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INTRODUCTION

Présentant un potentiel de premidre ionisation trds bas (5,2 eV),
le baryum se préte & 1l'étude des niveaux trés excités de 1'atome neutrs,
pour laquelle de nombreuses expériences -ont déja été .rdalisées an
laboratoire Aimé Cotton. Dans une vapeur thermique, le mode d'excita-
tion ne peut se faire qu'a partir du niveau fondamental 652 1SO . A
l'aide de sources laser, les transitions atomiques par absorption d'un
ou de deux photons optiques conduisent alors aux niveaux de Rydberg qui
appartiennent exclusivement aux séries 6snf , aboutissant & la premigre

limits &3 ,

L'interprétation des aiveaux Pairs J=0 et J=2 des séries 6sns
et 6snd utilise la théorie du défaut quantique & plusieurs voies [1].
Certaines perturbations s'expliquent alors par une interaction avec les
niveaux de valence appartenant i 1la configuration 5d74 , dont seulement
trois avaient été observés jusqu'i présent. Une connaissance plus ap-
profondie des niveaux de 5d7d est donc nécessaire pour mieux apprécier
les propriétés des atomes excités sur les niveaux de Rydverg des séries

paires 6snf de J compris entre 0 et 5

Dans une décharge électrique contenant des atomes neutres de baryunm,
les niveaux métastables de 5dé6s sont suffisamment peuplés pour permet-
tre, avec un processus d'excitation optique & deux étages par l'intermé-

diaire des niveaux 5dép , d'attezindre les niveaux appartenant aux



configurations paires 5dng , dont les séries convergent vers les deux

. . .. . +
Premiers niveaux excités 5d de 1l'ion Ba .

L'effet optogalvanique 1ié aux propriétés de conduction de la dé=-
charge dans le plasma est propice & la détection des atomes excités sur
les niveaux de Rydberg du fait de leur grande facilité & produire des

particules chargées dans des processus collisionnels,

Observé dés 1928 par F, M. PENNING [2] dans une décharge de gaz rare,
l'effet optogalvanique ne connait pas de véritables applications avant
ces cinq dernieres années, période pendant laquelle 1'utilisation des
lasers a colorant s'est considérablement développée. Depuis, dans le
domaine de la spectroscopie, les expérimentateurs se voient dotds d'une
nouvelle méthode de détection électrique de résonances optiques : la
"détection optogalvanique", consistant & mettre en évidence les modifica-
tions dans la conduction d'un plasma lorsqu'on réalise une interaction

résonnante pour un de ses éléments (Chapitre I).

Ce mode de détection est donc particulidérement bien adapté dans le
cas du baryum car il permet & la fois de peupler les niveaux métastables

de 5dés et de détecter les niveaux de Rydberg excitds sélectivement.

Nous avons entrepris de réaliser une expérience de spectroscopie
laser & moyenne résolution combinde & une détection optogalvanique dans
une décharge électrique contenant des atcomes neutres de baryum, Deux

phases essentielles ont composé le présent travail

- dans un premier temps, il nous a fallu nous initier au fonction-
nement des décharges électriques continues pour mettre au point ensuite
le dispositif de la détection optogalvanique des transitions atomiques
de Ba I produites par une excitation laser en impulsions. Ies
enceintes & décharge utilisées ont été la cathode creuse, puis la cellule

"heat-pipe" (Chapitre II) ;



-~ la seconde phase concerne les résultats expérimentaux et leur
exploitation (Chapitre III). Cette expérience constitue une application
de l'effet optogalvanique qui n'avait jamails connu auparavant un tel

développement dans le domaine de la spectroscopie.

(1] M. AYMAR, P. CAMUS, M. DIEULIN et C. MORILILON, Phys. Rev. A 18,
2173-2183 (1978).
M. AYMAR et O. ROBAUX, J. Phys, B 12, 531-546 (1979).

(2] P. M, PENNING, Physica 8, 137 (1928).












Chapitre I

Manifestations de 1'effet optogalvanique (OG)

I.A - DESCRIPTION SOMMAIRE : RAPPELS.

I.A.1 Exemples illustrant le phénomine.

La premiére sxzpérience illustrant 1l'effet optogalvanique est signaléde
rar F. M, PENNING et date de 1928 [0]. Plus récemment, en 1953, MEISSNER
et MILLER [1] rapportent leurs observations dans une expérience utilisant
deux tubes & décharge d'un m8me gaz rare & basse pression, Ils mettent en
" évidence des variations de tension produites aux bormes 4d'un premier tube
lorsque la colonne positive de la décharge est illuminde par 1l'émission du

second tube.

De m8me, lorsque l'oscillation laser prend raissance dans un tube i
décharge (laser He=Ne, laser a 002), on peut observer des modifications
dans le fonctionnement (courant, temsion) du tube [2]. Ces perