10
l'equation

'

3

:i';m'm LT m% {‘“‘im T o (7 - [ C I I e )dx—;‘;

ol (A*1)

F-l;;l;:?m “) B Nj d?',_ 4 <vp) QZf(fm”m(:;r’;r) ém’"m' N fm'y'r‘ m''{:T\:I‘-;‘;r:i ém” )
(1~2)

e AL 7 5] 2 -1 - - - -

ot (v',v) = ¥ [ &7y, aTv v 6(vz"—vr) 6(v'-v—%(v;-vr))

—F — P 3 = — N ’ .
v ,VT_) Im'"mlkw';,‘.f_n) . K"l—;)

i (

e /TR Ly
X F Av'=vl) £
o r’ n'm

t
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L'état atomique interne est désigné par le nombre magnéiique m ., Pour
e s - I} - a . I3 ~ - — ) »
définir les amplitudes de diffusion zmm,(v;,vr) un axe de quantifica-
tion A est fizxé, Tl s'ensuit que 1l'amplitude de diffusicn dépend de
- . - = - - ~ * . .
la direction de v; et de vr par rapport & A ainsi gue de la direc-

0 a - - - L4 I L) a )
tion relative de v; et v, . les propriétss de rofation des ampliiudes

de diffusion permetient de la factoriser en une partie "géométrigue™,

A

sensible & la direction de A , et une partie "physique" qui ne dépend

'

- - . N . o by - .
ue de la directicn relstive de v' 2t v . On obtient :
q r it

hel
(v, .R") {(4~3)

v Sv 6_,,0) sont les rotations qui aménent
r,

- ” N, i .
respectivement vr &t v; le leng de A, ou R" est la rotation gqui
N — — 1
amgne v sur v! , et ol fﬁM‘(v R") est llamplitude de diffusion
kS i B
~ - -
dans une représentation ol l'axe de quantification est le long de v;

0] . rd - - - - - . ’
dans la voie d'entrée et le long de v, dans la voie de scriie {rerrs-

sentation d'hélicité, voit Article 7).

Dans les études de cocllisions dépolarisantes, par des méthodes de

.

spectroscopie hertziemme, les atomes actifsz sont excitéds uniformément

-

sur toute la largeur de la distribution de vitesse d'dquilidbre st tou~

(D\

tes les classes de vitesse contribuent également au signal, Il en r
sulte une invariance globale par rotation du processus de collisicn dé-
pclarisante, dont les conséguences sont clairement mises sn évidence

par un dévelorrement de l'opérateur densitd atomigue sur une vase 4'opé-

rateurs Tensorisls irrdductibles 4du groupe de rotation . Dans les

sxpériences de spectroscepie laser non linéairs qui nous intdressent,
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-

la sélection de vitesse & l'excitetion et & la détection fait disparailtre

ces propriétés d'invariance. Cependant nous adcptons la représentation

des opérateurs tensoriels irréductibles afin de faciliter la comparaison

avec les études en spectroscopie hertzienne. COn examine donc l'évoluticn
. K= = e

collisionnelle des compeosantes pq(r,v,t) définies par :

¥ e win? J h J —
p:(r,v,t Z( )1 " ( V 2k +1 pmm,(?,V,t) . {4=q)

\-n1' g m

\
. . . . ) ) X,—
De l'equation A-1 on déduit alors 1'équation de relaxation de pq(v)

d k X' - X'k .
ol } = E:(:ﬁ I('r) o>, (%) IRR (v,%) o, ( dv:} (4-5)
% leoll kig' 4 - 44 /
oli :
LN ’ﬁ ioch
EES) v [y a @) Z (vt V357 (2eet) | ' 22
ia g o/
k X cl ‘ . k' & oc\
c¥ M+ ] q / ~hel . -
_Jjb@;m (=) (=) - | Ty (7,00) (a-8)
J J u’ "\q -‘-q_ QJ
1 1 N s
cvar [ O pers,
- \”‘) 5 -'-MM ( _\,,,U)
\-g q' §/ o/
et
:_klk"* :"" _ r -3 3 1 -"1 “h:? T, ..-’l 1 -1
Nq,q( , V) = N‘J d v, d V.. §(v1-v-7) Mp(wp) 6(vr—vr) v
< Sk AN St
) ek x g /9 AWE 3\
x L SD"c DT (R) ()T f '
MM ~Q -Q Mg =My MY Q! M

: 1 nel*
(Bt VT £ (v R") T (7087 (4-7)

W”‘.’f

P

Un chengement de dirsciion de l'axe de quantification entraine une

5 et e : ;
S0V st W ,qfv',v) suivant la

1

transTormation des fonctions

o)

relation :
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. q"!qll-

1, - Z D @ ,5060) 055 (1)

- ~

ol R est la rotation qui améne l'axe de quantification A' sur 4 ,

[0]
ct+

Yt et 1 ~
[O:‘i} désigne pﬁlk ou Wz': s pour la direction A de llaxe

de quanulf' cation.

[N

A.2 Bilan détaillé.

Dans la représentation d'hélicité, l'amplitude de diffusion posside
wn développement en cndes pariielles $rés analogue i celui de ltampli-

tude de d"*°us1on élastique

. M=Mr "
el (—) / . \
& " /oo a "t A0
A s G (2mt) (g, -8, §D  (R") (4-9)
J
ol ¥ est le module du vectewr d'onde atcmique e% S;W' est un élément
21

de matrice S associé & l'onde partielle de moment cindtique tosal J .

la symétrie par renversement du temps s'dcrii

J J

it = Sy (1-10)

S

Iranspertant cette relation dans l'expression de l'amplitude de diffusion

-
A 1'aide de cette relation, et en notant que W (v

1 1 Traist o i !
A - Kik! = oy L ! +qg
W T w) a(v) = v, vt ) u(v) (- : a-ie
qrger o) A NIALS ) (e (=) (a-12)
Cetie équation sxprime le principe du bilan détaillé dans les collisions
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A.3 Relaxation d'une distribution de vitesse d'équilibre the rmique.

Nous suppesons que les atomes sont excités uniformément sur toute
la largeur de la distribution de vitesse. Alors, & 1l'instant initial

tO , les multipoles s'derivent

k- :ES,/ -
v,t = t ) .
pq< [} o) pq\ O) '( )
En transpertant ceife relation dans 1'Eg. i-5 et en appliguant la

relation de bilan détaillé on obtient, & 1'instant initial

a'q'’

Y Kt
- Z-‘ [_FKt&/ )

; ! - P p 'L'kl L ! s k! ¢
+ [‘w—'ﬂa'—q (-Lr’v‘r')a"fI(_)i +q q ] w’(v) p:1‘\z ) .

w

On peut vérifier, en utilisant les dquations {a-£) 2% (4-7) que le
- - - Ed
Terme entre crochets ne s'annule pas en géndrel et gqu'il dépend de v

I1 s'ensuit que la relaxation des muliipoles s'accompasne d'une déforma-

tion de leur distribution de vitesse méme lorsqu'il s'agit d'une disiri-

bution de vitesse d'éguilibre thermique, ('est seulement pour le mulii-

pole k=C , lorsqulil est seul excité, que le terme entre crochets s'an-
I q q

s ] bl ] - rd I . 3
dépendance en v de la relaxation résulie de l'anisotropie de

o

nula.,

et

la distributicn de vitesse relative pour chague valeur Fixde de la vitssse
de l'atome actif, Cetse anisotrople se manifeste dans les dquations A-&

. - -y [ —
T Am ol tion w (=7 1t W (vl .
et 4-7 par les fonctions H\T=7.) JD( r)

i o

A.4 Approximation de la symétrie sphérique de la distribution de vitesse

relative,

Dans les expériences de sreciroscople herizienne, lss atomes sont

sxcités uniformément sur touie le largeur de la distribution de vitesse,
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I1 est donc proporitionnel a jnpi(?) dv , On fait en général l'hypo-
théese que la distribution de vitesse des multipoles reste cslle de 1'é-
quilibre thermique au ccurs de la relaxation, ce qui, d'apris le para-
gravhe précédent, requiert en foute rigueur que la distridbution de vitesse
relative soit isotrope. En posant pi(?,t) = pz(t) w(¥) , on obtient

alors l'équation de relaxation :

ey

r - — \ 1k_‘-*
é% pk(t) == | dv w(v) L [Fk, (+)
-4 coll o gigr 14

ke — > Vg e L -
""IY ! (1}','\7") (_)k"f‘k S Rt ¥ av] pk’(“;) . (_q_..’,})
=q~4q q

kn! . —)'—+r o - LW D o e
In notant que dv N(v) ﬁp(vn) = w;(vr) cn peut effectuer les intégra-
- - - - » — > -

tions angulaires sur les dirsctions de v, et vé dans A-5 et A=7.

le premier terme & droite de 1'Eq. A-13 se calcule directement et on

8

obtient
'k v PN am nel
7 ) - ey L m (o
j1df v(v) q'q(v) éqq’ 6kk' N ;2 Nr(vr) o .E iPV, Im T («r,O) dvr
r 3 b

(4~14)

ol, d'aprés le théordme optique :

4 hel nel 2
v Tt (v, \I‘fdﬁ fm,(vr,szvr)] : (1-15)

On en tire, d'aprés 1'Eq, A-9, une expression en foncition des éléments

de matrice S

am . Lhely A 51 - T J¥* . .
iﬁvr L Ty \V ,O) 2 i (4J+1) (DMM'-'QWM')(SEM‘- OMM‘) . (A—EO)

plitude de diffusion dans 1'Eg. A-7 & l'aide de 1'Eq. 4-9,

-1 . QJ
‘N‘

que R" = R'T R , on exprime I, R et & ,(R") en fonction de

b

et R' sulvent la relation :
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On obtient ainsi dans l'intégrand de 1'Eq. A-16 un développement dont

le terme générique contient le produit ;

&kﬂ(ﬁ) oﬁ‘T*

- E* ey @ed (e
ool ®) B(R) B (R D (R (e ) D (1)

- ] rd . - . - , . -
Apres l'intégraticon sur v et v' , seul ce terme dépend de la dirsciion

de ?r et 7\;1'_ . Son intégration angulaire sur Qv et Qv’ donne
= r r
1]'3
w(w) ,;klk : " oA r. 1
() -q,q(v ,v) dv' dv = 6&, 6“, xX4n | == 'Hr(‘fr)dv‘f_x—a (4-18)
< : - v, T X
/j X 3 /j '] / JUJd ; JgooJ Ky
l (237 +1)(27+1)
'\M Q =M \ "ot e \—M' e Qx( ‘_wur AL,

g%

( wrr\& nqlra{)("‘@nwl - Mg ) .

Tinalement, l'équation (4-13) prend la Sorme

\ ! 4y 3 S
olx Y(i) =4 xf 47y v '.Jr(v?‘) Z (23+1) Z

I 13 MU

6J‘J‘x 6}@({! 6M"Mm (J k d 3§k J fJ' J Ry, S5Y 5k
23+t - : * (23t +1)
J ‘\\ M Q "'M e __M!!l M!! Q;

C'est, dans la représentation d'hélicitd, ltexwression du ifaux de

relaxation multipolaire chservé dans les expériences de tyoe erfet
.

— {
Hanle
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A.5 Approximation de la symétrie cylindrique de la distribution de

vitesse relative,.

DPans les expériences de spectroscopie laser non lindaire, on sxciie
uniformément sur toute la distributicn de vitesse radiale les atomes de
n8me vitesse longitudinale (le long de la direction des faisceaux laser).
De méme, tous les atomes de méme vitesse longitudinale contribuent dga—

rl
. . o \ o e .
lement au a3igral qui est proyorticnnel i J pq(v) avL . On fait 1l'hype-
thése que la distribution de vitesse radiale reste celle de 1régquilibre
thermigue au cours de la relaxation. Cette hypothése s'appuie sur deux

approximations : 1) on néglige le iransfert collisionnel de la vertur-

bation laser enire la distribution de vitesse longitudinale et la dis-

iy

trivution de vitesse radiale ; 2) on fait l'approximation que la dis-

tritution de vitesse relative esi isoirope. Cn dcrit alors -

ko Kooy =
pq(v,t = pq(vz,u) w(vL) (A~20)
et

?"k'k 7! = rkik_*u ) (o chee ) !
,q,q(rz,vz) ‘_f %,q(v v (V) av dvr (a~21)
et

O I It T (1-22)
“artatz T Targt MY ST e

On oriente l'axe de quantification dans la directicn de vrovagation des

e - P
. - L a2 l'aide de la relation

<l
®
ot
<

falsceaux, Aprss intégration sur

i”‘ ) - Y et T B . . . . .
b (v ) v ) &v =W v ) dans 4-21 et A=22, seuls les produits de
J BB £ L r r "
ki, Lk'k ; ..
patrices de rotation contenus dans T v ) et (v',v ), déren-
~ H
a'a 2 1'q g
dent des angles azimuiaux o et o . L'intégraticn sur ces angles
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r1 'k ' = \'*k‘k -

Q_'q(vz’vz) qq1x Nq!q(vz!“z) (A"'23)
'k ik

r]:,q(vz = b To(v) . (4-24)

De la méme fagon que dans le paragraphe précédent, on a utilisé le déve-
Lo \ s P Lhel " N .
loppement de l'amplitude de diffusion IwM'(Vr,R ) en termes de matrices
{
. e ad ¥, . . . s
de rozation ;DWM'\R”) pour obtenir la relation (A~23), que les proprie-
tés de fransformation données par l'Eq. A~3 ne permettraient & elles

seuwles d'4tablir. 9On ncte par ailleurs que le caractere diagonal sn g

disperait quand on change la dirsction de 1'axe de quantification.

A_6 Approximartions lorsque n1«&np et nl»rnp.

o]

Selon l'imperiance relative des masses des atomes actii et pertur-
bateur, la distribution de vitesse relative pour une vitesse donnés de
- s T - = 2 a 2 Bl . ; ‘. .
itatome aegtif, Nn(v-vm) s'écarte plus ow meoins de la distribuiion de
vitesse d'équilibre thermique. On envisage les deux cas extrémes :

a) m m_, v v o,

Nous examinons dans cette situation, 1'équation de relaxation de la

{n

densité multipelaire intézrée sur les vitesses

op 5o .

q L ¥',=  k'k,— ko -y ko — -
— = [ dv |-p ¥ v o+ W, (¥',7) o ,(v') dviy . (4-25)
% | . T 3 q'q ¢'q q

col X' q
L 4 92v93 L . - \ . . A
Lorsque  m_ £ n, on peut substituer ﬁ“(v ) g W (v ) dans les 2gu
19 rtr PP :

tions (A-5) e

<t

(a=T7), ce qui conduit finalement a :
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k| k k
;_t 0¥ - o (4-26)
4 coll -

,

A . = :

ou ll'expression de y( ) est donnée par 1l'Eq, 4-19. 1 faut noter
qu'aucune aprroximation n'a été faite sur la forme de l'amplitude de

diffusion pour obtenir ce résultat,

‘o) m<<nm ,
D

- —_— . . . N .
Dans ce cas wo(vn) = 6(5:—\'7‘) st, par cette substitution, on obitient

2 2
(v5=v’)
, o -l ‘ 33 C:\\
e C I Nf 2L ave 7 Z‘!zkﬂ V2x =1 (2c+1) ( /
q 2z -2 \
v v Me ¥ .%o/
z
' Xt Xk
a [ e o) et thet (v ,0)
o ‘l . %o L )WM ’
J J J y - O/
Skokt o
i ~hel,
"'\ n) "-MN{ ('r 10)
-q q
et
2
SN
- e 7
di (v’\r) Elr:m‘qj dve
s
£3 AN a et s
27 JO ! J—X MM M o -i“II.’; rl'\ aogy _MHU’
QQ}QII‘ '
& k! K nelr, ~hel,
d_an(e’) Q*qQ,<@') QQ”Q(E"} f\numv\f ’a) ‘\&11 \V ’E"j
ol
. v kM
" v = = — ]
5 = A.;COS(-IZ/’V) ’ VQ = sup '1\! - {r! v f}
6l= _Lw_-nr\s("r /v‘)
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cotg ¢ = sin 6 sin ¥/ (sin 6' cos 6 ~ sin & cos &' cos V)

sign{cos ¢) = sign(sin v) , £ = (?I_,::;)
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Appendice B : RELAXATION DANS L'APPROXIMATION ADIABATIQUE,

B.1l Expression de yk en fonction des amplitudes de diffusion.

Dans 1l'iprendice 4, nous avens exprimé le taux de relaxation des
nultipoles en foncition d'une somme sur les éléments de matrice 3 .
Nous désirons ici Taire apparaiire dans le teux de relaxation la distri-

bution angulaire des atomes aprds la collision. Nous rerrsnons l'expres-

{1}
. . k . -
sien de y' ' cbitenue en (a=-13)
(k) T o ko /‘,- Xicyo oy e /
vooo=1]4d LLcczw) - an\v',v)} i(7) {z-1)
' - -
17 H
N o . L RR . - R .
ol (V) et (v,v sont donnés par les expressions (4-§) =% A7),
aq o
e terme de restitution peut s'écrire sous la forme
N R s S /‘ 3 . L
dvt av W (v',v) w(v) =¥ [ d'v_, e w (¥1) v (3-2)
qg J T rrr
iy e Lo X K Y Jok Jhn/d & OdN
x /. Do @) (r") (- | ;
M u o Vg =M g M
- Jhel Jhel*,
x (Zk+1) :?"‘I"“ﬂ(vr; R") iw”w'\vw DR

U Q" est l'angle solide (¢",8") associé

Par intégraticn sur les angles de la rolation R' on obtient

n - T” -
f s - _ XK - —\ 5 . Ly \ c#
e @ v=@ .2 2@ =y a vioder w (vi) v L LR LY
J q4q J < = - MMM A
. R B I S S
‘ \:'im—M"' u ) S d L ‘:“,1,:_-‘.‘;_“7r 11) _,_,."l@l"‘,f' ”) /= _Z)
D S Yo R J‘me\'fr H R

Vg Yy gt
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1
) . x ) .
la dépendance azimutale de &L | (R") se compense avesc celle du produit

Qe

des amplitudes de diffusion de sorte que

) K 1 ,\i’l 1*

QQ'Q(RI') ‘:;ﬁw( ; er) wi_"{( : R") - (&4)
x 1 hel . . " 14,h.l?:l"" . "
dQ]Q(e ) fM"M( 'rr; O,e ) —\4”,1&( T ) O,e ) °

On obtient finalement, & l'aide de (B-3) et (B-4) une expression de

(k)
4

en termes d'intégration angulaire des amplitudes de diffusion :

NE: 8
—_ Tﬂl!; 1" } 1 1 A T_Ml
= N[dBVr ‘.’Jr(vr) v rdﬁ' L>.4 T ML & (e (¥

J wir | 23 Q'
My ~
d 0k jl"'- PV hal
\ .nel ~nel®, "
/ { ] a7 5 0,81) 1 STy 3 0,81 (3-5)

\\“’E o =3 ’rl/": g J

. Jael, ‘o
Y ‘MM'\Vr’&) de £ r,ﬂ) 4éfini per
s 8 T
xhel hel ! / J*
£y = (v + = L (201} D
LL@{' \ I‘,R) M.M.‘( r,ﬁ) 21K LAVERN ) . \R)
J
( )M—M‘ z T J*
- (or J )
= o 27+1) 8, ‘ B~
L L (2001) s, 200 (0) (3-6)
B.2 Approximation adiabatique.
B,21 3 *finition. En développant en fonciion des 41éments de mairice
r‘ k)
. . ! x xhel xhel*,
S 1'intégrale angulaire | doos 9 aOQ’e') G CAD - w"nm\v ;081
J MM
- - T J *
on rait apparaitre une somme sur J de produlis SM"M Sﬁﬂ,m'. Dans

[

'aprroximation adiabatique, sxaminée Zans llarticlie 7, on considdére

que leeg sous-niveaux M sont largement sévarés par l'interaction



collisionnelle dans une région de l'espace de rayon 1. , de sorte que

0

dans cette région aucune transition ne se produise entre eux. En congée
quence

a) les éléments de matrice S sont diagonaux en M lorsque J < JO==KIO o3

J J . , - .
b) Lorsque SMM # SM'M' , L'oscillation avec J de ltargument des pro-

*

J - - .
S’WW;‘ annitle leur somme sur J < JO . L'invariance du po-

~

J
1+
duits DMM

tentiel interatomique par réflexion dans un plan passant par 1'axe inter

J

= S M) L'anmalation des sommes sur J se
. e 1Y L 3

nucléaire entraine que 3

rroduit done lorsque |M] £ |ur|

1
. . Lo P N N . P ,
3.22 Expressicn de y( ) . On peut séparer llamplitude de diffusion

sous ia forme :

<he sae] ()N QT
T poR) = S (rR) e L (2001) s 25, (R) (2-7)
J 5
ot
?\,_I 1
el Y RN S, £
I (R} = 2 Z (27+1) sy, i (R) -
§24)
0
le faux de reilaxation veut alors s'écrire ;
(k) e (x )
y ZI_( ) - ) 1(
i - . ~ T ;ﬂé‘d . . Sk 3 \\ ,/J LN
Vo Nf v, ) v, e L - &l (e \1
- B T MM e \ Mg MM g =Ny

[
Tun

g+ Sy (1= 8y )}

2.221 dmplitude de diffusion fortement pointée par 1'avan®,

1
g Lo L . L X ) L, . . ,
L'element e mairice de rotation 4 (e') g3t ris égal a 1 dans 1'4-
Wy
3 {‘{)
quation (3-8), Ie tay = Sapit
1 ic 33/, Ie tauwx vy secrit



e 12 Qe

. _ 3 ik 3\/i k j
<) [ 5 - g \
o [P G L ,

M i Q -Mv/ M Q-

C aM_M,U —6MO))} EM(vr) (3-9)

P ahel 2
gM(vr) :u/ }gMM (v;0,8t)]% aq

Une simplification supplémentaire consiste i négliger la dépendance en
M de g {v.) . On pose alors g (v.) =g(v_) . Dans le cas j=1 on
A = =1 -'r

cbtient

(0)
Y =
{ 2 {1 2 y—
A pav w3 ) v alv ) (3~10)
- 3 J » 'y r r
)
Y_(e)r__g_l(w (3-11)

8.222 Amplitude de diffusion isotrore. L'amplitude de diffu-

sion ne dépend pas de 6' a3t on obiient
/3 L A < 3\

(k) O Y :
v =Nl a7, w (V) oy L 4= == > ?
- I Toge (B3 \n g oax g oo

A
‘ decos 8' .k ] 1
(S * By 1= 8y)) d/ T2 L )j 2y (v,)
Dans l'apoproximation ol EM(vr) = gﬁvr) , on obtisnt

{0
T ) 2o

(1) 3w \
X =¥/ 4d 7. =|‘JI"(‘J.I’) vI'. _g_(vr) (2-1%)

2 12 1
1.( ) 2_1_5_1( ) _ (8-14)

3,223 Potentiel de sphére dure. Dans l'amplitude de d4iffusion

¢lastique par un potentiel de sythére dure de rayon r , les dé hasages

63 des ondes zartielles scnt iresque nuls pour £>Xr , ce gqui permet
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S~ o2

dfécrire l'amplitude de diffusion

216
£(8) = 21K 2; (24+1) (e ‘. 1) Pz(cos 8) (B~-15)
= Sﬂ {o4+1) 82153 P {cos 8) = - 51 (24+1) P {cos &)
- 21& PP 2 21K zz%r “ )
lorsque Xr >> 1 , on peut montrer que la diffusion isctrope de sphire

dure rencontrée en mécanique classigue est déecriie par la premigrs somme
tandis que la seccnde représents la diffusion vers l'avant dans un cdne
de diffraction d'angle 1/Kr . Cette dernidre contribuition est spécifi~

quenent gquantique.

Par analogie avec la diffusicn élastique on peut préciser 1'aporo-
ximation adizbatique des collisions de sphdére dure dépolarisante., Soit

un potentiel de sphére dure dépclarisant pour lequel I'approximation

adiabatique vaut lorsque J < JO . Dans la région adisbatique, l'atome

reste dans le sous-niveau M et son mouvemen: peut &tre considéré comme

la diffusion élastique par une sphére dure de rayon riMl ies rIMI
sent tous différents e JO = sup{r!w[} . les ondes partielles de
in

J > JO ne participent pas & la diffusion et pour ces valeurs de J ,
SﬂM' = éWM‘ . Par allleurs, la possibilité de substitution indiguée par

- L. AN s e P . . .. Lo
1t8quation (3-5) indigue gue la diffraction guantique identifide dans

i . ()
l'équation (B~15) ne contribue pas & ¢ » qui resulte seulement de la
diffusion isotrove étudide en 2,222 . TFi nalsment, le taux de relaxation

du multipole s'éerit

(5) - /ﬂ 3 . (—"' = A
¥ =N dv_ wiv.) v - -1 L (3~16)
¥ T rr RN, '/*:J""' L s A o
f:fyl VMg MY M oM
rt ]
/ vy decs & N YRR e
Vouppe T Oy T 6wn)f J 1 d.0 8 )j GV )
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~

ol Uw(vw) =Tz est la section efficace de diffusion var une sphére
4 -

|

dure de raycn rl“l . Dans l'approximation ou dw(vr) differe peu
I i

d'une valeur moyenne c(vr) on obtient, pour j=1

(1) [ 30 (T

=Ny W, (v,) v, olv)) (B~17)
1

Y( )/Y(z) = 15/13 ~ 1,15 , {(r-18)

Dansg les calculs habituels ds y(k) , on tralte le mouvement de

translation des ajomes comme un processus classigue, sépardment du méca-

nisme quantigue de dépolarisstion. Ila section efficace de diffusion {qui

end comgpte de la wodification collisicnnelle du meouvement de translation)

B3
!-JI

¢st alors indépendante de 1'état atomique interne., L'approximstion

(v ) = c(vr) utilisée pour obtenir {3-17) et {3-18) nous rapproche =n

AL

Tait du calcul de frajectoire classique % il est normal Jue nous reirou-
. . . (1) . {2) ,

vions les valsurs de v et ¥y calculées par les méthodes de méca-

78,3
] . b B
nigue classique .
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CONCLUSION

Fous avens réalisé un ensemble de travaux théoriques et expérimen-
taux dans plusisurs secteurs de la svpectrosccpie laser appliquée A 1'é-
tude des collisions atcmigues : abscorpticn safurée, excitation & deux

gquanta, échos de thotons en ondes stationnaires, double résonance optique

induite par colldisicn.

Zn situant notre activité dans une revue de ce demaine de rescherche
nous avons reconnu l'unité profonde des mécanismes de relaxation de vi-

tesse par deld la diversité des expériences, par delad la distinesicn

)

enire populations de niveaux et cchérences optiques., Une diffédrence se
parque surtcut entre la relexation d'une perturbation locale dans l'es-
race de viiesse et celle d'ure perturbation sinusofdale., Il reste que

la spectroscopie en régime statiomnaire n'est sensivle gu’aux changements
de vitesse conmpris entre u et Yab/k tandis que de petits chengements
de vitesse souvent sensivlement inférieurs 3 Yab/k ont été observés en
régime transitoirs. Ia limite supérieure des changements de vitesse dé-

es de l'écho de photon est de 1l'ordre

LIEN

tectables par les technigues dériv

de 1/k % cu l'intervalle minimum enire deux impulsions laser ﬁ‘O
i
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est imposé par lg durde de l'impulsion ( ~ 2 ns dans les expériences les
olus récentes, et par la nécessité d'aitendre 1'extinction du rayonne-
ment de precession libre qui dure un temps de l'ordre de 1/ku . Iles
bornes ainsi fixdes désignent plutdt la spectroscopie de saturation en
régime stationnaire pour l'étude des grands changements de vitesse cole
lisionnels et, de fagon générale, pour 1'investigation du retour colli-
sicanel 2 1l'équilibre thermodynamique. ILa spectroscopie résolue dans le
temps ccnvient mieux & lz mesure des petits changements de vitesse, par-
ticulierement de ceux produits per la diffraction quantique et de ceux
que peuvent supporter sans destruction les cohéresnces optigues. Ies

cas ol de Taibles changements de vitesse ont été mesurds en spectrosco-
vle de saturaticn ne permettaient pas de distingumer 1'sffet des colli-
sicns sur les populations de celui qui affecte les cohérences, Tans
toutes les expériences ol une mesure assez mrécise du taux de collisions

e

té possible, un modéle simple - poisntiel

(N

8t du changement de vitesse a
de sphére dure dont le rayon est celui de la théorie cindtique des gagz,
ou potentiel d'interaction entre dipoles permanents - 2 permis d'inter-
rréter les données., (eperndant la mesure simultands de 1'angle du cfne

de diffraction quantique et de la section efficace élastique totale de~
vrait verzetire d'obtenir des inforrations plus précises sur le potentiel

d'inferacticon, Ie pouvoir de rdsolution angulaire de diffusion vers

3

ol

.

L'avant atteint 107 dans les expériences dderites,

Iz mesure du ftaux de ccllisions déphasantes en spectrosccople non-
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condition est satisfzite pour les techniques de transitiocn & deux photons,

mination de l'effet de changementi de vitesse, Cstte
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dont nous avons évoqué plusieurs variantes en régime staticnnaire et en
régime transitoire., Par ailleurs, touites les fois que le changement de
vitesse moyen par durée de vie est petit par rapport i Tab/k , les
techniques d'absorpticn saturde et d'écho de photon conviennent & la
mesure de l'élargissement de raie par collisions déphasantes,

Tens les travaux de spectroscopie laser qui ont abordé le domaine
des collisions indlastiques, les techniques utilisdes dérivaisns
toutes de la double résonance optigque induiie par collision 2n régime
stationnaire, Nous avons réalisé, selon le méme principe expérimental,

une dtude des transitions collisiomnelles anire sous-niveaux Zeeman,

C'est alnsi que nous avons mesuré les sections efficaces de ddso-

]

ientation et de désalignement du niveau 69[1/2}1 du xénon dens des
¢cllisions avec 1'hélium, l'argon, 1= ndon. les donndes expérimentales
sont en bon accord avec les prévisicns des théoriss habituelles. Ia
comparaiscen fait apraralire la prépondérance de 1l'intersction i longue
portde dans les collisions Xe-ir &t indique une particivation impor-
tante de l'interaction & courte portée dans les collisions TYe-He e+
fe~Ne . Ceperndant, les faibles changements de vitesse observds dars ces
deux derniers cas cadrent mal avec 1l'image habituelle de la diffusion &
petit parametre d'impact. Pour résoudre cette contradiction aprarente, de
Sur le plan théorigue, il Ffaut établir un lien entre le mouvement atomi-
que interne et le mouvement de translation afin de calculer le noyau de

colliision dont la forme détermine le changement de vitesse auw cours 4'une



- 1% =

transition collisionnelle entre sous-niveaux. Nous avons discutd la
validité d'une approximation semi-classique qui permit de calculer sans
trop de difficulté ce noyau de collision en préservant l'aspect quanti-
que d'interférence entre les amplitudes de diffusion assocides aux tran-
sitions entre scus-niveaux, Sur le plan expérimental, il serait souhai-
%table de choisir des atomes actifs plus légers et des transitions radia-
tives situées dans la régicn visible du specire afin d'obtenir un signal

plus sersidle aux changements de vitesse collisionnels.

ct
el
=
o
o]

Lzs travaux vassés en revue dans ce mémoire ne constituen
premier ras au-deli dugquel le spectroscopie laser non-linéaire des colli-
sions dewrait se développer., Ses possibilités n'ont gudre $té exploitdes
encore pour l'étude des collisions indlas$igues dont on peus pourtant at-
tendre de réels progres dans la connaissance des potentiels intsratomiques.
Aucune expérience n'a ftenté d'utiliser les technigues de spectroscopie ré-
solue dans le temps, la méthcde d'dcho de photon stimulé en particulisr,
pour observer les processus inélastiques souvent accompagnés de petits

changements de vitesse. C'est en poursuivant les recherches dans ces

directicns gqu'on recconnaliira dans la spectroscopie laser non-lindaire un

[N

tude des collisions aux énergies thermigues enirs

outil de choix pour 1!

atomes ou molécules neutres sxcités,
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velocity-changing collisions in saturated ahsorption: Xe He
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Abstract. In a two-laser experiment we measure the broadening of the saturated absorp-
tion profile of the 3-31 um line of xenon, in the presence of helium. The pressure of xenon
is fixed at 3 mTorr, and the helium pressure is varied between 0 and 530 mTorr. The
computation of the profile includes the effect of elastic collisions without any adjustment
of parameters. This is made possibie since all the necessary parameters are known and
a particularly simple description of the coilisions is vaiid {Brownian motion, hard-sphere
potential). The comparison with the experimental data shows thal there is satisfactory
agreemen: at high pressures of helium but ap unexplained discrepancy exists ar low
pressure which couid be artributed to inefastic processes.

1. Introduction

Several papers have recently appeared which show that saturated absorption tech-
niques are very promising for the investigation of atomic and moiecular collision
processes in low pressure gasesT. In most of the experiments, an atomic or 2 molecular
system is studied, in which a dipole transition couples two levels ¢ and 5. A saturating
beam, tuned to this transition, excites a given group of atoms or molecules. To
detect this alteration in the velocity distribution, a probe laser is tuned in resonance
with the excited atoms at the frequency w (w is connected with the longitudinal
veloeity v, according to @y, = ol + (v./e)], where v, is positive for atoms moving
in the same direction as the saturating beam).

In a perturbative picture, one may consider that the atomic system undergoes
successive instantaneous couplings with the two laser felds. During the time intervals
between these interactions the atom evolves under the influence of collisions in the
gas. We are interested in the velocity-changing effect of the collisions which may
change the active atom from the velocity class initially selected by the saturating
beam. This change is depicted by the probability, for an atom moving with velocity
v at time ¢, to change to velocity «', in the interval between r and ¢ + dr:

Alv, vy do' dr

where A(v, v is the collision kernel. This process simultaneously affects the optical
coherence between a and b, and the populations of the levels. In particular, this

# Brochard and Cahuzae 1976, Cahuzac er af 1976, 1978, Mattick er of 1976, Bischel and Rhodes 1976,
Vasilenko er af 1977, Colomb and Dumont 1977, Bréchignac er of 1977, 1978, Kochanov er «f 1977,
Bordé 1977.

0022-3700/78,0017-3001 $02.00 & 1978 The Institute of Physics 3001
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process induces a broadening of the perturbation which the saturating field has made
in the demnsity of level populations in velocity space: active atoms are consequently
detected by the probe beam over a wider range of [requency. However, owing to
the internal structure of the active atoms. collisions do not simply result in velocity
changes but give rise to several effects which we consider below.

L.l. Collision-induced transitions (figure 1(b))

This refers to processes which produce changes in the internal state of the active
atoms (not followed by emission or absorption of radiation) but produce ao change
in the internal state of the perturbers. In these quenching processes, an active atom
in level a {or b) goes to another internal level J- This atom is then removed from
the ensemble which has been initially prepared by the saturating beam, and the
observable result of the collision process is simply a modification of the mean lifetime
of the atomic levels. These processes cannot occur if:

Wy > 7ot (or wy; » 171 (1)
where w,; is the energy difference between 2 and j (in frequency units) and =, is
the duration of a collision. Since ;' ~ 102 57! a collision cannot induce transitions
between states connected by an optical trapsition in the visible or near-infrared region.
In particular. no collision-induced transitions can exist between a and b,

[.2. Phase-changing effect

A perturber passing an active atom induces a phaseshift of the internal state. This
phaseshift, which is generally different for 2 and b, results in a decrease of the lifetime
of the optical atomic coherence between @ and b This effect is responsible for the
homogeneous pressure broadening of spectral lines,

L3, Exchange of excitation { figure 1{c))

Untl now, the internal state of the perturber has been assumed to remain unchanged
during the collision. However, the perturber, in the ground state before the collision,
may have an excited level close to one in the active atom. During such a collision,
the active atom in the excited level a (or b) may fall to the ground state, transferring
the energy to the perturber and raising it to the level a’ (or b). In the case where
the perturber is different from the active atom, the collisior results in a depopulation
of levels a (or b} leading to a decrease of their mean lifetime. just as it occurs
under the influence of coilision-induced ransitions. On the contrary when the two
collision partners are identical, the perturber which carries away the excitation after
the collision may be detected by the probe beam. The velocity distribution of such
atoms does not depend upon the velocity vector of the initially excited atom: so
the excitation survives the collision while the memory of the initial veiocity is lost.
The rate of exchange is generally larger when the corresponding levels of the partners
are closer.

Generally all the effects noted zbove occur simultaneously and cannot be separ-
ated in one type of experiment. Moreover. additional difficulties. such as saturation
broadening and transit effects (due to the departure of atoms {rom the region of
field localisation) can arise from the non-linear spectroscopic method itself,
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Figure 1. () Typical level diagram. An electromagnetic transition, which is represented
by the arrow, connects two levels a and b The ground level f and two levels close
to a and » are also represented. () The two double arrows represent coflision-induced
transitions from a to j and b to . {c) An exchange of excitation between two identical
atoms is represented, One of them falls down from level b to the ground level while
the other atom, which stays initially on the ground level, climbs to level b.

In spite of these inconveniences, some experimental work, using non-linear spec-
troscopy techniques have been already performed with the special aim of investigating
the effect of velocity changes during collisions in low pressure gasest,

A full comparison of experimental results with theoretical predictions is embar-
rassing on account of a lack of information about the relative imporitance of the
collision processes mentioned above and the precise form of the velocity-changing
kernel. Analysis of the data is usually achieved by assigning a possible shape to
the collision kernel and adjusting the unknown parameters to bring the calculated
profile into agreement with the recorded one. One must ensure that the parameters
are assigned reasomabie values (Bréchignac et al 1977, Cahuzac er al 1976) or are
consistent with other measurements (Bréchignac et al 1978).

In the experiment which is considered in this work, we have measured the pressure
broadening by helium, of the saturated absorption profile relative to the line of xenon
at

A =331 pm (5p°5d [3]5 — 5p°6p [§12).

In our case, uniike the work mentioned above, the knowledge of all the necessary
parameters has allowed us to make an ab initio calculation of the saturated absorption
profile. A direct comparison of theoretical predictions with experimental resuits has
proved feasible, assuming elastic collisions between He and Xe and including velocity-
changing effects. The procedure of ab initio calculation has already been adopted
by Kochanov er al (1977} but in a different situation. In that case the velocity-chang-
ing effect mainly concerned the optical coherence, so only long-distance collisions
(very small-angle defiection in the diffractive region) contributed to this effect, while
in the work reported here, only close collisions are responsible for the velocity-changing
effect which mainly affects the populations of levels.

T Among the works prior to those we have mentioned ar the beginning: Hinsch and Toschek 1969,
Smith and Hinsch 1971 Kan and Wolga 1971, Bagaev e af 1972, Beterov er of 1973, Keil er af 1973,
Schmidt et ol 1973, Mever and Rhodes 1974, Berman ¢ ai 1975,
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2. A suitable physical system

The XeHe sysiem is very suitable for a study of the influence of velocity changes
on saturated absorption profiles for the following reasons.

() Among all the possible effects of the collisions that we have examined above,
only a few may influence the saturated absorption profile: the exchange of excitation
between xenon and helinm is improbable because the first excited level of helium
is well above the ground state. Secondly, as the natural width of the line is large,
we can neglect the velocity-changing effect of collisions on the atoms which are
a coherent superposition of states ¢ and 57. Finally, seiection rules imply that the
decay rate v, of level o, is much smaller than that of level b: hence, velocity changes
are much more numerous in atoms in level a than those in level b. Consequently,
in addition to phase interruption, one expects only two effects of the collisions: a
velocity-changing effect on level a, and a possible quenching contribution which
would result in an increase of y, with pressure.

(i} Because they are light compared with the active atoms, perturbers induce
a small velocity change at-each encounter. Consequently, the xenon atoms, which
have been selected by the saturating beam, do not recover a thermal equilibrium
distribution of velocity after a single coilision. The return to equilibrium is determined
by the number of collisions during the liferime of level o, and so it can be foilowsd
step by step by increasing the density of perturbers progressively. When the mass
of the perturber is large, one collision is sufficient to make the active atom nearly
forget its initial velocity and experiments to demonstrate this effect have been reported
by Smith and Hinsch (1971}, Kan and Wolga (1971). Cahuzac er al {1976), Bréchignac
et al (1977).

(it) Arother useful consequence of using a light perturber is that it simplifies
the choice of the collision kernel. This is examined in the next section.

Furthermore, the parameters of the considered transition have already been deter-
mined either in compiementary experiments or by trustworthy calculations: (a) life-
time of the levels: v, {Aymar 1973) and 7, {Husson and Margerie 1972): (b) natural
width of the line at zero pressure 33, {Cahuzac er af 1976); and (¢ homogeneous
phase broadening of the line 8} (Vester and Marié 1978).

3. The choice of the collision kernei

In principie. the collision kernel is exactly caiculable from the differential elastic
cross section, by averaging it over the initial veiocity of perturbers and summing
over their final velocity (Kol'chenko er al 1972a). Also. there exist several accurate

¥ The coherent superposition of states o and » is described by the non-diegonal matrix element Pab-
This coherence must survive collisions in order (¢ bear witness to a velocity change. Thus. oaly collisions
at a sufficiently large impact paramerer (tvpicaily larger than the Weisskopf radius) can coniribute to
a velocity-changing effect upon coberences. These collisions can be charzcterised by their number a during
the lifetime of the coherence and by a mean velocity change 4. and it has been shown (Berman er o
1975, Kochanov er ai 1977, Le Gouét and Berman 1973) tha: the velocity-change effect of collisions
on gg 15 negligible 50 long as

ki, rn < |

where & is the magnitude of the wavevector. This inequality is venfied in our case for reaiistic vaiues
of @ and A
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Figure 2. We have represented the interatomic potential which has been obrtained bv
Smith et af {(1977). The energies are expressed in K and the imternuclear distance is
measured in A, The mean relative kinetic energy at room temperature is used as 3 refer-
ence and denoted by £,,

determinations of the interaromic potentials between collision partners in their ground
state (Smith er af 1977, Chen er al 1973) from which a scattering cross section could
be derived. Unfortunately there is a lack of information concerning excited starest;
a possibie way of investigarion would be to try different models of potential and
t0 determine the model which would lead to a calculated lineshape in agreement
with the experimental one. However such a method for testing models of potentials
would need a prohibitive amount of numerical work: for exampls, it has been shown
that even a potential as simple as the Lennard-Jones one leads to a very ciumsy
expression for the collision kernel (Koi'chenko 1972a): in order to calculate the pro-
file, one is faced with a complex integro-differential system of equations which cannot
be readily solved.

A simplification occurs in the case of Xe He collisions. The depth of the ground
state well is much smaller than the mean relative kinetic energy of the coliision
partners at room temperature (figure 2} so that the repuisive core is the determining
factor of the interaction. One can expect that this is true for excited atoms, too,
Since even the largest changes due to the repulsive part of the potential only deflect
the heavy Xe atom through a smail angle, this atom is rather insemsitive to the
details of the interaction potential. Hence the interatomic potential may be approxi-
mated by a hard-sphere model. disregarding the artractive part of the interaction.
which is supposed to produce only a negligible contribution to the collision kernel.
However, even with a hard-sphere potential, the kernel which has been calculated
by Kol'chenko er al (1972a) does not ailow us to derive a tractable expression for
the saturated absorption profile.

in fact, the determinant simptification arises from the Brownian character of the
motion of xenon atoms in the presence of helium perturbers: to solve the Boltzmann
equation in the case of Brownian motion, Keilson and Storer (1952) have introduced

* The fack of information concerns the near zone of interaction. but the long distance potential is usually
well described by a dipole—dipole interacrion leading to 2 Van der Waais potential,

aMBiB it T
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the following collision kernel, depending on two parameters I, «:

A, 1) e ( - L".ﬂ) (2)

T T —aee i P\ T

where I" is the total rate of velocity changes per second, z is a number close to
1, and #/./2 is the mean velocity at thermal equilibrium,
The mean change of velocity in a collision is:

d= (1 = 2253 3)

This model is not derived from a microscopic study {(i.e. by integration of the
elastic-scattering cross section over perturber velocity) bur from statistical copsider-
ations concerning the velocity distribution of the heavy particle.

In order 10 adjust the Keilson and Storer (KS) model to the exact kernel calculated
by Kol'chenko, one assumes that they both lead to the same mean velocity change
in a collision ‘

P tan” ' 28\ {48  1/tan"'28 1 .
“ ”(HT) {TJ’E(\ 35 ”1+452ﬂ @

7 4

and the same total rate of coilisions at a given inttial velocity of :he active atom.
These two conditions determine « {from equation {3)) and [

a = (1 - 2utpHH? (5)
I'= N,o3, (6)

where f = (m,/m,)!?, N, is the density of perturbers, &, is the mean relative velocity
of collision partners, m, and m, are respectively the masses of perturber and active
atom, and ¢ is the total scattering cross section:

o= nR? (7

where R is defined, for two collision partners, as the sum of their atomic radii,
which are determined either through the closeness of approach of atoms in the
formation of molecules and crystals, or through bulk properties of atoms in the
gas phase. For Xe He. the radius is between 29 A {Bovd 1977 and 30 4 (Allen
1963).

We shall discuss in §6 whether the substitution of the KS model for the exact
kernel is satisfactory,

4. Experimental set-up and results

The recording of the sarurated absorption signal has been obtained with the two-
laser set-up employed by Cahuzac er al {1976 A long single-mode laser is used
to saturate the amplification in the active Xe He mixture; throughout the experiment
1ts frequency has been fixed close to resonance with the atomic transition. A much
shorter single-mode Xe laser is used to probe the interaction: it is tunable over
a frequency range of about 300 MHz. A multi-path Fabry-Perot interferometer is
used to calibrate the frequency scale {Brochard and Cahuzac 1977) by providing
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Figure 3, Variation of the full width at half-maximum of the saturated absorption proiile,
as a function of pressure, The experimental data are represented by rectangles. The con-
tinucus line corresponds to a profile only broadened by phase-interrupting collisions.
{This has been measured by Vetter and Marié (1978).) The lower broken line represents
the computed width, inciuding the effect of velocity changes, for 1 = 3962 and o = 28 A.
The upper broken line is obtained by setting x = 098 and ¢ = 30 A.

reference fringes spaced by 20-85 MHz. Throughour the experiment the pressure of
xenon was fixed at 3 mTorr while the pressure of helium was varied over a wide
range from 0 to 550 mTorr.

The recorded profiles have been investigated from iwo points of view, On the
one hand we have been interested in the broadening of the profiles as a function
of the pressure of helium. The corresponding results are shown on figure 3 where
we have reported the measured full width of the profile at half maximum (FwimM)t
and the expected broadening caused by phase-interrupting coilisions (Vetter and
Mari¢ 1978). The profile appears considerably broader than phase-interruption broaden-
ing predicts. Moreover, there 15 a non-linear dependence of the broadening versus
pressure of He. Ou the other hand we have examined the progressive distortion
of the initially Lorentzian profile as He pressure is increased. This extra broadening
and distortion is evidence of velocity-changing coilisions on the saturated absorption
profiles. In the next section we report on the comparison between recorded profiles
and theoretical ones.

S, Comparison of recorded and theoretical profiles

The computation of theoretical profiles has been achieved following the papers by
Kol'chenko et al (1972b) and Berman (1977} where the shape of the saturated absorp-
tion profile, as a {unction of the detuning of the probe laser is given byv;

2
b

fd—”.g‘(a+kv)

5,2 J B Zab

I(A) = J ('15-99-,-”(’3 + kv)exp( ) 2, ke) + S X"

d . 'l
x J‘ =z exp(~—2> L. k) AN ) {8}
b .

+ Deduction is made of saturation sffect. The error bars (from 13 MHz at low pressure, to 25 MHz
at high pressure) for the width of the recorded profiles. mainly account for the uncertainty in the determina-
tion of the saturation parameter.
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Table 1.
Natural width 20 = 23 MHz
Coliision rates (p in Torr) wf = 93p MHz I = 119p MHz
3 =0 MHz
Radiative decay rates vo =013MHz v = 435 MHz
KS modei parameter x = 0962
where

I i

X A=w — wy LAy =

= TTTTR D Ya =7 . Az
?a+r+.{'3 o .f.ub"""-}‘

YT « R

Yab = Yab T .‘!gi.; (HWH'M)

AT, vy = [r(l — 2™ Y2 exp(v — 2"V (1 — 2*" 5%)

and 72 is the quenching-collision rate relative to the level a.

In table i, we have summarised the numericai values which have been assigned
to ail the parameters in [{A), in order (o compute it

The variation of the computed broadening with pressure is plotted in figure 3
and the comparison between experimental and computed proiiles is shown in figure $a).
Very good agreement occurs at pressures higher than 300 mTorr where the
measured pressure broadening of the prosiles. as well as their shape, are closely repro-
duced by the theoretical caiculations. However. at lower pressure the calculated curve
for the pressure dependence of the broadening is not consistent with the experimental
resuits. since it is significantly outside the error bars. As for the shape of the profiles
it i3 not possible, in the low pressure domain, to observe a departure from a Lorent-
zian, both experimentally and theoretically.

Thus there is a disagreement at low pressure between experimental resuits and
precdicted ones. Before implicating phenomena other than velocity changes one has
to try to improve the description of the latter. A first step is to continue with
the KS model and adjust both parameters x and [, in order to fit the whole pressure
dependence.

Starting with expression (8), where a KS modet has been used, we have attempted,
for given values of z, to fit the curve of FWHM dependence with pressure by adjusting
the parameter I'. The results are plotted on figure 5 in terms of the scattering cross
section ¢ l(equation (6)) versus pressure. It appears that for z = 0962 the At needs
an unacceptable variation of the cross section with pressure. For x = 0-98. the vari-
ation of the cross section falls just within the error bars. For x values greater than
(98, the cross section becomes nearly constant. This demonstrates that the relative
etficiency of collisions at low pressure is increased as x tends to 1. However, there
exists an upper limit for x values since they aiso influence the shape of the profile.
The limit is obtained by comparing the calculared profite with the recorded one
at high pressure, where the test is the most sensitive: this is demonstrated in figure 4
for the three values of % (096, (98, 0:99). Here the best agreement is obtained
for x =096, As 1 is increasing, the profile gets rounder at the top whereas the
wings decrease. This distortion has the physical meaning that, for a given rFwiMm
{thus. for suntable T values) the smaller the velocity change per collision, so the
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Figure 4. Comparison of the shapes of the calculated and recorded profiles of saturated
absorption. The pressure of He is 420 mTorr. The detuning of the probe laser is measured
in MHz. The continuous lines correspond to the recorded profile. A fit has been done
in order to adjust exactly the calculated profile to the recorded one at haif maximum.
Then the profile has been computed for every detuning with (a) 2 = 0-96, 15} 2 = )98,
{cy x =099, {t has been represented by dots.

smaller the induced dispersion of velocity, and this vields a concentration of the
signal in the central part of the profile. Finally a value of x close to 098 should
be preferred to 0-96. in order to simultaneously reproduce the variation of the line-
width with pressure, and the lineshape at high pressure: this would correspond o
a value of the mean velocity change smailer than the theoretical one by a factor
id,

The next step in order to elucidate the problem. is to investigate-the connection
of the XS model with the exact kernel. calculated assuming a hard-sphere potential.
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Figure 5. Computed cross sections. For cach vaiue of z (096, 998) we have looked
for the cross section which permits the fit of the recorded profile at half maximum.
The error parallelograms come from the uncertainty in the measurements,

6. Connection with the exact kernel

The aim of this section is to compare the broadenings of the profiles calculated with
the KS model or with the exact kernmel (in the case of a hard-sphere potential).
A one-dimensional kernel, depending only on the longitudinal components (parallel
to the laser beam) of the velocity, is sufficient since only this component can be
monitored by the probe laser. This kernel can be obtained by averaging the three-
dimensional kernel over the components of initial and final velocities which are ortho-
gonal to the beam direction. An expression of this kernel, in the case of a hard-sphere
potential, and in the limit of light perturbers, has been calculated by Kol'chenko
er al (1972a):

5 ont? fm\Y? Ayl — g, Fooer e
Afv,,0,) = N, 2T —“) PRy i AR IS PNy S S 3
(02 v2) ‘7 8 (;;, [ ( 280 ,} p( p* gl

where § = (m,/m,)"'* uis the reduced mass, and ®(x) is the error function:

X
-t

d(x) = e " ar.

7:“2 Jo

As has aiready been pointed out, the parameters = and [” of the KS mode! have
been obtained by assigning the same values to the mean velocity change and the
total rate of collisions, for the two kernels. One notices in figure 6(a) that good
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Figure 6. Comparison of the KS model with the exact kernel calculated for a hard-sphere
potential. The curves show three successive steps of iteration of the kernels for 2 zero
initial velocity and a final velocity v,. The kernels T (0, »,) are represented by continuous

lines and K™ (Q.v.) by dotted lines.

agreement exists in the wings of the two kernels but not in the central region which

corresponds to small velocity changes.

Now we must examine the consequences of this difference on the broadening
of saturated absorption profiles. The tangent o the broadening curve at zero pressure
provides good information on the broadening in the low pressure domain. Its slope

is given by the following formula:

da n4d-fg{; dr t U‘ﬁ

= 16
dp dp - dp 7.(1 + 2

-0

[—wz,/(l - czl)kl 52]
* e“"( [a(1 — 23] 72 H

for the KS model,
da _

dw(Llw = 295, 2) - $ L(w, 2)

d +
EERP L “ do(Llw - 273, 1) - 1Z(w, 1)

dp ya | J-»

N2 '
x| Ta 1 - @ LCE”—«)
H 2kiB,
for the exact kernel (in the light perturber limit), where:
42,2
.29(60, ,‘C) .~ (1 + -'\'] 7 ab

ot (1 + X%
This leads 10 numerical values:

da
E ~ 80 MHz Torr™' for the XS modei,

dA

H; ~ 85 MHz Torr ™! for the exact kernel,
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There is a smail difference between the slopes given by the two kernels but the
last value is still less than should be necessary to fit the experimental data at low
pressure (about 130 MHz Torr ™), so that it is not appropriate to involve the KS
model,

In order to compare the two kernels at higher pressure, one remembers that
the coilision kernel enters the expression of the profile through an iterative product
and that the weight of 4™, for large #, increases as the pressure increases (see equation
183

-

AT, 0) = | A, o) AL, v do;

where
Aloy, v,) = TAY (], ).
Let us denote the KS model by K{v.,v.) and the exact kernel by T{vl,v.). We
have plotted K'*, T'®, K T on figures 6(b) and (¢). One observes that there

is no further turning point in T’ and T**. Furthermore. it seems that T™ approaches
K™ rapidly as n increases. One can verify that:

lim K(nv 1)(0! 0} e T(H— 11(05 0)
n KT0.0) o TTH0,0)

These features confirm that the KS model is suitable at high pressure for describing
hard-sphere collisions and show that the choice the parameters z and [ in §3 was
corTect.

There remains the discrepancy at low pressure, owing to insufficient curvature
of the calculated curve. A possible explanation is that we have underestimated the
contribution of collisions in the intermediate region of interaction, which corresponds
10 impact parameters slightly larger than the radius of the hard core, These collisions,
which cause velocity changes smaller than hard-sphere ones, might be taken into
account in the KS modei by increasing [ and x {i.e. by reducing the mean change
of velocity). However the small depth of the well does not allow us 1o reach the
values of x and I” which are necessary to produce the ft {x = (:98, ¢ ~ 30 A?, accord-
ing to §5)t.

7. Conclusion

The saturated absorption experiment that we have reported m this paper has been
performed on an atomic system which is particularly suitable for studying collision
effects. Theoretical profiles have been computed ab initio, and a comparison with

* Another way to interpret the considerabie broadening at low pressure would be 1o introduce 1 non-zero
quencing raie 2, and simultaneously assume a larger hard-sphere elastig-scattering cross section. The
effect of the enlarged cross section is to increase the broadening at fow pressure. and that of the quenching
rate 15 to bend down the curve back mto the error bars at higher pressure, so that the fit is correct
aver the entire range. This would iead to an elastic cross section between two limits: 33 A% and 72 A%
corresponding respectively to a quenching cross section between 3 A% and $5 A% These slastic cross
sections are larger than the hard-sphere cross section which has been measured in the ground state (28 A%y
the fact that the xenon atom is in an excited state scarcely explains such a difference. since the atomic
radius must be smaller than the radius of the optical-electron orbit rthis last radius has been calculated
by Aymar (1973 and is between 33 and 45 A,
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experiment provides a useful test of the ability of elastic collisions to explain the
observed non-linear broadening. In general satisfactory agreement has been obtained
between theoretical predictions’ and the experimental data but discrepancies exist
at low pressure which cannot be attributed to the recoil effect, the beam curvature
effect, or the second-order Doppler effect {Bordé 1976a,b, Bordé er al 1976) which
are negligible in our case. This suggests that it would be valuable to investigate
further the excited state potential in the Xe He system. If velocity changes calculated
from this potential could not explain the discrepancy at low pressure, then inelastic
processes might be invoked.
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Photon echoes in standing-wave fields: Time separation of spatial harmonics
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A caiculation is presented to describe the response of an atomic system subjected 10 two strong standing-
wave fleld pulses separated in time. One finds a sequence of output pulses following input pulses which is
reminiscent of classical photon echoes. A physical picture of the processes involved in echo formation is
presented, and connecrion is made with the classical picture of photon echoes. The application of these
techniques to collision studies is emphasized. [t is shown thar studies of echoes produced by standing-wave
fieids can prove advantageous for exploring the effects of smail-angle scattering on both level populations and
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atomic coherences.

[. INTRODUCTION

There has been recent interest in uysing time re-
solved methods il laser spectroscopy. These in-
clude time-resolved saturation spectroscopy,’
free-induction decay,® photan echo,** quantum
beats,’ coherent Raman beats,® superradiance,
and excitation in separated fields.’"'* n most of
these experiments one observes the transient
response of atoms to the application or removal
of laser fields. In addition to providing a means
for carrying ouf high-precision spectroscopy,
these methods are useful, to varying degrees, for
studying relaxation processes.

In this paper we consider the response of an
atomic system to excitation by separated fields,
sometimes referred to as optical Ramsey fringes.
To observe optical Ramsey fringes, one applies a
laser-generated standing wave to atoms during a
short time v, at {wo instants separated by a de-
lay T. Ezperimentally, this process has been
studied using gas cells'® ™ as well as atomic
peams™? for both two.photon'®*?® and one -pho-
ton®® 3 excitation. In the case of two-photon
transifions, which are free from the Doppler ef-
fect, the evolution of the atoms after the second
pulse is probed by the fluorescence decay from
the upper level. For one-photon transitions, the
field -induced coherence among the atomic dipoles
is rapidly destroyed for different velocity sub-
classes of atoms owing to the Doppler effect, ex-
cept at a time T after the second pulse. At this
instant a coherent radiation is emitted by the gas,
which is reminigscent of the classical photen echo.
In either case the signals exhibit a detuning-.de-
pendent structure of width 1”7, which does not
exist in the usuai photon echo. The ultimate reso-
lusion of separated-field spectroscopy [with width

20

{T)*'] may be much better than that in saturation
spectroscopy (limited by transit-time broaden-
ing).

In the last papers of the group of Novosibirsk,'#
a new feature was noted, which is the occurence of
coherent radiations, not only ar time T; but also
at 27,37 after the second pulse. The aim of this
paper is to gualitatively and quantitatively discuss
the origin of the successive coherent radiation in
separated fields {CRSF). The buildup of echoes
at successive times s directly connected with the
cancellation of the Doppler phase of various spa-
tial harmonics of both the atomic coherences and
ievel populations. We show that the spatial com-
ponent of order »n between the two pulses, is the
source of an echo at time »n7T after the second
pulse. The characteristics of the phenomenon in
the {requency domain are investigated and the dif-
ference with the usual photon echo is elucidated.
Moreover a caleulation of the CRSY intensity is
carried cut using a simple model.

In Sec. O the CRSF intensity is calculated, as-
suming that the field seen by the atoms is pro-
vided by the external fields only {(i.e., polariza-
tion fields are neglected). The details of this
calculation are given in Appendix A, Discussions
of the origin of the various echoes and the detun-
ing dependence of the fields is given in Secs. III
and IV, respectively, Finally, the possibilities
of using CRSF for collisional studies is explored
in Sec. V.,

[I. CRSF INTENSITY

Consider a gas cell (Fig. 1) iliuminated by two
successive standing wave laser puises. The
pulses are applied at times f, and ¢ having dura-
tions 7, and v,, respectively, The laser [ield of
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FIG. 1. Two standing-wave pulses of duration Ty and
*, separafed by time T are incident on an atomic system.

frequency y, is taken to be of the form
Elz,0=1Ez,8)
= 1B, COSy £ Sinkz [B4,) + 0T,
where

{ L 0<t~t)<r,,
Sf)=
(&) 0 otherwise,
and 7 is a unit vector in the direction of polariza-
tion.

In the rotating-wave approximation, the equa-
tions of motion for density -matrix elements
Az, e, 4 (only motion in the direction of the field-
propagation vector need be considered) are

a a ) .
-a%u - u'—é%i. = fX(ng.“‘" - pmgmt)

X sinkz [8(4y) + 6(4,)] =¥y, 0y ,

ap, n i ; -

X sinkz [9(50} + 9(31,)] = Y2Paz,

|

e,

EXS Az = X(Pop = 9y, Je it

X sinkz [&t5)+ 8(4))] = ¥120:2 ~iwodyz

where y is the 1-2 transition frequency, x= u&,/
2k, 4 is the dipole moment associated with the
transition 1-2, and ¥, is the natural decay rate of
P

It is agsumed that the applied pulses are well
separated (f, ~ ¢, > 7}, and that the destuning A
=w -w, and the decay rates v, satisfy a7, «1,
YTy <1, respectively, as is common experimen-
tally. Morecver, to easure that the Doppler de-
phasing between pulses is complete, one assumes
that zuT> 1, where u is the width of the thermal-
velocity distribution. Finaily, the effect of the
polarization fields on the atoms is neglected, which
is valid provided that the echo {ields are much less
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intense than the external ones. In these limits Eqs.
{1) are sclved in Appendix A,

All spatial harmonics are contained in the atomic
polarization P= w(p,~p,} which is of the form

Ply,z2,0=Plv,, 2,8 coswt
+Plu,, z,!) sinwt, (2)

where P, and P, are slowly varying functions of
time, compared with cosys. However, it follows
from this form of the polarization and Maxwell’s
equations that only the component of P(y,, z, £}
greportional to sinkz gives rise to a significant
electric [ield (i.e., the absence of polarization
frequencies 3w, 5w, ... implies that polarization
components varying as sindkz, sindkz,... are neg-
ligible). It then follows® from Maxwell's equations
that the echo field amplitude exiting the sample is
given by

8= [ whi[ B, 17+ B o, 0P 0an,, @)

D T/ h ,
Fg(v,,t) == Plu,,2’,t) sinkz 'dz i4)
Q 3

and [ is the iength of the sample. The scho ampli-
tude is calculated in Appendix A (using the simpli-
fying, but not critical, assumption that Y T V=)
as

8@ =dnkl [ dv Voo,

x{Ae""2" cosaT+ Be T, (5)
where
No(v,)=p22{v,, ty) ~pyulv,,ty (6)

is the population difference density inside the cell
before the first pulse, and

X expl~v .t - 4)]
xcoslbr (T ~(t =t 1]. M
The physical content of this equation wiil be dig-

cussed in Secs. [ and [V. We may note here
some general features of the solution. The echo
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amplitude is 2 maximum for f-f=nT{n is an
integer). For other times, the velocity integra~

8 puclty + T ={ =)kl J‘dv,;\fu(v,_)J,,,l [—41 sm(?&l

. kUZTo =¥y onT
sm( 2 )}e " 2", n even. )

ku,
.
<

For odd » the maximum amplitude osc¢illates as
a function of detuning &, with the {ringes having a
width ~1/7. For even », the signals do not exhibit
this detuning dependencs. From Egs. {5} and (7},
one can see that the duration of a given echo in
time is {(kaw )™, where Ay, is the range of signi-
ficant y, entering the integration in Eq. (5); the
range dv, is a function of X, ku, 7, 7,. The gen-
eral qualitative features of the results are illug-
trated schematically in Fig. 2.

One can determine the most suitable values of
parimeters T, T,,X il order to maximize the in-
tensity of a given echo. As a first attempc at this

" Inpur intensity

(a)

o T t
Cufpul infensity

(B

/\/\W >

0 °T 3T 4T 5T 6T  °©
&Ourpu{' intensity

)

" A

0 Tt Wy 3M/ar

FIG. 2. 3chematic represeatation of the results: fa)
input pulses, b |output| as a function of time, fo) out~
put as a function of detuning for lixed ¢ located at one of
the echoes ocouring at f=£,+aT with » odd.

tion leads to a negligible echo amplitude. The
maximum amplitude of the xth echo is given by

e 12T cosAT, »nodd,

Icimin::e of parameters, consider the simple situa-
tion where all the velocity classes are equally ex-
cited by the pulses, i.e., kut <«<1l. In this limit the
arguments of the Bessel functions reduce to 2y,
and 2xT,, respectively. Taking a Maxwellian dis-
tribution for N,

Nolw,) = (Vo uv'7 ) exp( —of /u®) )

one obtains the echo;

&(2) = 4whIN, exp{~t 2%’ T (£ - ¢,)]°
x[a’e maT cos(aT) = B/e™'T], (10}

where

ftodd

(")n ,,,1(2)(1'-_)«[,,( 2XT0)
XEXF[—}’Lz(t-fLH . (11)

1 4veq

The duration of each of these echoes (at half-max-
imum) is 3.4/k%, and to maximize &(¢), 7, and 7,
must be chosen so that the Besse! functions of the
observed echo have their first maximum for 2yxr,
and 2x7, (Ref, 14}

XTo=0.9 and 7, =1.727, for n=1,

XTy= 1,55 and 7, =1.357, for n=32.
In the limit ku7 « 1 under consideration, this op-
timization procedure requires field strengtis y
= k.

The ratio £, of the optimized intensity of the

first echo to that of the others is shown as fol-
lows:

R
1 1.82 2.7 3.57 5

RH

If fur>1, Eq. {5) must be evaluated by a numeri-
cal integration. Figures 3 and 4 show §_,_for the
two {irst echoes, as a function of kur, for several
values of x. In this caleuiation the ratic between
Ty and 7, is fixed at the optimum value which has
been determined previcusly for the limiting case
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RIS
C X/Rua2 0.8 el
' 0.5

Arbitrary unils

u gy

FIG. 3. Maximum value of the first echo amplitude as
a function of by, for various ratios x/kx. The value of
T¢ was taken equal to 0.387,

But << 1. It turns out that the intensity maxima
shown by Figs. 3 and ¢ are approximately located
at the same values of x7, and x7,, as in the kut,
<<1 case. The echo ampiitude magimum is de-
creased by a factor of 2 (first echo} or a factor of
2.8 (second echo) when the Rabi frequency is
changed from 2ku to 0.2k,

Figuraes 5 and § represent the time evolution of
the echoes around the instant ¢, +zT. For each
value of x, 7y, and v, are chosen to give the max-
imum intensity., The duration of the echoes {at
half-maximum) is increased irom about 3.5/ ku
to 8/ku {first echo} and 3.5/%u to 12/ku (second
eche) when x varies from 2ku to 0.2ku. The physi-
cai implications of the above results are dis-
cussed in Secs. I and IV,

. PHYSICS OF ECHO FORMATION

To investigate the physical origin of the echoes,
we first consider the limiting case kyr <<1 (all
velocity subclasses excited by the pulses). For

Ak{t,+2T)

Artitrory units

Q ! 2 3 4 S 5 7 a8 3 ‘0 "
kul,

FIG, 4. Maximum value of the second scho amplitude
as g function of kw7, for various ratios y/kuz. The value
of ry was taken equal to 0,747,

I

M (L)

curve 1: X /Ry =2
hu 31 =0.75
2:X/Au=0.5
&.u. Za1 = 3.2
3. X/&u::ﬁ.z
Rud, =78

Arbifrory unifs

2 3 4 5 & 7 8
&.u(t-t1-—nT)

i n

FIG. 5. First echo amplitude x =1) as a function of
time for various tield strengths x/ku. The values of kuT,
used f{o maximize the amplitude are indicated.

an initial given phase k2 of the applied field at
(2,t,), the phase of the m-order spatial harmonic
of the induced polarization is méz {(m odd). From
time £, to ¢ with the {ield off, the atoms keep the
same phase mkz. Owing to their motion, the
atoms at (z,f) are the ones which were at (z,

=2 — vt =), k). Consequently, the spatial phase

?gcm

curve 1: X/ hu=2
hu 61 =1
2: %/ _u=0.5
ﬁ.u Zl1=44-
! 3: X/&.u=02
&.U 5’=f1

Arbirrary units

C 1L 2 3 4 5 & 7 8
‘hu(t't1"n-r)

FIG. 6. Second echo amplitude {n=2) as 2 function of
time for various field strengths x/u.
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of atoms with velocity », at z is
Qv 2, 6= mbzg= mhz - mbhv i - i,).

In a standing wave fleld, populations as well as
off-diagonal density matrix elements acguire
phases, Thus the phase of an arbitrary density
matrix element harmonic at ¢=¢, is nkz

- nky{t =t,), where n can be even (population) or
odd (polarization). The second pulse causes each
nth harmonic, present at time £, to drive the mth
harmonic of the polarization. The phase of the
mth harmoniec after the pulse is obtained by adding
{m =n)kz to the phase of the nth harmonic before
the pulse. This leads to

DUy 2, 0) = mbz = nku (f = b)),

This total phase differs from the value of ¢, be-
fore the pulse by a phase jump (m - n)kv (4 - t,).
Note that the phase of the mth harmonic after the
pulse actuaily reflects the time development of the
rnth harmonic, and not that of the mth harmonic,
between {, and 4. In the same way that the phase
at time ¢ after the first pulse was obtained, one
can calculate the spatial phase at time ¢>4,, as

Dbktiyy 2y = miz - ko {mli = 6)+nT),

where T=1t, -4, All the velccity classes of the
polarization combine their contributions to pro-
duce coherent radiation of the gas after the second
pulse. The spatial average gives rise to negligible
contributions from the various harmonics (pro-
vided the dimension of the sample is much larger
than the radiation wave length) except for the com-
ponents having spatial phase zkz. Thusg, the sig-
nal originates from componenis such that mr=#1,
with a phase

dulv,, 2, 0= tke =konT (¢ ~4)).

In the integration over u,, the atomic polariza-
tion is small, owing to the Doppler phase
kufnT 2(¢ = 4)), except at times ¢=¢ + |n|T when
this Doppler phase is zero. Thus an echo occurs
at time |n|T after the second pulse and reflects
the buildup of either polarization (» odd) or popu-
lation {# even} harmonics in the ¢,~ ¢ region.
Figure 7 represents this resuit for the case »
=+8, ms= -1, z=0. The result is analogous to that
in classical photon echoes—independent of velocity,
all dipoies are in phase at a specific time where
an echo is observed. Since the nth harmonic is
either a population or 2 polarization component
depending on whether » is even or odd, coherent
radiation in separaied fields is an extension of
photon echo in traveling-wave fields, where only
the lowes: polarization components may be ex-
cited. The usual interpretztion of photon echo in
gases considers the erfect of the second pulse as

AP, (vz,z,t)
mz -t
Nn=+8
z=0
Inrz(trLo). -
by P
-
o
SRl )

FIG. 7. Evolution of the spatial phase of the {~1) har-
monic a9 2 function of time, showing only the contribu-
tion from the 3th harmonic following the second pulse.
This contribution leads to an echo at¢=¢,+3T. Coatri-
butions from other harmonics {not shown) lead to echoes
att=¢,+{n|T.

a reversal of the Doppler phase’: —ku(s, - ¢,)

—~ ku(t, = £,). This result is a limiting case of the
more general result in CRSF where the second
puise induces a change of (1 —~»lku(f - 4,) in the
Doppler phase (for classical} photon echo n= -1).
Thus the presence of the various echoes may be
explained by the simple “phase-jump” picture.

The time duration of CRSF may also be explained
using a simple piciure. The atomic dipoles lose
their relative phase coherence in a time equal to
the inverse of the frequency bandwidth excited by
the laser fields. If kur s 1, all velocity sub-
clagses are equally excited by the field, giving an
excitation handwidth of ku and consequently, an
echo duration of ~(&u)"'. For iarger values of kut,
such that fur 2 1, the excitation bandwidth ap-
proaches 1';‘, leading to an echo duration ~{rg,+ ™).
This eifect is clearly seen in Figs. 5 and 6 as the
echo duration increases with kur .

Excitation bandwidth is also an important factor
in explaining the decrease in echo ampiitude with
decreasing {ieid strength shown in Figs. 2 and 4.
For large field strengths leading to opiimization
pulge widths such that zur, <1, all velocity sub-
classes are equally excited and the parameters Y,
Tgy Ty €an e chosen to maximize each echo inten-
sity independently of velocity [see Eq. (8) in which
the Bessel-function arguments are velocity inde-
pendent for kur <<1]. As the field strength de-
creases, the optimal pulse widths are such that
fut = L. The condition kut > 1 corresponds to
atoms moving through at least one wavelength of
the standing wave field paitern during the pulses.
Each atom starting at {z,, {,) then experiences an
average fleld (see Appendix B)
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&l2g, 1" = to))ra. et
={2x/kv,7 ) sin(kzy + s kv, 7) sin(kv,7)

which is velocity dependent if kur = 1. Thus a set
of parameters which is optimal for one velocity
subclass is not optimal for ancther [see Eq. (8)
in wiich the Bessel function arguments depend on
v, if kut2 1], One is effectively using fewer
atoms (o provide the echo signal {atoms having
ku.7 ;<1 are most efficient) as kuv increases,
leading to a decrease in echo amplitude.

I¥. DETUNING DEPENDENCE

Following the first pulse, the induced atomic
polarization osciilates freely at frequency Je
while the level populations exhibit no oscillatory
behavior [see Egs. (1) for By and p,., respective-
ly]. When the second pulse acts on the system
{agsuming that both pulses arise from the same
cw laser) the atomic dipoles have acquired a tem-
poral phase difference AT with the field. For
CRSEF echoes driven by polarization harmonics
(odd n), the echo amplitudes are maximal if this
phase difference is an integral multiple of 2r and
they oscillate as a function of A with period T giv.
ing rise to “fringes” of width 1/7. For CRSF
echoes driven by popuiation harmonics (even n),
the phase difference plays no role and no fringes
appear,

The structure is typical of Ramsey fringes in
which one creates a polarization phase difference
by sampling a fleld at two separate times. This
effect is also prasent in traveling-wave photon
echoes, but in a less useful way. For traveling-
wave fields, the detuning always enters as 4 - kv
so that, in order to achieve the Doppler-phase
cancellation necessary for echo formation, the
detuning dependence as well as the Doppler phase,
vanishes at ¢=2T. The traveling-wave echo ex-
hibits* a detuning dependence of cosa{f - 27)
which, for ¢=2T = (ime duration of the echo),
gives a fringe pattern of width ~1/(echo duration)
> T, Thus CRSF is much better suited for high-
precision spectroscopy than traveling-wave pho-
ton echoes.

The fringe pattern in CRSF extends for a range
of detuning {A[7 1, after which it disappears.
This result is in contrast to fypical Ramsey {ringe
patterns where only the central fringe may be geen
{the other fringes are lost owing to phase destruc-
tion arising from different values of T for different
velocity groups).

V. COLLISIONS

CRSF offers some interesting possibilities for
collisional studies, Echo formation is intimately
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related to the spatial phases acquired by atoms as
a result of their motion following application of

the field. An echo corresponds to the rephasing of
the signal at some particular instant ¢= ¢ + T when
the atoms of velocity », are at distance nv,T from
their position at the time of the second pulse (see
Fig. 7). Collisions during the time of flight,

which prevent the atoms of a given », from being
at the right position at the right time, result in a
decrease of the echo intensity. This phenomenon
of “collisional Doppler dephasing” was already ob-
served in photon-echo experiments.* In that case
the signal reflects only the evolution of the firgt
spatial harmonic of the atomic coherence, In
CRSF, the spatial harmonics of the population dif-
ference, as well as coherences, contribute to the
echo formation. Thus the CRSF method extends
the possibility of observing a “collisional Doppler
dephasing effect” to the popuiation difference.
Moreover, the spatial structure may be probed
systematically since every spatial harmonic
produces a CRSF echo. However, the relative con-
tribution of an harmonic decreases with increas-
ing »n since the detected atoms have a phase as-
sociated with the »#th harmonic during the time be-
tween the two pulses only and this delay is smaller
and smaller in comparison with the total time of
flight (n+ 1)T as » increases. Therefore most of
the inferest of the method seems to be concen-
trated in the first few echoes,

It is true that the observed microscopic colli-
sional process—namely, the velocity-changing
process——is the same one that can be investigated
in steady -state saturation spectroscopy (SSSS),1
However in 8883 the contribution of the coherence
and of the ievel population are mixed in the same
signal. This may present difficulties of interpre-
tation when coherence and ievel populations are
both sensitive to the velocity changing effect. In
contrast in CRSF the occurence of distinet echoes
enables one to separate the coherence and the lev-
el population signals.

In order to illustrate the physics invoived in
collisional Doppler dephasing, we adopt a simple
mode! with the following features: {i) binary
foreign.gas collisions in the impact approxima-
tion, (ii) equal natural decay and inelastic colii-
sional rates for levels 1 and 2 (Ref. 16), (iii) in-
elastic collisions that can be accounted for by one
rate constant I', for all density matrix elements,
and {iv} short-pulse times sur <<l such that all
velocity subclasses are equally excited.'” With
these assumptions we need consider only elastic
collisions and do so using three collision models.t®

{a) In the first model, coilisions are assumed to
produce only instantaneous phase changes on atom-
lc conerences. This model is valid generally for
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electronic and vibrational transitions.'® For
echoes driven by coherences, the effect of coili-
sions is to replace ¥,, by a collision broadened
Iz and & by a collisionally shifted a’ giving a
maximum echo amplitude

& naxlty +nT)
=(=)met [ o, ¥ fo,)

X (XTI 2xT,)

XG-FL(I"")TE“FW(I’”JTCDSA'T. (12}

For echoes driven by populations, the Doppler
phase factor exp [Tinkv,dt developed between fo
and 4 by the nth harmonic (» even), must be av-

eraged over velocity-changing collisicns, Fol-
lowing Ref. 4, one can obtain

8oty =)= (Vabl [ do, N )i, (2xry)

X% Z,‘Jn(zxfx)e'rlu’"w g=?T =T oaT
i

x{exp[—-arl.{nkéu)g’l‘sl, nkauT <1,

expl-I', T}, nkaul > 1,

{13)

STANDING.-WAVE FIELDS:

Smax(tl i )IT)-"-(..)"@Tfkl fdvz“\'ro(vz)JnA(szo)J"{ZXTI){?-rl U-»n)Te'Y]_znT (

{ exp[~a I(nkaul* T3(1+n)] ,

exp(~T{1l+n}T],

where n is even or odd.

{e) A modified collision model, valid for colli-
sion interactions that are neariy state independent
allows for both a velocity change and small phase
shift to occur in level coherences as a result of
a collision, This model, which may te valid for
some vibrational transitions, can be described by
replacing y,, and A appearing in Eq. (14) by colli~
sionally modified values ', and A’, It should be
nofed that even small collisional shifts may be im-
portant in high precision spectroscopy,

An examination of Egs. (13) and (14) reveals the
special [unctional dependence on T in the factor
which comes frem veiocity changes in smail an-
gle scattering. Thus CRSF could be very useful
to extract this iatter effect from the background of
other collisional contributions {inelastic colli-
sions, phase-interrrupting collisions, strong coi-
lisions). Photon echo in traveling waves has al-
ready proved useful for that purpose® but, as it
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where T'; is the state ¢ elastic collision rate, ax is
the rms change in velocity per collisicn and @ is a
constant of order unity which depends on the spe-
cific collision kerne! describing the collisions.*®
Thus, one can probe elastic velocity-changing col-
tisions with this method by studying the maximum
echo amplitude of even harmonics as a function of
pulse separation T. Note the possibility of a dif-
ferent functional dependence on 7T for even and odd
harmonics.

(b} In the second collision model, valid generally
for rotational and some vibrational transitions,
collisions are assumed to be velocity changing in
their effect on ccherences.’® In this modei, the
elastic scattering amplitudes are identical for lev-
els 1 and 2; a state independent coilision inter-
action can lead only to velocity changes (no in-
stantaneous phase changes} associated with level
coherences. Collisions affect populations and co-
herences in the same manner in this model, re-
sulting in 2 maximum echo ampiitude depending on
an average of

T (n+0)T
exp(in f khu dt -i f ku, a't)
N T

over collisions, and given by*+®

n

cosaTe mar . L) (2—')?! e"’")

nkauT « 1,

nkAuT > 1, {14)

iha.s been said previously, coherences only may be
probed using classical photon echoes, while CRSF
allows a study of collisional effects on level popu-
lations as well. The same possibility of studying
small velocity changes is also present in time re-
solved saturation spectroscopy''* but the signal is
then an intricate mixture of contributions from
both coherences and level populations. An alter-
native method for studying the effects of velocity -
changing collisions on level populations using
stimulated photon echoes has recently been re.
ported.®
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APPENDIX A: SOLUTION OF THE EQUATIONS
OF MOTION

The first step is to solve the nonstafionary
equations of motion in the presence of a perma-
nent standing-wave field, We seek a2 solution to
describe the evolution of the system within a short
time t after the field has been switched on assum-
ing the following conditions

lafr«l, y r«t,
if

Starting with Eqs. (1), and using the new vari-
ables

Bi2= praeet D=5 =Py ,

S=Pia* Py, N=pyp=py, (A1}
we obtain the set of equations;

. ]

N+ v N=2{xDsinkz , (A2a)
: d . . .
D+y, Fpd D=2ixN sinkz, {A2b)
. a .
S~v,5-5=0. {A2c)

The spatial derivative is eliminated by substi-
tution using Fourier-series developments for the
variables ¥, D, S:

Nyt inkw Ny =x{D,  ~D_ ), (Ala)
D+ inky, D, =x (N, =N, ), (A3b)
S+ inkv,S, =0, (A3¢)

where the Fourier components are defined by

A’Z Ao AzD SN, (Ad)

M

at t=ty, Dy=0, and N,#0. It then follows from
Egs. (A3), that N, is nonzero for even » only and
D, is nonzero for odd »n only, Consequently, Egs.
(Ada) and {A3b) may be written in the form

.

Yn+ inkv}"n= X(yn-l -yml.) ! (A5)

where y, =N, for even » and y,= D, for odd n. The
¥, May be regarded as the components of a vector
¥ which can be expanded on a basis of gigenvec -

tors of Eq. (A5). The components x, of an eigen-
vector X associated with the eigenvalue 3 salisiy

.x.:,, =Ax,
and we cbtain the system of linear equations
N+ fmbw)r, = Xx o = xo,) (AB)

Equation {A6) may be solved by 4 method analogous
to that used by Feldman and Feld.® One sets

x,=(=)"C LL), (A7)
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With v=n - id/ko, and {=2x/kv,, which transforms
Eqg. (A6) into

Cor*t Cou=(20/0)C,, (A8)
The general solution of this system is
CAO=AJ L)+ B L2), (A9)

where the J,’s are Bessel functions, In terms of
the initial variables we obtain

. 2
Xp={-g)? [A(/\, X, kv, t)J,,_i,'“U'(EBX—)
z

2
« B, Xy 500y O ey, (E’S-)] .
I

Since there is no damping in the initial equations,
we retain only the purely imaginary eigenvalues

in (AB). An even more-restrictive condition on the
eigenvaiues is placed by requiring r, =0 as g =
for convergence of series (A4). Since Jiz) di-
verges when n— —= and v is not an integer, we
keep A such that iA/&v, is an integer. Thus the
general solution for y {¢) given as a linear combi-
nation of the x f¢) is

v = (=i f a,x, kv,)

s
%S 2){ iphu, (e=tp) (A.l{))
e E‘U“: 14 ¥ v Fs
In order to express y (¢4) in terms of initial condi-

tions, Eq. (A410) is inverted at ¢= ¢, using the
closure relation of Bessel functions??

S G n=s, (A11)
to obtain
= XN, 4 .
afX, ko )= 5" T, yongl U {A12)

Substituting Ea, (A12) into {A10) and using the
summation formula for Bessel functions®

; )
mir/ 2ugp/2
et riiee/ )Jm<2’}’5111-§-)

L)

22 JAr)d

3 Sem
Sava

(rigise (A13)

we finally obtain

vitl= Z Vol bple T imm) G/ 21 Gt )
o

.
(ivX_ sinM). (Al4)
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This solution is equivalent fo that obtained in Ap-
pendix B by directly integrating Egs. {A2). One
notes that the rth harmonic is driven by all mth
harmonics present at £,

This result enables us to calculate the polariza-
tion of the gas sample after a sequence of two
square pulses. At ¢, the only nonzero spatial
component is N,= v, The external fieid is on until
to+ Too At this time the atomic spatial components
are

- “fmiygro/ 2 4y . kUt
Vohta+ To) = Nolto)e triveral/ 2 (—-—— sm———) ,
by, 2

8,=0.

Following the pulse, the atoms evoive freely, and
obey the equations:

N+ inky, N, +YN,=0,
D= inkv, D, +,:D,= iw = wo)S,, (A15)

3, nkr, S, 75,7 Hw ~wellDy,

where, for sake of simplicity, we have assumed
that y,, =¥,,=v. Al time ¢, the solutions are

Nt =N tg= 7o) exp{mylty = i) =inkv (& = o),
Dt = D{ty+ Ty) cos(w = welty = bo)
{A16)
X eXp[—inky [t =ty = To) =¥ty = ta)] ,

SLE)=1D b+ o) sinlw = wollby = &)

The field is switched on {rom { to ¢, +7,, and
y{t, +T,) can be determined from Eq. (A14) using
initial conditions {A16}. Foliowing this pulse the
system evolves freely until time § acgording to
Eqgs. (A15),

At time £, one must calculate

b t/ k&
P, =22 j; Plo,, 2", )

X sinkz'dz’, (ALT)
where
Plo,z, 8= upg+ on)
= (S cosyt ~iD singt) . (A18)

Substituting (A18) into (A17) and using the Fourier
expansions of D and S, one finds

P, )=PF (v, t)coswt
+P v, tisinwt (A19)
where
B,lv, ty=iuls, -S.)
and
P, t)=p@ =D.).

The quanrities 5, D, calculated by the procedure
above are

D, =Nycos{a(f - )14, cosaTe M2t + BT,
(A20)
Sy =iNysin{a{t - ) {4, cosaTe ™ n2T. B e™?7T)

X eXp[=inky L8 =ty = Tob =¥yl =4] . 1 where®
A=
e i . kuT 4 . kvt
ml —l gin ik — gin ——iol
{w) J"‘“(kvzsm 5 )J,,(kv‘sm 5
B.=>"
aryen n T
X 8xp |:—-c'kv_,(ni" £t t) —%(TO ~T) :3‘—)-—}'12(),‘ -tl)] . (A21)

Using the symmetry properties of the Bessel functions one finds the eche amplitude

8( r)=2ﬁklfdv,{Pc(v,,t)2+ Blv,,t

where

o
2

B=

L4 4

a

i

—417klfdv

Y
A= <
d n n (‘%X ; k?}:TL)J (j}_ : kvgfo)
\( i\, ST M\, s
s

xcos{kva[n(T—I-?-g-l)- (z‘-q.&r

ot J[A cos{aTle™Mel + Be™7 ], (A22)

')] }exp—ylg{t-q). (A23)
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APPENDIX B

In Appendix A we solved the equations in a
manner that exhibits the successive echoes which
are associated with the Fourier components of
the solution. The equations may also be solved di-
rectly to exhibit the motion of a group of atoms
starting at (v, 2z,,4,) . Adding Egs. (A2a) and (A2b)
term to term, we obtain

. 3

y+u,-51;-=2£xy sinkz , (B1)
where

y=N+D, (B2)

Changing variables (z,4) to (x=2z - vt #) one
gets

@ .
33% = 2ixy sinklx + v,4) . (B3)

The integration leads to
vz, )= iz, &)
¢
xexp(Zix I sink{x'rvzt’)dt’), (B4)

B
where

X¥=Z2 =y d=g,wu by,

With a boundary value condition at (z,,£,), one ob-
fains
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y(zo*'v(t"to)’t)

t
= {2, b) exp(Zix f sink(z,+ v (¢ - ta))dt").

to

As an atom experiences the field x(z,, ¢ =)
= X sink{zo+ v,(¢ = #,)) at time #, the integral in
(B5) can be understood as an average aver the
field amplitude along the atomic path during the
pulse.

Thus we get

¢

(8 =tz ¢ =t we =X j sinflzy+ v (' ~ t,)) dt’
tg

and

Mag+vlé =t £,)
= M2y, o) COS {2t = ) (X 20, £ = £,))]
=Dzy, to) Sin(20f ~ 80 (X(24, £ ~ £,1}],
Dlz, v =), by)
= Dz, to} cOS{2(¢ = £,) ({24, £ = 1,))]

+ Nlzg, fo) Sin[2{t - 30)<X(zos ¢ - to))} .
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In this work, & theory of laser nonlinear spectroscopy and its application to the study of atomic collisions is
developed, A three-level system (TLS) is considered in low-pressure gases. The effect of weak velocity-
changing collisions {vec) upon atomic coherences is introduced into the TLS equations established by Hinsch
and Toschek. It appears that a TLS is suitable for the observation of the effect of vee upon cptical

coherences.

I INTRODUCTION

The fruifful development of nanlinear laser spec-
troscopic technigues during the last few years has
provided new evidence for collision-induced homo-
geneous broadening, shifts, and even distortion
of spectral lines in low-pressure gases. Saturated
absorption’™ and two-photon® speciroscopy have
been used for such studies.

The use of nonlinear spectroscopy to study coi-
lisioral efiects represents a marked improvement
over linear spectroscopy in measuring the effects
of velocity-changing collisions (vec). In linear
spectroscopy, one siarts with a thermalized sam-
ple. Consequently, elastic collisions do not alter
the velocity distribution of the various level pop-
ulations of the atom, which are already in equili-
brium. Cellisions will affect only the coherence
or off-diagonal density-matrix slements, leading
to a disturbance of the phase of the atomic oscil-
lators. In general this phase disturbance consists.
of an inseparable combination of velocity-changing
and phase-interrupting effects, although, in cer-
tzin limits (see below), one contribution can dom-
inate. In iinear spectroscopy, effects of vec are
easily lost inthe large widths of spectral profiles
arisiag {rom the Doppler effect. In some cases,
the effect of vee on atomic coherences can be de-
tected by a narrowing of the Doppler profile, but,
in general, vee are difficult to detect in linear
spectroscopy.

Nenlinear Doppler-iree spectroscopy provides
more promise for studying subtle collisional pro-
cesses. In such experiments one excites g given
velocity group of atoms. By probing the system,
one can determine the rethermalization of this

population velocity group resuiting from collisions,

Moreover, there are systems where one can at-
tempt to study the effect of velocity-changing col-
lisions on the atomic coherences.

In a three-level system, it is possible to have
a saturated absorption signal arising solely from
terms related to optical coherences and not de-
pendent on populations. By examining the effect
of collisions on these profiles, one eliminates any
problems arising from velocity-changing collisions
on populations which would tend to mask their ef-
fects on “coherences.”

There exists a large literature of calculations of
velocity-changing collision effects in both linear
and nonlinear spectroscopy.™! To our knowledge,
no caleulation exists in which the model of weak
velocity-changing collisions affecting internal co-
herences in a three-level system {TLS) has been
fully explored. In this work, such a model is
adopted and may prove relevant to explain recent
experimental results involving saturation spectro-
scopy in a three-level system.!!

II. TLS UNIDIRECTIONAL SPECTROSCOPY

In a typical experiment, two ¢w monochromatic
collinear lagser beams interact with an atomic or
molecular gas contained in a low-pressure cell
(Fig. 1). The field E{w, k) is resonant with and
saturates the 1-2 transition alone, selectively ex-
citing optical dipoles with an axjal velocity close
to zero. The field E’(w’, #') with a frequency «’
close to that of the 2-3 transition monitors the
changes in the velocity distribution and phase co-
herences of the system, induced by the pump field
in the presence or absence of collisions.

The parameter measured in typical experiments:?
is that part of the absorption coefficient of the
probe beam containing saturation effects; the most
interesting situaticn occurs with unidirectional
beams and k> &',

A theoretical description of this system was
given by Hinsch and Toschek.'? Using perturba-
tion theory, neglecting collisions, and assuming

32
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E{w, i) E'lwik?)

> GAS CELL

1
< J—
E (u.k)
E'(w‘.k‘)
2

FIG. 1. Experimental situation and the energy-level
scheme considered in this work. The frequencies
of the fields F and E' are denoted by w and «’, and
the magnitudes of the propagation vectors by & and &/,

the Doppler limit (i.e., Doppler width much larger
thdan decay rates), they obtained the term propor-
tional to E? in the absorption coefficient for the
field £’ as

o, =47k B2 Tmy,,
where

orol- ezl

Imy, =273 =3 p2, ul, (kD) 7

\f 1 1 ) 1 1-X¥ )
L “(qu"’ TvYE T o, TOI T+801+7D)

W, 1 1-X "
V(1= By i) w

N, is the population difference between i/ and j
levels at equilibrium in the absence of all fields,
v, is a level decay rate, y,, is the naturai decay
rate of the i~j coherence, w; is a resonance fre-
quency, [, is the electric dipole moment of the
i-j transition, ¥ is the most probable atomic
speed, and

TG = (1 = @/ )vay +{wy/ w5,
F% =Yg +(Weg/ Wip ¥ 104
XTY =¥TG =’ = gy (B /RN w = wy).

Despite the apparent complexity of the expres-
sion for Imy,, it is possible to elucidate its phy-
sical content. The first term in square brackets
is recognized as the usual saturation term result-
ing from the stepwise absorption of the {ields E
and E'. The second term is related with a two-
quanta Raman-type transition connecting levels
1 and 3. The third term is another two-quanta
contribution; it is neticeable that this term exisis,

even when the medium is transparent {o the sat-
urating field (¥, =0) contrary to the other two

Jterms.

The third term corresponds, in atomic density-
matrix formalism, to the following perturbative
path:

5'953’ 1 ) 3)
? :0)} Et pld E ol E _pB.
L D1q

This path does not depend upon saturated diagonal
matrix elements. Therefore, vcc effects on pop-
ulations play no role in this chain, making it well
suited for studying the effect of collisions on op-
tical coherences. Consequently, an experimental
situation of interest occurs when the population in-
version N, , prepared by suitable pumping proce-
dure, is much smaller than ¥,,. In this paper we
are concerned only with third term of (1).

The steady-state equations of motion giving rise
to the contribution of the third term in (1) are
given by

(2q = HA! = 2 0 )BET) = i [p2F) = p2'F)],
fya+ il = &7 m (b= &7, P& =8B,  (2)
[vag ~ #a7 - &0 |35 () = 18B(5 (7,

where the pump and probe detunings are A =w - w,,
and &' =w' - w,,, respectively, 5,,(¥) is a density-
matrix element in a radiation interaction repre-
sentation,

0, =0,,(F, 2, Y exp{i{{k - &)z + (v - Wit}
Dy () = 05, (7, 2, £} explilw’t = #/2)],

and 3 and 3’ are the Rabi frequencies of the trans-
itions and are assumed to be much smaller than

vy; in order that the perturbation calculation be

valid.

[II. THE EFFECT OF ELASTIC COLLISIONS
UPON OPTICAL COHERENCES: A REASONABLE MODEL

The problem of interaction with an electromag-
netic field of atoms or molecules subjected to col-
lisions in a gas has already given rise {o consid-
erable theoretical studies {a comprehensive bib-
liography can be found in Ref. 9). The dynamical
as well as the internal aspects of collisions have
been extensively investigated and totally quantum-
mechanical treatments have been achieved,”?® How-
ever, a lack of information on the interatomic po-
tential prevents one irom determining the scaf-
tering amplitudes which play a prominent role in
ail these theoretical calculations. Especially,
the angular dependence of these amplitudes seems
to be very sensitive--at least in the medium-angle
diffusion region-—to the precise shape of the poten-
tial.
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As a consequence, we shall choose a simple
empirical model to take into account the effect
of elastic coliisions upon optical coherences (off-
diagonal density-matrix elements).

We assume a separation of coilisions into two
groups:

(i) Those which occur in a “near region,” where
the interaction potentials of the two levels involved
in the transition are very different. These colli-
sions result in a large abrupt change in phase for
the off-diagonal density-matrix elements and con-
sequently in a destroying of the coherence. In
other words, coherence cannot be drifted by such
a collision from one velocity class to another,

(i1) Those which occur in a “far region,” where
the interaction potentials of the two levels are so
close that the phase-interrupting effect is negligible
These collisions result only in & change in the vel-
ocity associated with the atomie dipole, This
change is necessarily small due to the size of the
impact parameter but may still be detectable by
laser-spectroscopy techniques. A consequence of
these assumptiions is a statistical independence of
coherence-destroying and velocity-changing col-
lisions. The small change in the velocity of the
atom, enables us to use the so-called weak-colli-
sion approximation,

The mode!l is expressed mathematically by the
addition of a term R |mu to the right-hand side of

2):
Rijicall -

v [ W@ -, a T, 3

Y??(ﬂb ”\-f) ~ FT?(?)L—] U(?)

where y?} is the rate of phase-interrupting colli-
sions, W,j(v ~¥) is the collision kernel for vcce,
and

@) = f AF W, (F )

is the rate of vce. The collision Kernel is as-
sumed to be important in the region where |¥# - 7|
is much smaller than the mean atomic velocity.

V. SOLUTION OF THE EQUATIONS OF MOTION

First, we can reduce the velocity dependence
of the problem to one dimension by noticing that
the orthogonal velocity distribution of the active
atoms is hardly perturbed by the saturating beam
{propagating along v,). Therefore one can factor-
ize density-matrix elements:

By A7) =:'?u(f"z)ww("7;),

where W,(¥,) is the equilibrium velocity distribu-
tion {or the transverse veloeity components.

-
|

Including the coilision terms in equation set (2)
and summing it over ¥,, neglecting the velocity
dependence of I'*® and y*, one gets

[Ty = (87 = k70, )]pEw,)
=—if Ny, (v,) + j W lvl, v,0p8 (vl dvy,

Ty+ia-ar=(k-2w,]B20,)
{4)

_zﬁp""+fW,_3 vl v pENvl) dvl,
[Ty -ia' - kvl v,

=iBDE'+ | Wiylvs, 0,88 (0 do

where

r:';' =-yff+Y!J r:ir

W, (v, uz}=j av, 43w

and
Nog(2,) = Ny W (v},

For weak collisions and low pressures, the col-
lision kernels in (4) can be chosen to depend solely
on the difference v, - v’;. While kernels of this
nature do not satisfy detailed balancing and cannot
give rise to coliisional narrowing of spectral pro-
files, they may be used without significant error
provided that the effective collisional mean [ree
path is large compared with the appropriate wave-
length in the problem. Specifically, one requirest®

-
kD > T 02 /T,

B~k

-y 'l
T 8, /7,

where %,, is the width of the kernel W (v, - v})
and ', @%,/7° is the effective’ collision rate. In
the frame of this approximation, the following
equality holds:

rys= j W (v, vl dv, —[ W, wh oo ddv.  (5)

In what foliows, we write
H,(,( _U";)E LV‘-]»{U).

The equations of motion are most easily sclved
by a Fourier.iransform method.” The Fourier
transform F{7) of an arbitrary function s(z,) is
defined as

By Ve e ., .
F(7)= (72—_—{-) jm exp(ik'v, 7)f (v} de,

Equation set {4) may be transformed into
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- ddii (1) where 9., ®,,, and W are the Fourier transforms
. (1) gr T34
[ oy =W ig(T) = 187] 833 (1) + ~=heit of Nyqy B4y, and W, with
=B, (1), Wi )= @/ k) 2w (1)
[Fyym W ()i (B A')]G;faz)(f) - k};k' d.ég;:’(ﬂ This system is soived as follows;

-t,é’{P“’ (), (6) é;an(r)z..,z‘,gt j:‘ Tye(7)

- dofd (r "
[Ty =Wl (1) = M’]Ez‘a”(f)* __;f%_(_), X exp U [=A7+ Ty = W4 (T7)] a'f") am ,
= ‘53_(-&(32) {r). 0
éf%’ T)___. Bf dT’(P‘”(") e‘(p( f dr" oy { (A=aeT,~W 3(:”}]> ®
(3) T)"zﬁf (p(z) -')etp(f dr ” —h.k + I-“Zﬂ -Woa( ”)]) (9)

Zach of the exponential {actors acts as a propagator containing collision and natural damping. Each one
drives a density-matrix element from its creation at time +* due to a field interac tion, up fo time 7

Bringing (7) iato (8}, and {8) into (9;, one obtains

()= ~ig?e’ S f d”f dr f 4 )
4

X exp ((—i/.}.’+ Do e’ -7} - 'CV%(T")-;—“;?M(T) _}e._._.___;i "

= [i(a = 4+ T 67 -7

+ k: / [ § 13(7”) —r\blg(‘rl)] + ( ""'L.AI + rzg)('rm —‘—”) "@5_3{7”}1"'&?23{7#)) F]

. k -k
with {10)
= i e - sin(efy 7}
‘W‘.f(f)-:]:d'r’wﬂ(r )=fm o, Tt W ), (11)
wher? we have used the fact that W (v} is an even f dv, 5330 (2_75) @(3,(0) (13)
function. £ P

We are interested in the integral of §;3'(v,) over

Additional approzimations provide 2 more tractabie
velocity, since

expression. First, as has been done in arriving

. at {1}, we may assume that the Doppler limit is

EZE'ImXﬁugafmf dv ,5,53’( Py (123 fulfilled. Consequently, we approximate Ny, ,)
e by N, (A/k) leading to 2 value

The transformation back to velocity space is Raq(7) = (2”"]‘?’)UQNN(A/HMT)
performed using and the resuit

J

, B A\ 27 7 g ., b B . 12
[ p';g,(v )d'&'} --11328 k Py Vqs(“,")‘k'“i-f a1 EXp(( i _F.‘J)WT 4 mwln(r } 1—'\9\7 ( ))_‘I . (14)
where To go further, one needs an explicit form for the

collision kernel. Keeping in mind that we have
assumed that only distant ¢ollisions contribute to
and the velocity-changing coilision kernel, we may
., ., conciude that the semiclassical approximation con-
W= w —wyy - R w = wy,) ditions are fulfilled in that region. Then, a Gaus-

/ .
Py={l —wyp/w,iTy,+ {wagiw,pi T,
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sian kernel can be obtained as has been shown by
Kolchenko ef al. 4
Taling
W lv) = (F5/V i ) exp(vd/ad,)

using (10), and doing a little algebra, cne finally
gets

07 L V),

27
Imy = k(l —f)fz"a,;'";.«,uw\’ ()

XRE}] d'rexp((z‘ﬁ’ )‘r+w"3v’————3—E
0 "

i
Ry,

This is the final exnression that we obtain in this
paper, taking info account the effect of vee. When
Iis=T35=0, one can easily identify {15) with the
third term in (1),

V. DISCUSSION

In this section, we emphasize that the effect of

. &’ Af
S oedan = ()

= ¥

where
vir) = f“’d (sm{k sinfk’v, 1) 7) W) ()

and
Welv) =@ RIW 4o )+ [ = 2)/BIW, (0,) .

The antire effect of vee is contained in V().

To analyze (16} and (17}, a parameter of physical
interest is the coherence time T, the time at
which the real part of the exponential argument
in {16) is unity. Depending on the relative size of
& and T, two extreme situations occur [ is

a mean~square change of velocity during a colli-
sion associated with the kernel W,(v,)].

{1} T, > kii. Inthis timit, the sine function in
{17) can be expanded in a power series, and the
first nonvanishing contribution leads to an expo-
nential in (16) of the form?®

LA ] ry

w i dr 121
FoF CECw e (AT

expfi(Q/ - TS~ )

The preseace of a cubic term in T indicates that
vee can give rise to line shape differant in form

AND P, R. BERMAN

g’f dTexpG;u
L g

I

i

where E,(x) stands for the error function,
a2
Ez(x}=?f e~ dr .
v

The resulting contribution to the imaginary part
of X5 is now in 2 form well suited for a computer
caleulation:

k', W\ — LI kBT
(5%) (s ps ()] o

vee depends strongly upon the size of the width of
the collision kernel relative to the atomic decay
rates. Ina characteristic situation, the shape of
the signal profile may be noticeably distorted due
to the effect of vee.

In order to isolate the effect of vee in a single
term in Eg. (14), we make use of {5) and obtain
an alternative form for (14):

'12
v(r))g \ (18)

k
Y

f

from that obtained assuming either no collisions
or only phase-interrupting collisions. The co-
herence time I'}' is the solution of the cubic equa-
tion

TG+ TFPV/T, + 3 TV G®aP/Ti=1,

The relative values of 24, I+ %, I''F determine
the specific effect of the vee.

For example, if TV (2/4)% «< (T% I'?)*, the vec
will nof significantly alter the phase of the oif-
diagonal density matrix elements during the co-
herence time ] = {T'%+ ™™ Qn the other hand,
i Tk > (T% %)%, it is the vee which ef-
fectively determine coherence time I'J'

2 [T (k/@1*]"2. In this case, the vee lead to a
change in the functional form of the line shape re-
sulting from phase excursions caused by a number
of weak vee with ki< T, .

{if) T, « £, The sine function in {17) is rapidly
varying for all 7 of interest and may be neglected
leading to an exponential in (16) of the form

expli Q' - T%= TP - T3rh/ (k= 27)].

The net effect of the vee in this case is to add an
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additional rate '} to the destruction of atomic co-
herence. The inverse coherence time (s now

T, =T IV +Ty.
Therefore, this situation occurs when &> T
+ I+ I'F 50 that each collision is strong enough
to cause a total phase destruction of the coher-
ences,

When none of the above limits are realized, (15)
and (17) should be used. To have an insight into the
physical meaning of these results it is useful to
remermber the case of level populaticns (i.e., di-
agonal matrix elements) on which the effects of vee
i5 simply anderstcod as a redistribution of the
atoms cover the velocity space, approaching ther-
mal equilibrium. The vec act in a pure-ciassical
kinetic way and do not affect the total population
of a level (integrated over velocity).

On the conirary, a change of velocity induces
g change in the translation or Doppler phase of
the off-diagonal density matrix element, which
results in an additional decay term of this matrix
element.”® Consequently, the vee affect the total
atomic coherence between two levels {i.e., the co~
herence integrated over the velocity) and, at the
same time, the signal profile.

™o,

X =01

P=os

FIG. 2. 3aturated ahsorption profiles for two values
of the vee kernel width. The dashed line represents g
in the absence of collisions, and the solid line repre-
sents it in the presence of vec. The parameter o de-
notes the ratio of the kernel widths of I'%/%’ . In this
figure one assumes that there is no effect of phase-in-
terrupting cellisions.

We have illustrated these results of. Figs. 2 and
3, where '™ and ¥, are fixed-to.zero, and the
following parameters are used:

a=k@ /2T, B=TY/T%.

Dashed lines represent the absorption coefficient
&, in the absence of collisions, and solid lines
represent it in the presence of vcc.

Figure 2 shows the evolution of the profile with
increasing kernel width, from 24« T to kit
~ I'l. In Fig. 3, this width is constant and two dif-
ferent vee rates are used. In the absence of vee
the ratio @, .../, 4 15 2 constant. In the pres.
ence of vee, in addition to a broadening of the
curve, the most interesting feature is a change in
the value of @, ../ /®; 4. Providing a unigue sig-
nature for the presence of vcc on optical coher-
ences.

These resulis could be considered as comple-
mentary to those of Barantsoy ef al.'® who have
already pointed out the interest of observing the
effect of the vce upon the interference terms in a
three-level system; they focusad their calcula-
tions upon the study of the Dicke effect associa-
ted with a microwave transition between two levels
connected to a third one by an optical transition and
used 3 strong collision model.

Laser spectroscopy of molecular two-level sys-
tems (saturated absorption'? and photon echo®®)

FIG. 3. Saturated absorption profiles for two raiues
of the vee rate. The parameter 2 denotes the ratio of
the vce rate to the decay rate T'l. The dashed and solid
lines have the same meaning as in Fig. 2.
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has already proved an efficient tool for observing
the effect of vec'on optital coherences. On the
other hand, observations of collision effects in a
three.level system'®!® have been consistent with
an effect of vce on level populations only; these
studies have dealt mainly with the usual saturated
contribution resulting from the stepwise absorption
of the saturating and probe beams. In this paper,
we have shown that TLS experiments, such as

that referred to in Ref. 11, can also be used to
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search for the effect of vec on eptical coherences.

Note added in proof. An article® containing a
similar calculational method for studying the ef-
fects of vec on coherences using saturated ab-
sorption in a two-level system has recently
appeared.
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Abstract. Laser induced nonlinear absorption profiles in a three-level system have been
recorded to study the effect of elastic collisions upon optical coherences. In our particular
system, the signal is due to a pure double-quantum term, where we have separated the effect
of phase-interrupting collisions from the effect of velocity-changing collisions. Experimental
results show that the effect of velocity-changing collisions is very small, and that broadening
of the signal is due to phase-interrupting coilisions mainly. We are able to determine the
increase of the decay rate of the coherent superposition (the “coherence”™) of two levels of
same parity {dy,,/dp=(6.5+ 1) MHz/Torr] and an upper limit for the mean velocity change

(< Sm/s).

PACS: 32. 34,4255

It has been shown in a number of papers both
theoretically and experimentally that saturated-
absorption technigues in two-level atomic svstems are
an efficient means of detecting and measuring the
effects of elastic collisions. These colilisions result in
broadening and distortion of saturated-absorption
profiles due to an intricate mixture of velocity-
changing and phase-changing effects upon level popu-
lations and optical coherences {1, 2]. In some experi-
ments the effect of velocity changes upon coherences is
negligible, and the knowledge of phase-broadening
constants has permitted the extraction of velocity-
changing effects upon level popuiations 3, 4]. In other
situations, the effect of velocity-changing collisions
{VCC) upon coherences is not negligible, but it has
been impossible so far 1o discriminate it from the effect
upon populations [3, 6].

In this respect, the situation is more favourahle with
three-level saturation (“cross-saturation™) spectrosco-
py. Here one saturates the absorption at a given
transition 1-2 and probes the nonlinear interaction at
another transition 2-3 which shares the common level
2 (see Fig. 1). It was outlined by Hinsch and Toschek
[7] and experimentally demonstrated [8] that under

* Permanent address: {nstitut fGr Angewandte Physik, Universitat
Heideiberg, D-650C Heideiberg, FR. Germany.
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Fig. 1. Expenimentai arrangement and the =nergy level scheme

certain  conditions the signal arises from double-
quantum susceptibility terms only, which are related to
optical coherences, and not from saturated level popu-
lations. This occurs when the difference N,, between
the equilibrium populations of levels 2 and | is much
smalier than the difference V,; between the equilib-
rium populations of levels 2 and 3. Thus, such a system
is rather suitable to study the effect of VCC upon
coherences as well as the effect of phase changes. In
particular, this is a means of studying the optical
coherences between states 1 and 3 which are not
connected by an electric dipole-allowed transition.

0340-3793,79,0020/0083/301.20
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2MHa

Fig. 2. Tvpical signai profile recorded at low saturation {Xe¢non
pressure: 25 m Torr

A few experimental studies of collisional effects in
three-level svstems have been reported so far, but for
all of them the double-quantum terms could not be
isolated, and the signal reflected mainiy the effect of
velocity changes upon level populations [9-117. Here
we report results in which the doubie-quantum term
proporuonal tc N,, is the only contribution to the
signal, and this circumstance has allowed us to study
collisional effects upon optical coherences.

In our system, the transition of xenon at

A= 3.31 um (5p*5d[7/2)—3p*6p[5/2],)
is saturated, and the transition at
A =454 um (5;:;5’541’[."‘7/“2]2 —3p°6p((5/2],)

is probed. For this system, we have been abie to realize
the condition ¥,, € N,,* which leads to the intended
predominance of a coherent susceptibility term, as
stated above. Furthermore, levels | and 3 have long
lifetimes [12] which provide very narrow resonances
{typical width at zero pressure: | MHz). Their study is
possible 1n xenon since one can excite xenon discharges
at pressures as low as a few millitorr. At last, much
information about collisional effects In xenon have
been reported [3, 4].

1. Theoretical Background

A theoretical description of the three-level system was
proposed in [7]. When using third-order perturbation
theory, neglecting coilisions, and assuming the
Doppler limit, one obtains the modification of the

* This may be surprising since, as is weil known, the transition at
4y =3.51 um is more favourable to laser emission than the transition
at 4, =4.34 um, Actually this is due to the difference of the transition
probabilities.

absorption coefficient for the probe field, which is due
to the saturator field. In the limit N, €N, it is a
single term proportional to the saturating intensity E2

k'E? , W=y,
A2y =8n% koS #?z#is €xp 1—' (mgﬁ"li) Naj
. ( W,y 1 1-X7 0
wy LD (L+X3)? ‘

where k and &' are the magnitude of the propagation
vectors for the saturating and probe fields, respeciively,
4;; is the electric dipole moment of the transition i—j,
w;; 18 the resonance frequency, and y;; is the natural
decay rate. The most probable atomic speed is 7, and

R={1-22)y, 4 23, 2
kY (\ wﬁ)ﬁ.s @1, 713 (2)
‘YI?:’J=(w1"_w23)—(k,/k)(w'”w12)- [3)

The signal appears as & narrow resonance with ne-
gative wings {see Fig, 2); its full width at zero absorp-
tion is equal to 217, and its shape does not depend on
I . In the atomic density matrix ig) formalism. this
signal corresponds 10 the following perturbarive path:

This path does not depend upon saturated diagonal
matrix elements, but only upon coherences. The effect
of phase-changing collisions is as usual taken into
account by a linear increase of the natural decay rates
with pressure. The resuiting signal width is 27. As for
the effect of velocity changes, it has been shown that,
when the mean velocity change & is comparable 1o
Ik, a distortion of the profiles occurs: one observes
a broadening and an increase of the depth of the
negative wings [13].

This result has been obtained in the framework of the
following assumptions: collisions occuring in a “near”
region of the interatomic potendal (small values of the
impact parameter b} destroy coherences and thus do
not result in observable velocity changes, whereas
coilisions which occur in a “far” region (large b} do not
interrupt the phase but change the velocity associated
with the coherence, e.g, to an electric dipole. This
change is necessarily small due to the large size of the
impact parameter.

These considerations have determined the choice of
the perturbers in our experiments, which represent two
extreme cases: Xe and He. In the first case, recent
results obrained in a pure xenon saturated-absorption
experiment have been satisfactorily interpreted as re-
sulting from a combination of “strong” collisions
ismall b) and “weak” ones (large b); for weak col-
lisions, parameters have been deduced which show
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that the velocity changes are on the order of I,/k' [31.
Thus there is a chance to observe the effect of VCC
upon coherences. In the case of helium perturber
atoms, other recent results [47 show that collisions
with large b have negligible effects in our case, as
expected from the small mass ratic and the small
dipole polarizability of He in its ground state.

2. Experimentai Set-up

The basic clements of the experimental set-up have
been described in a previou§ publication [14]. Two
single-mode xenon lasers are used. The first one is
frequency-stabilized at the Lamb dip and is used to
saturate the absorption at 4=3.3! um for atoms which
have zero longitudinal velocity. The second laser oscil-
lates at A'=4.34 pm. It is tunable over a small fre-
quency range (typically 100 MHz) and is used to probe
the nonlinear interaction. The two laser beams copro-
pagate inside a discharge tube filled with 13°Xe at low
pressure and weakly excited by de current; they are
superimposed by use of dichroic fluoride beam com-
biners which are reflective at 3.30 um and transparent
at 4.54 um. The beam waists are on the order of | mm
in the centre of the discharge tube. In order to detect
only the signal due to the nonlinear interaction, the
saturating beam is chopped at 750 Hz, and the probe
signal is phase-sensitively detected. The frequency

scanning of the probe is controlled by recording
reference fringes which are provided by a multi-path
Fabry-Perot interferometer; during the scanning the
probe laser output power is stabilized by a servo
control. In crder to obtain a large dynamic range of
the saturator light power (<4), the 3.5-um light is
amplified in an additional dc He-Xe discharge (length:
60cm, diameter: 3cm) or attenuated by an
absorber.

Since the studied resonances are very narrow, it proved
necessary to climinate all sources of excess broadening,
The bandwidth of frequency fluctuations of the two
lasers was reduced to a value which is smaller than
1 MHz per second. It was aiso indipensable to keep the
discharge tubes in a mu-metal box in order to strongly
reduce the broadening from the ¢arth’s magnetic field.
A typical profile which was obtained in pure Xe at low
pressure is shown in Fig 2.

3. Experimental Results

From signal/noise considerations the measurements
are necessarily performed at finite values of the satu-
ration by the pump fleld. The effect of saturation is
hardly calculable in the case where VCC play a
dominant role and we have chosen to extrapolate the
measuremenis to their limits at zero saturation. For
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this purpose. the flux of the pump field and the
saturation of the absorption were measured at
A=3.51 pym: then, a saturation parameter T was de-
rived (see the Appendix). Actually, because of the smali
values of T that we have used in our measurements, a
linear extrapolation is always possible, whatever be the
influence of VCC. This is shown in Fig. 3a. The line
represents the theoretical variaton of the ratio
2720, vs. T, in the absence of VCC; 2T is the width of
the signal, as defined above, for a given saturation, and
21, is its width at zero saturation. The points represent
results of our measurements for various perturber
pressures  (Xe and He). The variation of
il vs. perturber pressure is represented in Fig. 3b: it
appears to be linear within the accuracy of the
measurements (0.1 MHz). Extrapolation to zere Xe
pressure leads to a value in agreement with the ex-
pected one: 21 =1 MHz.

As explained above, the pressure broadening of 27,
may be due 10 phase-interrupting as well as veiocity-
changing effects. To discriminate them, we have also
studied the variations of another quantity: the depth
of the negative wings x,. relative to the height of the
central peak x.: R=u,,%. We have extrapolated the R
values to their limits at zero saturation. Figure 4a
represents the theoretical variation of Rvs. T, in the
absence of VCC, and the experimental points at va-
rious perturber pressures. Figure 4b shows the experi-
mental values of R vs. pressure, for pure xenon. The
straight line parailel to the abscissa represents the
theorstical value of R in the absence of VCC {0.125), R
being independent of broadening by phase interrup-
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tion. As is shown in the figure, one cannot claim a
departure of R from this constant value when the error
bars are taken into account; thus the presence of VCC
is not demonstrated,

At this point, one is allowed to neglect the effect of
VCC upon the broadening of 2I" as a function of
pressure and to identify 25 with 213, Thus, d( [,)/dp
=(7.5£0.5) MHz;/Torr (see Fig. 3b). From this value,
an upper limit may be calculated for the mean change
of velocity & in a collision which does not destroy the
coherence. First, we estimate the Weisskopf radius

0., =[d( [)/dNIY? ()~ Y2,

where N is the density of perturbers, and v, is the mean
relative velocity, We obtain g, = 11.5 A. Secondly, we
use the classical impuise approximation to calculate
the change of velocity @ at this radius g,,, assuming a
purely attractive van der Waals potential determined
from the polarizability of xenon atoms in their ground
state [13] and from the radius of the optical ¢lectron
orbit [16]. The result is 3 m/s.

Coming back to Fig. 4b, we have used an expression of
[13] to calculate the variation of R vs. pressure which
are comparable with our experimental data, when
VCC are present and represented by two parameters, i
and the collisional rate .. We have chosen three sets
of parameters, but other sets could be used. of course.
For the first set, #=3m/s and [ =14-10%5"!
Torr ™', the influence of VCC is maximum for a xenon
pressure around 70 mTorr {see Fig. 4b). For the second
set. d=2m/s, [,,,=35-10°s"" Torr~!, the maximum
influence of VCC occurs at lower pressures, around
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40 mTorr, and for the third set, G=10my/s,
[e=126-10%s"! Torr™!, the influence is con-
tinuously increasing in the pressure range that we have
studied here. These parameter values are to be com-
pared with the values deduced from saturated-
absorption measurements performed on the xenon line
at A=3.51pm [3]. For ii=~10my/s, the value of Lo
obtained in that study was 250-10%s5~! Torr!, ie.
twenty times larger than the value found here. One has
10 remember, however, that the effect of VCC in that
observation referred to level populations and not to
coherences,

Calculations of the effect of VCC on the width 2I" on
the signal have been made for 4~35m/s and I e = 14
-10°s™ ' Torr ~*. They indicate that the effect is negligi-
ble in the limits of our experimental accuracy. Thus we
can surely identfy 2I, with 25, whose broadening
onty reflects the effect of phase-interrupting collisions.
This fact allows the determination of the pressure-
dependent decay rate y of 9, ;, making use of dy, ., dp
={12 = 3) MHz/Torr, which was measured by linear
absorption at 4,54 um [ 17, 18]. The error of this value
contributes ounly slightly - see (2) ~ to the pressure
variation of v, , which is

dy/dp=(6.5+ 1) MHzTorr.

In the case of Xe-He collisions, our experimental
points aiso agree with the theoretical value R =0.125 in
the absence of VCC, thus they are compatible with our
initial  assumption. Since measurements of the
broadening by collisional phase interruption do not
exist for the line at i’ =4.54 um, we cannot deduce the
collisional decay rate of g, 3, however,

In conclusion, we have shown that the effect of VOO
upon coherences is very small; we have been able to
determine an upper limit for this effect in pure xenon.
This smallness leaves it easy to measure the effect of
phase-interrupting coliisions upon the coherence be-
tween states which are not connected by an electric
dipole-allowed transition, A better evaluation of the
effect of VCC was impossible due to two principal
limitations in our experiments : the frequency jitter of
the lasers which affects directly the amplitude of the
central peak of the signal, and the small gain of the
laser oscillation at A'=4.54 um.

So far, the only experiment which has led to a Dositive
result on the effect of VCC upon coherences is that of
Berman et al. [197; it was a photon-echo experiment
performed on a molecular system {CH,F)at i=10um.
The obtained velocity changes were on the order of
0.8 mys; they correspond to the diffractive region of the
interaction potential and are much smaller than the
value that we could detect with our sxperiment. For a
study of VCC in optical three-level systems, the re-
sonance has to be narrower than that in the present

system by an order of magnitude. This implies, in
addition to long-living levels 1 and 3, even a common
level 2 of longer lifetime.

Acknowledgements. P. E. Toschek thanks Professors P. Jacquinot
and S, Feneuille for a two-month sejour at the Laboratoire Aimé
Cotton.

Appendix

The three-level probe gain corresponding to (1, but for intense pump
field and &' <k, was given in [Ref. 7, Eqs. {29), {48), (50)]

z=dnk Im {x(v.)}, (A

where

& = d—iy yxy,
(4" —d —iy,y Fro Hd = iyyy kv )~ 577

Here, 1 and 4’ are the frequency dewnings of the pump ield and
prode feld, respectively, x=k—&, and S=du,, £'4 The electric
pump feid amplitude is E(f)=2E cos(wt — kz},

The velocity integration. in the Doppler limit {KDP 755,71} was
performed by Feldman and Feid [Rei. 20. Eq. (52)]

. Nl t {lw,, — )
(= Jdo )= 333 exp(-l =

T N AR U

g = A=y + RO = i3], (AD)
where

g={[(kikN " =iy, )+ 14 = d) =iy ] — dkkHB L,

The saturator-induced contribution to the absorption coefficient is
then obtained by separation of the zero pump feld part

R R (7 SO} S S

LD 23723 23 /
| D e 2y | - et | 1 b4

* PR e ST ) v

Then Im{y} may be arranged in the form
(SR Il
{kin?
BN, {' _way i f—atx
TR W (FN a+X (@ X 1+ Na* =1L =TV
(A3

I ) =Tm {1 - 2) o3 1288 exo| ~

where
k' ik
T=4__'___ 2 r\)l‘
P BEAEYY
and

S G i {F I P S LR EY

It is convenient to express T as a function of the parameter
Swdfit vy, where 2w =1/, = 1/y,.

Thus
KK vy,
RS

When T—0, a—X. and Tm{y} takes on the form given in {711t
appears that the relevant saturaticn parameter is T, since the wideh
of Im{x—7"Y at zero absorpuon is approximately given by
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/i 4TI, Under the experimental conditions, the ratio T/S de-
creases rapidly when the pressure increases (from 0.2 at 27mT to
0.08 at 110mT in pure xenon), which explains the distribution of the
experimental dats along the T axis in Fig. 4a and b, The sxpression
(A3} has besn used to determine the theoretical curves in these
figures,
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Abstract. Depolarising collisions are studied in a threg-level system J =0« i <+ 0in Xe 1.
We separately detect the atoms which have undergone a collisional transfer between
Zeeman sublevels and those which have not. The disalignment cross section is measured
together with the velocity changes which accompany collisional transfers. These velocity
changes appear to be very small.

The study of depoiarising collisions has been an important subject of research in the
field of optical pumping ‘Happer 1972) and numercus cross sections for collisional
disalignment and disorientation have been measured. With these data valuable
information was obtained concerning the anisctopic part of the atomic interaction
potential. However, in collisional studies a limitation of optical pumping technigues is
that they are not sensitive to atomic velocity, and therefore not sensitive to velocity
changes. With non-linear laser spectroscopy techniques one may eliminate this limita-
tion. Some experiments have already been performed using saturaied absorption,
which were designed to measure simultaneously depolarising collision rates and
velocity changes (Hénsch and Toschek 1969, Colomb and Dumont 1977, Pinard er a/
1979}, In these experiments one makes an appropriate choice for the laser beam
polarisation and modulates the polarisation of the pump beam so as to select the
contribution of a definite atomic muitipole component in the saturated absorption
signal, However these experiments did not give conclusive results for the velocity
changes in depolarising collisions. In fact the atomic multipoles do not seem to be the
most appropriate observables for studying collisional transfers between Zeeman
sublevels (Ctzs) in the framework of non-linear iaser spectroscopy’. Besides, the
anguiar momenta of the atomic levels used in the papers quoted above were too large to
permit a precise optical selection among sublevels.

in the experiment reported here we have been able to isolate a signal arising from
only those atoms which have undergone a cTzs. Foilowing a suggestion of Berman
{1976), we have achieved this result in a three-level system with angular momenta
J =0+ 1 <0 using two Cw lasers to provide the pump and the probe beams. Unlike the
two-level system, the three-level one allows a selective monitoring of one level only, i.e.

+ For instance the multipole components of a J = | density matrix are:
) iyl \ 1o I 3 -t \
po =3 Hpgg+ o1y o1 pe =1vI) oy =poiy) 23 ==~3Ipag~iv B Hpi v poy)

where pog, 211 and p_, -, are the respective populations of the m =1, and — ! multipoles. [f poy is excited by
the pump laser, none of these multipoles is a suitable observable with which to study the collisional transfer
from m =1 to m = =1 sublevels, since a spurious and often dominant contribution (o p3 and pj arises from
the collisionless part of pon, while o, remains zero.

0022-3700/80/030147 «06501,50 © 1980 The Institute of Physics L147
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the levei common to the two optical transitions. Moreover, with anguiar momenta
J =0« 10 only the atoms different from those which have been excited by the pump
laser are detected. In addition to disalignment rates we have measured the velocity
changes which occur in a cTzs. There is a strong analogy between our work and the
determination of momentum transfer in rotationally inelastic molecular collisions using
an intermodulated fluorescence type technique (Meyer and Rhodes 1974, Bischel and
Rhodes 1976).

A convenient method has been found for xenon and its characteristics are depicted
in figure 1. A Xe gas laser provides the pump beam at A = 3-99 wm. The probe beam is
produced by a single-mode dye laser, a modified 580 Spectra Physics model. Addition
of a double Michelson mode selector (Pinard er a/ 1978) facilitates the single-mode
operation on the edge of the dye amplification range, and a fast stabilisation of the laser
on an external Fabry—Perot cavity reduces the jitter to about 2 MHz, The experimental
set-up is shown on figure 2. The beams counterpropagate in an absorpticon discharge
tube which contains a mixture of Xe atoms and perturbers. The pump-induced
absorption signal is recorded as a function of the probe laser detuning &', while the
saturating laser is on resonance.
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A
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Xz 687 nm Xe cbsorption ¢ alt
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Figure 1. The three-level system under Figure 2. Experimental set-up.
study, The pump beam is resonant with
the transition Sd(ij«—6p(d], at A =
3-99 um. The probe beam., at A =
667 nm, connects levels Td[3], and 6p($3;.
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In order to elucidate the role of the Zeeman structure in the signal formation one
considers linearly polarised laser beams. With the quantisation axis directed along the
polarisation of the pump beam, only the m =0 sublevel is excited and the probe beam
monitors the population of the m = 0 or the m = =1 sublevels according to whether its
polarisation is parallel or perpendicular to that of the pump. Thus, the occurrence of a
cross-polarisation signal is the signature of a transfer between the sublevels m =0 and
m =1, Both parailel and cross-polarisation signals are recorded. The ratic R of the
surface areas delimited by these profiles is simply connected to the population n; of the ¢
sublevels by:

R=n._ﬂ/no. (1)

The steady-state rate equations for the populations of the sublevels lead to the
following equation which relates the ratio R to the rate v of collisional disalignment.

R = 7(2)/(3'}’ +'Y(2,) (2)

where v is the natural decay rate of the level. We attempted to observe the cross-
polarisation signai using various collisional partners including Xe, Ne, He, Ar in a
pressure range from 0 to t Torr. The signal-to-noise ratio was insufficient with Ne and
He. In pure Xe the transfer signal was blurred by a broad background which most
probably resuits from radiation trapping by the transition 6p(3], «»6s(2), where the
latter level is a metastable one. However, using argon perturbers, we achieved a
satisfactory signal. The disalignment total cross section o' is derived from v* through
the usual formuia: v = no'®'j, where n is the perturber density and 0, is the mean
relative velocity. The experimental points are shown on figure 3. The value obtained
(P =80=20A% is in good agresment with the cross section calculated in the
framework of the dipole~dipole approximationt (87 A?).

1501
1004 T
| .
H I by
o IR
= - 1 T |
5 [
® l Lo
L i
504 :
0 200 400 500 800

Argon pressure (mTorr)

Figure 3. Disalignment cross section of level 6pf3); in Xe 1 by argon. The cross section is
deduced {rom the measurement of the transfer rate from m =0 to m = =1 sublevels. The
pressure of Xe is 15 mTorr.

7 The theoretical expressions for calculating this cross section may be found in Carrington and Corney (197 1)
The numerical quantities which we have used are the polarisability of argon. 11-08 a2 (Dalgarno and
Kingston 1960}, and the mean square radii for Xe states, (6pir™ép) =83-06 a3, (Spiri5p) =445 a2 (M
Aymar, private communication),
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The shape of the profiles, which we have not yet discussed, is the feature which
conveys information on velocity changes. The pump fieid tuned on resonance excites
atoms of axial velocity vz=10. Thus, among these atoms, those which have not
undergone collisions are detected resonantly by the probe fleld at A'=0. However,
some atoms, although resonantly excited by the pump field are scattered by collisions
over a certain domain of velocity space. This results in a broadening of the absorption
profile of the probe field (Berman 1978). In the previous investigations on velocity
changing collision effects in non-linear laser spectroscopy (Berman 1978 and references
therein) the signal was an intricate superposition of contributions from atoms which had
undergone 0, 1, 2, ..., coilisions. In the present case the cross polarisation signal is
essentially free from the collisionless component. Moreover, in order 10 retain only the
one-collision contribution we have worked at sufficiently low pressures to keep the
typical collision rate I noticeably smaller than v. Therefore we measure a signal with
parallel polarisation which is composed almost exclusively of collisionless terms, and a
cross-polarisation signal which arises from atoms that have undergone one coilision.
The relationship between these two profiles may be expressed in a mathematical form
by using the coilisional transfer kernel

T
" Joz - 012)

1

which is the probability density per unit time for an atom with iongitudinal velocity v%
in sublevel 0 to change its velocity to vz during a transfer to subleve! 1. One obtains:

) 1 T Nk , , ‘
Ly =~ [ w(*2 3 fesy dos o
v 0 t
where [.(A"% and [i{A") are respectively the signal intensities for cross and parallel
polarisation as a function of probe detuning. A typical recording is shown on Agure 4.
The shapes of the experimental [(4") and /,(4") do not depart from Lorentzians within

the limit of accuracy of our measurements but the width of 7.(A') is a little larger than

R, =480 mTorr
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Figure 4. Signai proriles; the similarity between the shapes of J, and /4 is evident as is the
small size of the ratio /, /[,
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that of Jy(A"). Thus to analyse these profiles we assume that the kernel is a Lorentzian
function:

vy Uz 0 0) (A5)°
W - =Wl - .
( 0 z) (o 1a5)Y +(vz ~vs)*

Comparison between the experimental data and calculated profiles gives Ad =
83 ms™". Our ability to satisfactorily interpret the data using such a sharp kernel
means that strong collisions with large velocity changes do not contribute to the transfer
cross section. This result is consistent with the small depoiarising ¢ross section due to
strong collisions that one can estimate from the orbital structure of the 5p°6p(i]; level.
The argument for this estimate is based on the conservation, during a coilision, of the
total angular momentum M, along a given axis of quantisation. Denoting m»; the
electronic orbital momentum of the active atom, », its spin momentum and m; the
refative angular momentum of the two atoms, one may express M as M = my + my + m,,
During a collision with a rare-gas atom in its ground state, exchange interaction
between spins may be neglected (Faroux 1969) so that m, is conserved. Eventuaily
exchanges can occur only between m; and my, provided T # 0. In our case the 5p° 6p (3]
level may be decomposed in P, and ’S, with respective weights 0-23 and 0-77
(Liberman 1969). According to the argument above, depclarising collisions can take
place only in the *P, state. Thus the cross section of strong depolarising coilisions is at
most 0-23 times the cross section of strong elastic collisions. a good estimate of which is
given by the kinetic cross section (50 A?), The value obtained (11 A”) is t00 small to
yield an observable effect under our present experimental conditions. Otherwise, the
small size of the mean velocity change is a general feature of collisional transfers and has
already been observed in several experiments (Bischel and Rhodes 1976, Liao er af
1979).

To summarise we have developed 2 technique which enables a direct observation of
the velocity change in ¢Tzs. This experiment differs from existing methods {Hinsch
and Toschek 1969, Colomb and Dumont 1977, Pinard er al 1979) mainly by isolating
the non-central interaction processes and by providing a signal more strongly connected
with the collision kernel. Experiments are under way to improve the determination of
the mean velocity change and to obtain the disorientation cross section by using
circularly polarised beams.

We acknowledge helpful suggestions by A Brillet and P Cérez for carrying cut the
modification to the dye iaser.
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Abstract. A saturation-spectroscopy experiment is performed in a three-level system in Xe1,
and shows that a narrow dip occurs in the power-broadened Lorentzian response. [t is due
to the Zeeman splitting of common level by the earth magnetic field. Other splittings,
typicaily larger than 0.2 the natural width, can be observed using this saturation effect.
Interpretation is made on the basis of simple realistic assumptions.

PACS: 32.80, 42.635

During the course of collisional studies in a gas cell [1]
performed by use of three-level saturation spectrosco-
Py, we have observed a new structure in the response of
the svstem. [t consists in a dip which is hoilowed in the
strongly power-broadened Lorentzian profile at low
pressure, This dip is removed when one inserts the
active cell inside a w-metal box which drastically
reduces the Zeeman splitting produced by the sarth
magnetic fleld. We show in this paper that this new
kind of saturation-induced narrow structure resuits
from the non-degeneracy of the level common to the
two transitions, and that it could prove of spectroscop-
ic interest for revealing small non-degeneracies when
they are hidden by the natural width as it usually
occurs in conventional spectroscopy experiments. The
validity of our study extends to any type of level
structure: Zeeman splitting, hyperfine structure, rovi-
brational structure.... We identify the origin of the
narrow dip in a coupling between the non-degenerate
sublevels through the populazion of the other level
involved in the saturated transition.

Experiment and Results

The three-level system under study is J=0eJ
=l+«J=0 In Xel, where saturation is achieved
on the transition at =399 um and probe is made

= Associé 4 I'Université Paris-Sud.

on the transition at i'=667 nm (Fig. la). The ex-
perimenial set-up has already been described [1].
The saturating field is provided by a Xe gas laser which
can be tuned on resonance and the weak probe fieid is
provided by a tunable dye laser operating with
Rhodamine 101. The two beams counterpropagate
within the active cell, a discharge tube filled with '7¢Xe
at low pressure. Their polarization is linear and per-
pendicular 10 the earth magnetic field. The saturation
induced absorption signal is recorded as a function of
the probe detuning ', while the frequency of the
saturating laser is fixed. When the active cell is inserted

[CH (b}
sp° 7a{i2],

. ! A
Az667nm | a
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Fig. 1. ta) Three-level system used in our experiment. (b) Generai
scheme of the system. Saturation is performed on aw—b transition
and probe is performed on the he—g one
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Fig, 2. Typical recorded profile obtained at p=3mTorr. Calibration
fringes are separated by 20.83 MHz The dots represent the calcu-
{ated profile. In the inserts are represented the variations of the two

maxima separation (D) and of the depth of the dip {R) vemsus /5.
Continuous lines represent theoretical variations and rectangies
represent measurements with their 2rror bars

within a y-metal box, we observe the classical signal of
a three-level system 2], i.2., in our case, & Lorentzian
homogeneous profile broadened by saturation. Ne
dynamic Stark splitting effect can be observed in this
gas cell experiment since i’ <A [3]. When the y-metal
box is removed, at low pressure (p<50mTorr) and in
the upper range of saturation parameter values which
can be cbrtained with our set-up (§ < 30}, we observe a
dip at the top of the profile. It is centered on the probe
resonance frequency and is symmetrical when the
pump laser is on resonance with the 3.99 pm transition.
its width is on the order of the signal width that we
should observe at zero saturation, and it increases
quasi-linearly with the amplitude of the iaser field. The
depth of the dip increases with saturation also. A
typical recorded profile is shown on Fig, 2,

Our experimental conditions permit a simple for-
mulation of the problem which emphasizes its gener-
ality. With a quantization axis directed along the
magnetic field, the net effect of this field is 0 split the
level. Besides, taking advantage of the orthogonality of
this field and of the light polarization. one can analyze
laser fields as superpositions of o_ and o_ polar-
izatlons, Thus, only sublevels m= + 1 are involved in
the transitions. The physical svstem under considera-
tion belongs to the general scheme of Fig. 1b. Two
single-state upper levels @ and ¢ are connected by
optical transitions to a nearly degenerate common
level b which is composed of two substates 5 and b _.
The separation 2z between these substates is assumed

J.-L. Le Gouét and R. Vester

to be on the order of or smailer than the radiative
width y, of level b.

Calculation of the signal profile can be readily
achieved by use of the standard theory of three-level
systems [2-5]. In the following, we assume two sim-
plifying conditions which are compatible with our
experimentai situation: y,%»y, and z*<y;, where  is
the pump field Rabi frequency at zero detuning. In
general, the three-level system signal is composed of
two different contributions [4], namely the stepwise
one which involves the population of the intermediate
level, and the two-quanta one which describes the
coupiing of the two transitions through the coherence
between levels a and ¢. But, to present the outlines of
the signal formation, we only examine the conrribution
of the level populations to the stepwise term.
Furthermore we examine first the case of atoms ar
rest.

We consider the interaction of the pump field alone,
with the three-level system a. 5., b_. Under our
assumptions, and in a steady state regime the equa-
tions of this problem {3] may be simplified into a set of
rate squations. The populations n_ of sublevels 5 _ and
n, of level a satisfy:

Ty =W, Fw_Mal —n)+y R "
Volts =Wl —nd) 0l {

where w. =%y, /[(d+e)* +724] is the probability per
unit time for an atom to undergo a transition ae=b
induced by the pump field detuned of 4 from line
center. n) and n2 denote the equilibrium populations
in the absence of the fields. In these equations, we have
taken advantage of the condition y,» 7, which im-
plies that the laser-induced population changes dn.
=n. ~n% and laser-induced internal coherences o, _
and ¢_ . are negligible with respect {0 the perturbation

| .

on, of level a. Solution of (1) gives

. 5 W_ ,
on,="2— 35 (n®.p% (2)
Yy Ta T W W =

[ntroducing the expression of w, leads to

s Syaind —n%) (3)
.= 3 3 ! 7
T A ze L+ D+ A,

where

A. =2 {28dy5e/l(d el =321 .

and S=dy*~ v, is the saturation parameter in the
absence of coilisions. Le. with v, ={y_+7,2.

In the absence of 4_, one recognizes the usual equa-
tons which describe the interaction of the two-level
systems a,b _ or a.b _ with a laser field. In our case, the
occurrence of 4 reflects the coupling of the sublevel
populations through the population of level a, [t shows
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that despite of saturation broadening, a narrow struc-
ture of typical width y,, is present in on,_. We have
dlustrated this feature in Fig. 3a. This dispersion-
shaped narrow structure is responsible for the dip
which occurs at the next step of the caiculation, in the
contribution of the sublevel population to the step-
wise absorption probability of the probe field. This
probability is proporticnal 0 w, x{(n% +dn_)+w_
x(n +dn_) where w, is the probability per unit
time for an atom to undergo a transition cesb,
induced by the probe field. The dynamic Stark effect is
neglected on level b, according to the above condition
x> <y;. Similar calculations may be done for the
contribution of the coherences ¢__ and g_ . to the
stepwise term and the same narrow structure is dis-
closed. Accordingly the total stepwise contribution to
the probe signal, as a function of the pump detuning,
takes a form which is represented on Fig. 3b for three
values of the probe laser deruning. Obviously the
structure of width y,, can be discriminated from the
power broadened profile of width 7,,]/1+5, only if
S» L

The magnitude of the two-quanta contribution with
respect to the stepwise one, depends on the ratio of 3,
to the decay rate y, of the coherence o, {3]. For
YueSiae the two contributions have comparabie
magritudes; a peak of width y,, which is always
present in the two-quanta term (even in the case of a
completely degenerate intermediate level 3, 4]} is ad-
mixed with the narrow structure due to the non-
degeneracy effect and hinders its experimenral obser-
vation for atoms at rest. In the opposite situation,
Yac P 7ap the two-quanta contribution is negligible and
the effect is observable.

Let us consider now rhe case of moving atoms in a gas
cefl, with counterpropagating beams, The detunings
and o' which we considered for atoms at rest become
4+ kvand &' —k'v, respectively. for atoms of velocity v

A
Yol

Fig. 3. (a) The dashed line represents the variation of dn_
with pump detuning 4 in the absence of coupling between
subievels, The continuous line represents the same varia-
tion in the presence of coupiing. (b) Stepwise contributicn
for atoms at rest versus pump detuning for three values of
probe detuning

along the beam directions, k and k° being the wave-
vector magnitudes. We have performed integration
over velocity with the additional assumptions
The €K,k and v, €ku where u is the mean atomic
velocity (Doppler iimit). At given 4 and 4' the pump
and the probe fields interact with atoms in veiccity
demains of width ;,, 'k and v, &', respectively, centered
at ~d/k and 47K, respectivelv. If the detection ve-
locity domain y,./&" is much smaller than the excitation
one 7, 'k, the detected atoms interact with the pump
field as if their velocity were exactly 4°/k’ so that their
actual detuning with the pump is d+kv=d+kd'k.
Thus the shape of the stepwise contributions integrated
over velocity, is the same, either as a function of J'k/k
at fixed 4, or as a function of 4 at fixed A'k/k'; it is very
similar to the one that we obtained above for atoms at
rest (Fig. 3b) at 4" =0. As for the two-quanta term, the
peak of width v, is eliminated by velocity integration
(2, 3]; then its contribution exhibits the same narrow
structure of width 7, as the stepwise one. Their relative
magnitude is given by k/(k+ k).

Although the two latter approximations are not fully
satisfactory in the concrete case under consideration.
we have used them for collating theory with experi-
ment. In Fig. 2. comparison is made between theoreti-
cal predictions and experimental data (where 4 =0 and
4 .is varied). The atomic parameters used in our
calculations are the lifetime of level b: 30 ns [67, the
Landeé-factor: {85 [7], and the spontaneous decay
rate 3, from level a 1o level b. which is close to 7, [3].
The value of the earth magnetic fieid is taken to be
0.4 Gauss, so that the splitting is 2z = 0.4y,. The vanish-
ing of the dip that we have observed for pressures
larger than 30mTorr seemingly results from a drastic
decrease of the =stfective saturation parameter due to
elastic (and possibly inelastic) collisions on level a.

In Fig. 4a we have represented the evolution of the
calculated profile with laser intensity for a given level
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splitting. In Fig. 4b are shown several calculated
profiles corresponding to different splittings at a given
laser intensity. This demonstrates that splittings as
smali as 0.2y, can be detected using this saturation-
amplified splitiing effect. It should be interesting to
verify these predictions by varying the magnitude of
the magnetic fieid; to do this, impertant modifications
of our set-up would be necessary.

One may wonder whart occurs when one gives up the
restriction y- <y:. A general calculation shows then
that the depth of the dip varies as vi/(;y*+y7). This
means that the dip is observable as long as the internal
structure of ievel b is discernable despite of the power
effect in this level. Thus, the observation of the dip is
limited by two conditions ¢* <77 and S» 1, and these
two conditions are compatible provided y,» 7. One
may connect the crucial importance of the relaxation
rates v,, ¥, and y,,, to the fact that no simple physical
picture can be found in terms of energy schemes, which
are usuaily relevant to analyze the effects of level
splittings in weak flelds (Zeeman and Stark effects,
quantum beats) or in strong fields {light shifts. dynamic
Stark effect). Otherwise, our work can be included in a

series of recent experimental studies [9-1i] where
additive new structures have been cbserved in the
response of three-level systems. These new features
have not all been explained and it might prove fruitfui
to take small non-degeneracies into account to analyze
them.
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4 semi-classical picture of depolarizing collisions

as cbserved by laser saturation spectroscopy techmniques
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abstract : An extension of the J W XK B approximation to inelastic processes
iz used to obtain semi-classical phase-shifts and scattering amplitudes for
depclarizing collisions. It is found tha%t the scattering amplitudes contain
contributions from two overlapping regicns. For large interatomic separatioas,
the different Zeeman sublevels are shifted and mixed by collisicns but follow
a commen collision trajectory. For small interatomic separations, i% is pos-
sible to find adiabatic eigenstates which follow distinet collision trajecio-
ries. The theory is used %c investigate the nature of the depolarizing colli-
sion kernels and rates which enter into the analysis of laser spectroscopy

experiments.
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I, INTRODUCTION.

lzser saturation spectiroscopy exreriments are beginning fto provide
an important probe of collisional processes occuring in low pressure
gases1. The elimination of the brecad Doppler background encountered
in standard spectroscory permits a more sensitive measure of the manner

in which c¢ollisions perturdb the energy levels and alter the wvelocity of

atoms,

4 particulariy interesting process that may be studied in such

gxreriments is the way in which collisions periurd superpositicn states

in atoms that have been created by an atom~field intersction. Since
the varicus internal states comprising the superposition state are
gererally shifted and scattered differently in a ¢ollisien, ore is
led {0 a some what complicated description of the entire scaitering
process for the superposition state, especially il collisions can
also couple the supervosition levels. Formal theories™ 2,3 have been
developed %o describe the scattering and time evolution of atomic
superposition states via a quantum-mechanical transport equation,
but liftle progress has been made in obtaining solutions or physical
interpretations of fthe resulis, It is the purpose of this varver 1o
provide a simplidication of the transport equaticn and some zdditional

thysical insight intc the scattering process. Methods of semi-classical

scattering thecry are used to acnieve these zoals.

The specific precblem we choose o study invelves the scatterine

cl

of atoms merared in a linear superpceition of magretic substates of



a level having a given internal angular mementum Jj . The way in

which collisicons couple, shift and scatter the various magnetic sub-
states is investigated, Cocherent superpositions of magnetic substates
(magnetic moments, Zeeman coherences) are conveniently created and
probed using the 3-~level system of Fig, 1 (shown for j=t1 ). The

i~2 transition is excited with a nearly monochromatic laser beanm

and the 2-3 transition is probed with ancther colinear laser beam,

The level cemmon to the two transitions is degernerate and the Zeeman
coherences may be produced and detected using a proper choice of the
laser beam polarizaticns. Owing to the Doppler effect,the excitation/
detection scheme excites or probes cnly those atoms having a specific
velocity component aleong the laser beam direction. Thus, any collisione
induced modification of the Zeemen coherences for atoms having a sve-
cific longitudinel velocity can e monitored in such a system. The
Zeeman coherences tend to be destroyed by inseparable centributions
from collisional effects on the internal (shifting and mixing of
nagnetic sublevels) and external (state-dependent scatitering for the
different magnetic sublevels) atomic degrees of freedom. In such
experiments, the collisional relexation is determined by the number

¢f collisions per lifetime of *the level under consideration and the

specific interatcmic potential,

—{

% should te noted that collisional depclarization studies are
10t new. Optical pumping fechniques have been used fo investizate
depolarizing collisions between optically oriented excited state atoms

[

: , 4 o A
and ground state perturbers , However the general nature of such



—tim

optical pumping work (broad vand sources, total cross section measure-
ments) does not lead %o results that are overly sensitive to velocity-
changing effects. Recent laser saturation experiments5 based on scheme
gimilar to that shown in Fig, 1 previde a more sensitive measure of

such effescts,

In attempting to analyze the scattering process for an aitom in
a linear superposition of magnetic substates one is naturally led %o
examine the applicability of the classical pictures shown in ¥Fig. 2.
The first drawing represents the single trajectory limit, The
dependence of the deflection on internal state is negligible so that
the intermal and the translational motions are deccupled. The second
gcheme devnicis the situation where a diagonal representation has been
found, Then each sublevel cbeys the rules of elastic scattering
along a substate-labeled trajectory. When none of these ex*reme

situaticns holds, is a classical picture still possible ? Answering

ot

his question would help to ccmplete the blanks in the third drawing

f Fig. 2. 1I%t shculd be noticed that the existence of a classical

O

pleture is questionable since depolarizing collisions imply a cou-
piing vetween the intermal motion, which is highly gquantum-like due

. o

¢o the smellness of the electronic angular momentum, and the irans-
lational motion which can be quasi-classical. We shall discuss appli-

cability of the various limits and approximations in iterms of standard

treatments of collision problems,

IT various methcds available for treating inelastic

-
1
1423
®
O
<¥
B
o
3

scattering, when the de Broglie wavelength of the cclliding variicls



is much smaller than the characteristic dimension of the interaction
region are reviewed. In section III exact equations for the scate
tering ampiitudes are obtained and those exiressions are evaluated
in the wvarious seri-classical limits discussed in Sect., II. 1In
section IV we return o the meoblem encountersd in lassr spectro-
scopy and examine the semi~-classical limit of the transport equation
Tor atomic multipoles of a degenerate level, 4 summery is given in

Sect. V .

IT. APPROXTMATIONS IN ITNELASTIC SCATTERING TWECRY,

A few years ago, the development of research in the fislids of

e . . . . . , . T.8
collisicnal rotational and vibrational excitation of molscules'’”,

¢

i

and of electronic excitation and charge iransfer in atoms” stimulated

efforts for obiaining a semi-classical description of inelastic colw

(]

-

- 10=16 . ) - ;
lisions , which should be, by far , more tractable than a purely
quantum appreach, Since certain procedures in these thecries are
gimilar fo those encountered in obtaining seri-classical limits of
glastic scattering, it is useful to recall that two semi-classical
o \ 17 . \ e . e s
approximation schemes may be used to calculate the slastic scattsring

amplitude :

- y 1 21”.3 : -
£(6,0) =7 £ (22+1)(e -1) Pz(cos 5) {1}
7

(where ¥ is the magnitude of the atemic wave vecter and 7 is

. N v - L. \
the phase shift of the i-labeled pariizl wave).



i) The first method is the semi-classical Thase shift approxima-
tion, which is valid when the de Broglie wavelength % is much smeller
than the distance of closest apmroach T, This iz a form of the
J WK 3 approximation and it expresses the validity of microscopic
causality during the course of a collision., In *his approximation
each nz is caleulated along a classical path which is characterized
by the initial velocity and the impact parameter (z—+%ﬂ/’K . However
there is no correspondance between the deflection angle 6 and an

impact parameter since all the £ numbers contribute in Eq. 1 at § .

ii) The second method, valid under the more stringent condition

Vo << Hrc , 15 the classical trajectory limit. The comdiiion Vi <K T?;
rermits one o retain in Egq., 1 cnly those ¢ +values such that the

. . . 1 . ) .y ) ) .
impact parasmeter (ﬁ +§J//K Corresponds to c¢iassicad scattering at

angle 9 .,

A number of papers have explored the conditicns for gereralizing
o . . o . i5=15 .
the J WX B approximation to inelssiic processes using an ap-
. e D = ;
Prcach which was initiated by Kemble ~, They have concluded that
such an extension is possible only when the atomic translational mo-
ticn is nearly independent of %the internal states. In the case when
the zdditicnal ccendition ¥Viv <« Vrc is fulfilled, the J WX B 23~
tensicon 1s thus possible only when atoms Tollow the same common $pa-
tial trajectory in any of the coupled internal states as in Mig. la.
4 completely different aprroach has been developed under the name of

: . . . ] . 15, 11 ™ . L
classicel Sematrix theory by Miller and Marcus ' ', They ireat the



internal degrees of freedom quasi-classically, reteining only the

interference propertiss of quantum mechanics, since thev calculate

scattering amplitudes, In these papers there is no apparent condition

of commen trajectory. A special mention must be made to the work of
16 ) . . s s

Pechukas ~ which by-passes the common trajectory condition at the

expense of complications with a non causal interacticn.

In light of these general methods let us examine the depolarizing
collision problem. A structure-less particle, the perturber, collides
with an atom with an internal angular meomentum 3 . The magnitude of
3 iz on the order of a few i and is supposed to be much smaller
than that of translational angular momentum. Since the collision
is assumed to result only in a change of direction of 3 , the other
nuabvers which characterized the internal state of %he active atonm
are implicit, The intera‘tomic potential is a function of the inter-

. - . - 5 -
nuclear distance » and of the angle (r,a) .

o,11

. ) oo . . .
A classical S- matrix methed seems very iempting for scl-

ving %the problem formulated in this manner, With this approach, for
given initial and final values for the variables describing the systam
{internal and interparticle angular momenium, energy), one calculaies
S- matrix elemenis classicelly along the trajectory connecting these

. LRI 2 L . - kg Py -

initial ancd final state values., A phase ¢c = o) ar/’ﬁ' svaluated
along the irajectory is asscciaied with each S~ mairix element,
enabling ore o account for any quantum inserfersnce effect arising

from contribution of several trajectories %o a given S- matrixz element,



The classical S~ mairix has the advantage of eliminating the dizscus-
gion about common irajectory for the various magnetic substates since
it is only the initial and final state variables that determine the
scattering process, However the solution of the problem in the frame
of classical mechanics is rather difficult : the couple of colliding
rarticles in the center of mass syster has 8 degrees of freedom and
arter taking account of the conservation of j , of the total angular
momentum 4 of total ensrgy E , one is left with three differential
equations two of which are coupled. In general these squations must

be solved numerically,

If instead, we adopi a quantum mechanical formulation of the pro-

g

blem, certain siwplificaticns are possible. Since the interatomic

-
. . s - - . . g - . -
potential depends only on guantum variable r and on operasor j.r ,
ore immediately notes that, if %he "instantaneous” axis ¢f guantization

. - . . . . ~ Lo - -
is taken along r , then the Hamiltonian is a function of 1 and JZ

A A

- 0y d " . - I - . .
and commutes with 3, (recall that r,i1=0 since r ig the inter~
~
atomic separation and ] acts in the active atom subspece) . Thus

using this basis, known as the helicity representation after Jacob
< s 19 : N . . s . s
and Wick 7, one concludes that the various magnetic sublevels in his

representation are coupled only by the roitation of the internmuclear

axis during a cecllision., Two limiting cases may be envisicned

i} If the various insiantaneous magnstic substates sxperience
approximatively the same collisional interaction (ihe sxplicit condi-
tion is prescribed in the next section), then the notion of a common

classical frajeciory may bte valid., Morsover the ccupling beitwesn



magnetic substates induced by the rotation of the internuclear axis
can be significant since the "instantaneous" eigenfrequencies differ
by less than the inverse duration of a ccllision {i.e. the helicity
representation is not an addabatic cnme in this limit). The coupling
and scaiitering of the levels can be calculated usirg a semi-classical
rhase shift approach. One expects that the limit of nearly-squal
coilisional interaction Tor the different subsiates is achieved for

collisions with large impact parameters,

ii) In the other sxtreme, one can imagine that the heliciiy revre-
sentation is an adiabvatic one. The various magretic sublevels expe-
rience significantly different collisional interactions and are scag-
tered independently accerding to the squations of classical scaitering
theory. ©Normally, one reguires small internuclear seperations %o

. . e - . . L, 20
achieve this adiatatic limit™",

(3

1% is the classical trajectory limit of these two extreme situe~
ticons which is illustrated on Fig. 2a,b . One might expect that the
range of validity of the semi-classical picture could be extended by
cembining these two appreximations, For example, in a given celliision,
limits (1) and {ii) could be used for larze and small internuclear

separations respectively. The urecise cenditions of validity of these

different situaticns are examined in the next section.
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III. CAICULATION OF THE SCATTERING AMPLITUDE.

The calculation is performed using the helicity rewresentation
which has been defined in the preceding section . During a2 collision
the internal angular momentum changes from an initial value M ,

taken along the directicn of the initial velocity %o a final value

M' which is taken zlong the final direction 69 . The scatfering
amplitude takes then the closed from17

. M- -

Jhel (w) J J*

D (899) = =S T (20+1)(80, =6, ) D (9,8,00  (2)

. J . , J . o ad
where SVIMI in a $-matrix element and éDWN'(¢’9’O) is the rotation
I M

matrix of rank J . The internal angular momentum J and the rela-
tive orbital angular momentum £ Thave been coupled into the total

angular momentur J and the summation is over all allowed values of
“r o L . s

J = 4+3 . In order to obtain elements of the S- matrix cre wriies
the wavefunciion for the system as a linear combinaticn of the "ing.
tantanecus" eigenfunctions in the helicity repregentaticn, The cou-

vl .
(r) descrive the scattering of these eigen-

s , Lo
states and are related to S -matrix elements by the equation

. 3TN ~iKr MM'4T T iKr
1im v ) =6 e - (=} Sp © (3)

This Tboundary condition selects particular solutions of the

e

radial equation which is derived from the Schr@dinger squaticn {see

. \ - . . o] s o
Appencix A). The zeneral scluticn ?“‘(r) satisfis

Y

“

¥

A% ]

e 8 DR ':,TIM_)‘[ R €3 I R 7[a> v e ()
T 1 | T x : A
dy MM



.-

where o 1s the reduced mass, and ;

)

e JI+1) .2 r -
<Mlvimt> = <VM(r)+ - 5 +r ) 63@?' - 3 [7\+(JM) ?\.ﬁ_(JM) 6m1_1
ur aur

SNCIRNCORI

where VM(r) is the interatomic potential in substate M and

M) = [5(Te) s (e )]E

In the absence of coupling between the channels, Ba., 4 reduces to :

2 .2 2,2
7 d LD SRR S 'L ) RS-\ N 5 (
_2}.!, Grz - 2;1 + IM(-.) -+ 5= ¥ M(I‘) = 0 . \5)

ur

The general solution of this squation in the J ¥W X B apgroximation

i
. . - . . " UEIM o /2
is a linear ccembination of funciions o ~M/9?ré where
o 4

2.2 Jlret) L2 st/ e e e N
q:*m' TR - NERE WE T gy, ‘UL Tpte') e . (8)
' 1

Fiy + elQJM - e-wQJM
v - ' + h T . by
v M\r) bJM(r) T JM(T) Tg;"fg {7)
g M g4

The standard theory of second order differential gquaticns ztates

then that, in addition o the boundary conditions, a supplementary

o . e , L = LT . . &
condition is needed to determine o,w(r) . We nhave chosen ithe fol-
o &
lowing condition :
t
i —ip 10 -0
L L P S by (o o ZH o - 4y, (8)
Q. g T + o, e TITT - = em—— 0. e + 2 e = ]
Ju T JM T ERC RN D SR JM T ¥
JH
which iransforms Eq. 4 intc the szet of first order differential



equations :

! — + .
£ S = Tty T Xy . B Ty
b (r) ===y g vl s (b, @ T
JM 2?.,.M JM T (@ g} )'g‘ JM+1 *
¢ M UIM+t
.- e“l(QJM+1 * 9y) LA . el(QJM-j F O
MRCESS i TP @ T\ =
T I
i *
oo e Qm)\ (a)
T 1 T
‘ = ) . 2
where Lo = P\i(d M) Ki(J,M)/l" . (10)

Except within a distance of a few % from $he iurning voints where

g

is close vc zero, these "exact" equaticns may be simplified

J M
by using the conditions that we nave imposed at she beginning. From
. . - . oo 2 . , . .
x K r , it follows *hat ?,.\ a<g'>_ i and since KK J , it
c JH1 JM
i 1
_ . - = o o Fy 7 . —— ;
follows that X 2( Y _ < <Y /4, Using these wo une-
TZ g/ 2 gy Ty s/ ne

qualities one may neglect the terms having rapidly varying vhase

Tactors in Eg. 9 and obtains :

N R (11)
v T Sme Sw
M
_ , zil{s_ =S
where A~ = % e ('(+<S +X 8 ) e MDA ;vr>
* Twr T T 3V Cwwer T O e’ T
2]'(?[)" oy ,)
oM

Thus the inward wave (revresensed by b ) is deccupled from outward

\ o+ . o s - .
wave (represented oy oJ y ). T™is is the essence of the semi-classical

aprroximation and can be considered as an expression of microscopic

causality, However, the semiwclassical aprroximation requirss, in
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additicn, that a connection can be made between inward and outward
waves at the classical turning point. This is accomplished mrovided

. . - . . 14
one of the two fellowing conditions is fulfilled :

D 1Dy Doy | < Ty

JUT T IMEd

to define a fturning point, which is common to all the channels. ihen

x 1 . . s .
Tyt o This cendition permits one

in addition VY <« Vrc , 4 common trajectory is available.

;
ii A IS . )7 . In this case
1) !@JM J‘M:1| TN /2(‘?*4 TMz1 =
the AMM' in Eq. 11 are apmrcximately proportional %o 6MM‘ . Thus
B
the substates are not mixed by colilisions and the bJ% are ccnstant,
&

This decoupling corresponds to the adizbatic approximation.

3
{5
D
w
D
ik
]
jo
"
(‘)
cf

t requiremenss for 2 semi-classical description,
correszond, as expected, %o the limiting situaticns that we have
evoked in the previcus section. In %“erms of the potential diffsrence
vetween the intermal states, the above conditions are rgspeciively

transformed into

, 2, - ]
JM(I‘)—VMt 1(1‘” <« (@J“w - P ,‘1:1) /2y = B, (12a)
=52 Pyt oy

* r —T‘ - — e in ] - : (
RS S GNP s ™ o p. )t z, . (12v)
CTM Y TMt

Condition 12a regquires that the difference beiween %he gcatvering

rotentials for different magnetic substates be small enocugh tc 2llow
g‘ﬂ

for a "single trazjectory" apmroach %o the moblen while condition
12b requires that the potentials differ enough sc that the collision

is adiabatic with regard %o the ] nelicily eigenszatess. Except in the



1l

vicinity of a classical turning point, E1 is of the order of thermal

. . C o N ; 2.
energy and is much larger than E_ which is of the order of A"XK/ur .,

2
Therefore, throughout the classically accessible regiocn, at least
one of the unequalities (12) iz satisfied by any potential difference,.

This guarantees the general validity of & semi-classical description

of depolarizing collisions,

As an illustration, we consider a simple potential such that

[*. (r)..

M W*1

o

(r is a monotcnous, decreasing fonction of r .  Thus
b
if r, is a distance such thet B, « |v, (»

conditions 12a) and 12b) are fulfilled respectively when r > r. and

)= )| «<E,, the

1tFo) = Ty (74

r < ro . This situation iz represented in ¥Fig, 3 wanich exhibits the
overlap of the adiabatic and single trajectory regions, In this si-
tuation one may transTorm Eq. 11 in order to examine the classical

mnotion charactesr of the problem. We define a set of clgssical *ra-—

jectories using a time parameter + , The radial cocrdinste 1T (t)

satisfies the equations :

e L . +
@%M/au— 7s (J(tn when <90
(13)
erM/ dt = VJM(TJM(t)) when %> O
/ {TP)
Ty (O = T
where the radial velocity qu(r) is
VJM(r) = §PJM(r),fu when r Crg
\ / (14)
V. {r) = 7 (r} = < 5 \r)> . /u when » > r
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and =

(12)

y is the cocrdinate of the classical turzing point in

channel M , with angular momentum J

o

. . TP
Two different situations may be examined according as réﬂ )

is larger or smaller than ro . We examipe first the case when

(7P) . . o e b s :
rJM < rO . Then the radius ro is reached at time ooy such
* e
n { - T i - » o B bl {t
that ‘JM\tCJM) =Ty - In Eg. 11 we replace DJM(T) v CJM ( )
acsording %o
e Me) = M (£)) when t > 0
gu VYT P ‘ ¢
{15)
e (8) = v.l(r. (8)) when % <o
J1 M IM T

M . ... . . ) .
{i.e. Cry () is evaluated along %he r’ﬂ'\t) classical traiectory).
LN [F)
. ‘ A . o w
Une cbtains the following equation for the CTM (u) :
o
d My oM M \
w—— 4T ) = L B.l. o 7 when > 0% 16
at Iy M v YT 2 oM (16
where
B (5) = T (e ()80 + LT (8)) 6y ) (1)
MM 2iu JM M NASUE JMTTJM MM—1

The

transformation has been achieved by ideniifying (P__ @ )e/

ST IMT TN
. (ﬂ) .@ ; Dt { an
and b 2 With V_{I .
\VJ-I‘!I JM|)/ 3% L N )

- When r < r. , the adiabatic
J W
. p . ‘ x . ‘ . .
aprroximaticn implies that bJW(r) is constant so thab
- -+ (mp) )
b ~{r. ) = o_J(zr ), and the usual J W X 3 conneciion formula a3
JM0 JMTTH
‘i’"’
the furning point'' lead 3o



—1H=

-2 () Lo (%
in(rO) g T oM JE = 1 bji(ro) énl g I . (18)

According %0 Eq, 15 this may be iransformed into :
2

S S
__a._f OFM ZIM (. (1))ge
T JH

M,
) = e F ) & g P

. (19)

With this equation the description of scatisring as a function of

time is completed. In Zq. 16, valid for r > ro , W& recognize the
Schrddinger equation for infernal atomic states in %he urssence of a
time dependent interaction. The space coordinate is no longer a quane
tum mechanical variable but is charged intc a time devendent parameter,
However, there survives in Zq, 1G dhase shifts which aties®t 3o the
quanvum mechanical character of the translational mciion in the region

where » <z,
v

In order to visuelize the mrocesas, it is convenient %o define a
time scale commen to all the trajectories with the same impact para-
meter J 4 %/’K . This is obtained by an apyropriate translation of
the verious origins of time so that the first passing of trajecicries

through the boundary at occeurs at the same time + = 0 instead

0
of tﬂJM (see Fig. 4). Thus at a given impzct parameter, all the
trajectfories coincide from t=-e %0 t =0, After % =0 the

trajectories part from sach other, but this does no: imoly that only

ent of the internal state survives on the vath r

ot
f+
(0]
=
fe]
<&
B
Re]
@]
]

JM

after the parting. Indeed when the trajectories cross the boundary

r again at time T, =2t __ , the following idertity holds ,
9 oY CFM

Wal ]

(s s el

TM IM ('OJM' JuNTorM

]

according i the definition of



In other words the bJM are not ccupled in the region r < ro hut

exist along all the classical trajectories. Thus when cne exiis

. ) . . ¥
region, one finds values of «o.

r - # 0 corrssponding
("}

the r <
to bJ; evaluated along the rJM' trajectory. This non cancel-

) - Mt
lation of ¢, (

N ¢) when M # M' in the parting regicn demonstrates
o

the limitation of a classical path picture. After time ﬂ}Iw sub-
oL

states are mixed again along a common trajectory according to REq. 16,

In order %to obtain a semi-classical expression for the 3§ -matrix
elemenzs 1t is convenient to use a time evolution operator, which,

along a trajectory Lo is defined by :
I

.

L
,t)cd {gv) . (2

i haat!
(e) =z v

{ s
(S T
i g NN

With this definition and using Egs.

da
L
1
. ‘ r OJL \
- M, \ ] 2 :
s o) = P ot SRR | Ty g )4
e oqw g

o (=)« (27)

This expression is substituted in Ze. 7, and a comparisen with the

voundary value given by Zq. 3 is made, allowing one to avaluaie :

- PRERGCE S g W, , v oL, R .
D’J"Vi' = \"') Z .U11 |\_m3—tq wl Y "y, L k) rm) e:{':)(“_é\:, '*'23-71 )
MM yy O QoM MMt GaMn - MM Jun

il
4
(22)
where
N
f‘r (x‘j'?‘?“’.fu(r') 4 T
il = lim | S dr' - ¥r = {U‘.;.._i_)-..-
Jun J (=) i ! VT Z

e
rJﬂ'

apd



% OJIJI"

oo
Jut 1 : 1
AM?M = 'II'£ (fmn( J'\;l—n-) - ( an))dq" + ;jm (VM"( J-VI”) - VM,(rJ-M,,))d't .
Camm -
> T, » the time interval (-t

during which the trajectories part from one another, collapses, so

In the case when r(TP)

JM GJM ’tOJM] ’

that tCJH may be get t¢ O in Bq. 22 which reduces to :
9\
ot _ M-1'+J . ‘
Sy = (<) Upgryg(meor0) exp i mo 3 noy (23)
where T = J M Ukl
M1M l" M"‘vﬂ'"( ao O U‘;;('B(O,m) *

This is the farthesi point which can be reached in the direction

0f a semi-~classical piciure under the apiwoximation % <K r . AS

—

has airsady been noted in section II, the classical *trzjectcries
+ u

which have been hitherto considered may not be regarded as aciual

paths since deflection in direction 6o , which is described by the
scattering amplitude (Eq. 2) invelves contribution from all the

impact parameters J + %-/ X .

The final step of the semi-classical approximaticn is accoemplished
rovided & << V;C . t consists in using the stationary phass methcd

to calculate the scaitering amplitude (Eo. 2). This calculation is

verformed in Aippendix 3. In the simplest case, that of a purely re-

rulsive interacticn, one obitains

) . n
P:_eL,r Y 1 —é @M” "
;M‘M.\e’cp}' = [ ],%, z [ eg\,In} Ty (—' 4 lJr\""rll)
o Ki sing | ¥¢ i )
T " — M -
AN MY Aoin v )T
T w Vone em[m qow T nJeMnM"} VK:L_ 7 g gy
2xD - 1Mp ‘ (24)
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This result is velid provided that Y& <« \!’55 ,and Jo.8 >> 1. The

former condition allows one to use a stationary phase method, and the

latter condition implies that validity of Eq. 24 breaks down in the

swall angle diffractive region.

As in elastic scattering, the major contribution in the sum over
J comes from specific values of J , linking these wvalues and the
scattering direction (8¢) . However Eq. 24 differs from the usual
elastic scatiering amplitude in the fact that for a given deflection

4
dirsction 5 a distincet impact parameter J +w /K dis associa-
? , I I 3

GI, i

ted with each intermediate intsernal substaie M" . Jor more geperal

1

crms of interaction potential, a rainbow angle may be defined zand

eversl values of J are gsnerally

L4]]

when © dis smaller than ii,

involved in the scattering amplitucde for given 6 and M" .

Throughcut this section mention has been made of classicel tra-
jectories, However this noticn is actually meaningful , only when
collisional effects on observables are considered. Then scattering
cross sections instzad of scaitering amplitudes are involved, The

aim of the next section iz %o discuss the clzssical trajector:

{n

picturs of depclarizing collisions on the observables which are

accessible in laser siecircscolpy.
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IV, DEPQOLARIZING COLLISIONS IN LASER SPFCTROSCOPY.

In a gas cell, the quantum mechanical state of atoms within a

. - . . . - —p .
small domain of pesition-velocity space around (r,v is most conve-
niently described by the density matrix elements

Py (T:V) where

a and a' label internal sistes,

The general transport equatiocn

wnich determines the collisional evolution of density matrix elements
of

"active atoms" immerged in a perturbed bath is given by

d '3 - > r .3 Bl e -
-5 =- 5 T {¥) p {r,v,t)+ T j vt W P (T
dt "aB'coll e af a'f! T a'g af
P gt (F47' 1)
re 8 Lnl By ow ) EE, oo N
where Tua (r) = N.j 4 fp Jp\wn)(lp Laa](fr, r) 655' *ﬁﬁ'(fr’r )6aa'1
and (25)
L= =z [ — - -
wzﬁs {(¢1,7) = NJF d’v?_j d7v_, 8(viuv=Y) W_(v-v'+7)
! -1 f (vt v ) 7 e
&5(wv Vr) v, a‘akfr’rr) 3'B(Jr’vr)

the relative velocity befween active asom and rerfturber,

e rerturver equilibrium velocity distribution,

) and N is
r

the perturbter density.

In our case the

labeled by *the magnetic number
- ~ g - ™ .
scattering amplitudes ars :mm' v;,vr,A) whers

] and the relievant

A
A

taken along =z fixed quantizaticn axis & . Thi
q

¢

scatiering amplitude
may be expressed as a function of the scattering

=

amplitude in the
elicity representation by



ek

o

o ROPLL ®) ) (26)

kd
MM

where R = (CP ,0 30) and R' = ((P l’8 t’o)
r r Ir r

are the rotations which respectively bring ¥ and ﬁ; aloeng A .
e -

In traditional optical purping experiments in which depclarising

N P ! C . ) . . -

collisions are studied , neither the vapour excltation nor the signal
detection is velocity selective. Thus the observed quantities are

funciions of

r,t) (27)

[* (-;:t) =er3V pmmr(:\-;t

mm'

-

wnich satisfies the following collisional decay equation :

4 . _ - n"m —
dt pmm'(r’“> ecll T mﬁm"‘ (o pm”m”‘kr’u) (28)
) o' i"‘s R ELP f"3 ot ey
mmere oy, o= (v (T - Jev ol T T

s , m"m!'t . . . .
Traditionally the ¥ \ are evaluated using straight line atomic

_ .21 . . - .
trajectories” . The more general expressicn given in Zg. 28 reduces

to combinations of integrals of the form

f‘g_; - * (¥r% ) r (1,7 ) = (20}
u viv. Tman" p? ! Cmrgm \Vpr Yo/ T o
'y
Loy ( )p—.M SRy 9 ,)Q\j* () d (R,\(AT”)(DT,W)
) SEELM R Sl iy 14 :umnp\’ 93}”' P AR SN coti i ad T F
X 1 M
§ 3 IN/3 3 N Ty \ TN
(2£41) ‘ : = ()94
; !
-1 ur a \-—Z"E” M q’,' \—M M! ] ,’J "\-;"’I" wm q':"
: TH* T
;’_)G."q ¥ L i(s” -
\ ST el N AL :.,.p:,,r‘;ln/
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which bear a resemblance to expressions for fotal scattering cross

sections, The dynamic factors appearing in Bg, 29 are

JE J J Jr#
- 5 -
SM“'M‘ SM“M MM 6M”M SM“'M' 6MM” * 6M'M”'6MM” ' (30)
Ty 111
The contributions to Yom'! which come from the fhree last terms

of this expression cancel one another, as it can be verified using
Fegs., 25 and 29, Sincse lJ'—J| € 23 << J a good approximation for

the remaining term in expression (30) is

J* J o % Jnt , _ Jn*,
Syreyp Sy = F UM”’n.(_m’_tOJn) UM"H'\—M’-tOJn') UnM'(’“GJn"'““)

an'! AJ

el (% +) sxpei (A - 2X]
Gin"’ S UL A - Jn n

In the previous secticn it has been shown that the quantun mechanical

-

aspect of the translazional motion iz concenirated in the Tactor

exp-2i{n__-n__,) . The other factors describe the evolution of
gk

n Jnt

internal substates alonz classical vaths »_ (%) . Ilet J. be the

Jn C
. iy (7p .
angular mcomentun for which rOWI = rO . iIn Eg, 29 the sum over J
o

. ‘ . o -
may be regarded as a sum over the impact parameter (J415)/’K , as

lassical mechanics cross seciicns, In the region

(TP},

it is the case in

{>

where J > J,. (eor Ty < er / a comrmon mction apyvroximation is
k) i
1

valid., Thus 2{n. =-n. ) == at{v{r (£))-v (x.{% (=2

U’]dn ’-}Jfl’ 'ﬂ'Ji \ n\ J( )) n,( J\ )) ¥ \ D )

- OO

and in zg. 31 4. may be zei squal to ¢ , ag it has been done in

i LE

Bg, 23. BEventuelly, Eg. 31 iz reduced to :
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J ¥ J (_)M'—M+MM—M” J*

3 s O (woo, 4 o0) (33)

(“m?"f"m ) ULJ;

uroe Suvm T i

{r (t))-v (rJ(t))—V‘g(rJ(t))]dt

M k)

) 0
1
— 1

This expression describes the subsiate mixing along a single irajecs

”(TP))

Ty it may be verified that

tory »_{%) . wher J < Iy (or r, >
W)

- 1 3 't i
lﬂJn an'! >> 1 and that the factor exp-2 (ﬂ-

- averages
Jo an’) &e

to zerc by summetion over J for |n|#in'| . A classical trajectory

rJn may still be assigned to elements of the density matrix which

are dizgonal on sniering the region r < rO but the classical picture

Tails for nen diagonal slements. In other words ateoms are scattered
at ¢ on trajectory r,q in the proporticn in which they arrive in

substate n  at this point dut the cokhersnce beiwsen sussiates is

lost owing to trajectory separszition., After the departure from the

¥

region r < r_ , substats mixing starts again along each separate
~

I';;,J

trajectery. In scme sense the images given in Fig. 2a and Zb are valid

when the interatcomic distance r 1is resvectively longer or smaller

than ro . To work out this semi-classical picture, the only needed
condition on the de Eroglie wawvelength has been * <K r . This condi-

tion iz not sufficlent to regard the atoms as wave packets of dimension
much smaller than fthe interaction distance. Thus %the classical Traiec-
tories that we nhave mentioned are not really follcwed oy the atoms.

mlten 1t 1
A specific ewvaluation of 2o will b 3 in a fus WO
pecliic gva.luasi oy ! Wlli De glven 1n ITUuTUre Wory.

In velocity selective laser spectiroscopy the relevant quantity

which describe ccllisional affects is the collision Kernel
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the
wm “ (v',v) . Caleulation of this kernel requires the knowledge
mm? q

of preducts of differential scattering amplitudes of the form

_,*h@l (—-b! - ) - 1
MM vI‘,vI‘ “'MnM

GLv) . (34)

The stringent condition Y& << V;; is needed to obtain a semi-clas-
sical approximation of this quantity. We consider still the simple
case of purely repulsive interaction for which a semi~classical
scattering amplitude has been calculated (Eq. 24). Since Eq. 24 is

valid cnly if J >> 1, a supvlementary assurption is needed 3o

5
SH
fake into account small angle scaitering. We suppose tha®t the width

~ -"’_). . . . . - . - .
oL pmm,(r,v,t) in wvelcelty space is puch larger then the velocity

P

change whicnh corresponds to the deflection angle defined oy JGNB =
¥

dpmm, _atg!t e
+ = - k ) P (I' ,V,t) +
dt  jesll — m! n"a™
c - = L) [‘3 ' wmnmm (__,l “_,,)
+ r,v,% 47t vi,v
_— pm”m”‘ ATV, ] mm® < '
[\5 m'm e o o _
Loyt SO ) e (B (35)
mllml!f

— —

1t [1H}
. m" . . .. s
where wm 'y (v',v) describes collisions wikich are such that
w1t

- AT - = N N c 4
Japd > 1 and W {v',v) descridves the remaining wvery small
oM om’' <

angle collisions, The first two terms may be calculated in the same

m”m!ﬂ

*ay &5
g Ymm'

The semi~classical appreximaticon of scattering amplitudes is
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o 114
. . el . .
needed to determine W ( . As above two collisicn regions

may be distinguished according as JGM is larger or smaller than

JO . When JGM > JO , @ single trajectory is available and one obtains

I I J
.*hel hel ) 5 5 e .
fa (99) Ty(oe) - x° sine|-22| H" e #92) Ty, e0)
dJ
8
a .jﬁ + - ™ -t e
exp 22 [ as (v, G LD =y (90) 7y (= () -0yl ()
0 6 5
exp (MM - W 2 - W) 2 (36)

This result contains the product of a semi-classical slastic Giffaw
rential scattering crcss section by a factor which 2ccounis for the

MM'  iransitions along thi trajectory,

When JeM > JO » distine? trajectories corrssponding to distines

substates may contribute to scaiitering at Bp znd

J_. %
J*hel el 1 = .. 50 N
VI!N \I1<e ) rq&(erp) = K2 win6 n§1(Jen Gn') UM”’H (—w,muejn)
J nt J. n* J. n!
gn'! .. 8n
T ( w’_tCJn') Uy ( =) ( CJn”m)
Jann Jer'n! v \
exp -1 (L\Mm 0 ™ By Joexp(Lma L) 5+ M - Mjo)
20 38 \T ,: ]
: =
— e exp|2i(n. mm. o +ilg. - ,)GJ . (37)
(oJen 0d6n'> Jon B Ton® én  6n

The last factor in Eq. 37 represents interference =ffscis between

diverging trajectories. Its arnsular dependence iz given by



e

d ——
& ety ety DU 5] = Ty T NES
én' en

— )

. . !!mll'l
This angle dependence leada to oscillations of wz ats v',v)

) .a'm™ e - - . .
with v and ¥' . In j1W$ ml>(v',v) pm"m"_(v') dsv’ the integral
over v' averages to zero for terms with In! # |n'i provided

~

-1 , ‘ . .
l iz much smaller than +the widith of

H -
= v ]Jen J

gn!
— . . - < + P ke
pmm,(v) in velocity space, where u is the active atom mean

velocity.

The net effect of scattering in direction 69 for a 2-level
systen in this limit is shown in Pig. 5. The angular nomenta

Jei (i:=1,2) corresvond to scatiering of an atom in state i through

the angle 8¢ ., For 1> s the substaies are mixed by the cclli-

sional interaction along each of the two trajectories I and II |

Tor 1 < ro the ftwo states in each of trajectories I and I

are split

E

by the collisional interaction, dut only one frajectory in each leads
to scattering at (8¢) . Finally the statss in a given trajectory
are again mixed for r > r, . The internal Tinal state is a combina-
tion of intermal states which have experienced %he history shown in
Fig. 5., When the above condiftions are not fulfilied, no simple pic-
ture can be given., It should te noticed that the phase factor in

£q. 37 can not be clearly seperated into a "spatial phase shift!

which would represent inferference elffects between diverging irajec-

1

tories, and an "infernal phase shiTt" which resulss from internal

sutsvate mixing and which is present along a common classical trajectory.
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STMMARY

In view of understanding the signal formation in laser spectro-
gcoplc experiments when depolarizing collisions are present, we have
developed a semi-classical theory of these collisions. PFirst we have
shown that single trajectory approximation and adiabatic approximaticn
can be combined to obtain a generally valid expression for the semi-

classical phase shifts (provided % << r. ). An explicit calculation

o
¢f this phase shift has been outlined in the simple case of & conti-
nuously decreasing difference of the substate dependent intsratomic
rotentials. The cconditions of validity for using a2 semi-classical
scatiering amplitude have teen examined and %he case of a purely
rerulsive interaction has been treated in some deteil. Using semi-
classicael approximations to the scattering amplitudes, we investigated
the nature of the depolarization colliszion kernelis ané rates which
enfter intc laser spectiroscopic experiments, TFor these two gquaniities
a picture of the scattering, in terms of classiczsl trajeciories, has
been given. In a forthcoming paper, expressions that we heve obtained
will be used in & numerical calculation of the corresponding signel

profiies which could e cbserved in laser spectroscopic experiments,
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DERIVATTON OF THE RADIAL EQUATION

A convenient

o . - U 2
frame consists of the hemiltonian H, j , and

)
tum operators J JZ , Wherse JZ

axis of quantizaticon Oz ., The

JJMT o
v (r,p A

+ is an eigenvalue of

) where

ensenble of electronic

J
z

ceordinates of the cclliding atoms.

7(7,3)

~ 28

set of commuting observables in the center of nass

the total angular momen-

is taken along & laboratory fixed

corresponding eigenfuncticons are :

and E denotes the

The total

iz the interatomic

is

the zimultaneous

ong the rotating axis of gquantization

. S = ;
in terms of mm(r,p) , and the

is17

namiltcnian H is
o8, - L @D
Sow=m g o —
g\l T 2u e
4 - g : . 1 : :
where nn(p) is the internal hamiltcnian,
()
potential and
2 .2 .2 >
o .2 ¢ (3 +3 =2J -3) . 2
E T e TT - pes .
2 2
or T
The hamiltcnian, without internuclear motion,
jzh;
- A d -y —
Hy = ho(p) + 5 + v(r,p)
2ur
—. : A . 3 - . .
1T8 eigenfunctions ars $ﬁu(r’9) where M!' is
eigenvalue of J_, and J , al
z z
JiM
— . - \
T The expansion of ¥ _,p)
wavefuncticn ?}l(r) describing the scatiering
JiN . - .
\ L}f"‘"—’ 1 QJ* ‘J“YM J —
¥ p) = T Lo () 2(e) P r,p)



where Q is the rotation which brings T along Oz , We transport

this expression into the Schridinger equation

22 JiM_ g
E;—E—-‘I‘ YF) =1y YER)

where K 1is the magnitude of the relative motion wavevector

%
Projection on @% (r,p) leads to the radizl eguation ;

2 2 2 2,2 .
45 2.4 =X T
om NN sameow ey et — M7
[ R o +<M|7[\DJ‘1’M(I')
dr
=~ £ <y \yﬂ'i,(r)
M A
where
_ [ 3% DN S =
B dogy (z0) 53 eylep)
P(Te1) = 2% 2 2 (241) 2]
IR - 1 7 Y - + g+ =
alvins « [1,(z) - =2 | o
2ur
2
posy - f . - ~
- (VT A G s, o+ A G0 A (00) St aqd *
2ur

- J

L
MM = [GE+1) - (0 21)]7 and 7, (r) is the value of the inter-
atomic potential in substate M, In ths diagonal isrm, the contri-
. . . "y 2 , e -
butions wiich contain n and (3+1) - 24" may be neglected as they

are of the order of *%/r_
Rt
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APPENDIX B

STATIONARY PHASE CATCUTATION,

The needed approximation for SDW,(@,B,O) for large J wvalues
£

2
is given by Rrussaard and 'I‘o:f.hwk“’2

Dy (0,8,0) = [F sine k(8)]"% sin [.jf £ M o+ W){m!(e)] (31)

5 1
where  k(8) {Jg - (el o cos6) / sj_nge]a (32)

. 1 R
and i (8) = 7 cos”'[(5% cos®e ) / (52 w2)Z (32w ?)7)
-1, . . 2 2 %

- M cos [(¥ cos&~¥')}/sing (J°-U )e]

~ Y cos”! [ cos8 -¥)/sink (5244'2)? . (33)

-

W::-}WI'(G) >> %1 . This sxpression

This aprreximation is valid orevided
is substituted intc Eq, 2. The sum of the term involving 6)@“

LT X . .
vanishes and one is left with

- -
hel (Y J T /
whers SJ iz to be given by TZa. 22. The quantities 'TJMI(*" £)
g St given by Zg. 22. The quantiti Uygae L85 %

A e
§
and exp = (v (r (t))-7v,  (r_(£))dt , appearing in Zq. 22 are
Ir o M d Mo d
slowly varying functions of J with respect %o exp ZinJM . Thus
they can be taken out of the sum cver J and evaluzted at a2 point
of maximum contribution tc the sum. Cne may use the staticnary zhase

method tc calculate

=

—~
@

S

.t
~
tud
AV
R



The stationary phase condition is :

“31a

d
i * ] +
35 (2ﬂJM“ * WM'(G)) which leads %o
AN e 2
1 - J - MM!
) dng I ( 2056 - 1 (36)
3 F
(JZ—M2)2 (J2-—M'2)
or, when M <K J
N sy . ¥ o pf B
2““&“3—'=~9+O S T3 T o . (37)
J J J
The classical deflection angle & is defined ox's
c:‘:‘."]—-n
R (z8)
“nmts
mhere s satigfies Eq. B7 to first order in M'/J A set

of angular momenta

JSM” zay satist

v Eq. BE .

We restrict now our

caleculation %o the single case of a rurely repulsive poiential,

Then © =8 and, the semi-classical scattering amplitude may be
evaluated from Eqs, (B4), (22) and (81) using the method of stationary
phase. One obtains :
, LT
£oe(ep) = K(;me)% I () UM?E.. (oot )

o™ I' Toun't

Gamg (B ) SER|L Ay AN QMHM”]

\

This expression

exp(-»i -g- —i(yra) -S—-i J.. @

amr 7
/

is bound to the

appreximation which requires that

(I

I
c

)

[«X
(e

[&F
Cy

exp -iMlp / (88/57

validity of

mj-m

eM" (39)

the stationery thase

P
tu
(&)

L
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This condition generally reduces to o << V;; . One has also %o
take account of the conditvion of wvalidity of the approximation used
a g o . . . .

for aB\,‘FME(O,S,O) . To first order in ¥/J  the apwroximation

demands that

{JM"G sing| >> 1 (B11)

The points of staticnary phase for channels M and M' are wall

separated provided thet J (312)

J. -
I Me M‘Sl
The fulfilment of this condition implies that the wavepackets in

Channels M and M' do not overlap., ZEquation 312 may be transformed

into unequalify

n--
P
4]
“H
g

3 3 "f-» = z
[yl = vy, {2} » _.1/(J6)
which is suitable to show that the separate waverpackets may Follow

trajectories which are still c¢lose engugh to satisfy the "common

trajeciory" requirement {(12a) . ‘hen condition (B12) is not Fulfile
led the distinct wavepackets coalesce into a single cne but Zg. 29

is still valid,
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FIGURE CAPTIQNS.

Pig., 1
fig. 2
Mz, 3
Fig. 4

Three-level scheme for depclarizing collision studies.
Ievels 1 and 3 are non degenerate, A J=1 degenerate

intermediate level is represented.

Schematic representation of afomic irzjectories during a

depolarizing collision . In {2) an atom in a superposition
state is scatiered along a trajectory common o *‘he ihree

substates which are mixed by the collision. In (b) a distincs
trajectory is associated with each substate amd no *ransi-
tlon between subsiates is induced by the coiliszion, In (c)
the single frajectory approximetion is not valid and sransi-

tions are induced tetween subsiztes : what frajectory does

the stcm follow 7

The spatial demains for adiabatic and single trajectory =zppro-
xTimations are represented in the case of continuocusly decrsas-

ing IVM(r)-VM,(r)i + At 1, Dboth approximations are valid.

An atom in 2 superposiiion state enters the interaction regicn

with an impact parameter J+% /K . TFrom time =0 o T _
Cal

or TOJW‘ no transition occurs between substates and their

respeciive trajectories may part from sach other. Aftar

T : ingle fradect starss fr % int

Yo oF ToJﬁ' a single <rajectory starts from the point

reached at T or

.’Ti
OsM oM



The scattering of 2-substate atoms at angle & resulis

from the contribution of two trajectories : the one which
enters the parting region in substate 1 at impact parameter
Je1+-%//K (I) and the one which enters the parting region
++/% (II) . Along

2
each irajectory mixing between substaies ocours out of the

in substate 2 at impact parameter Je

parting region.
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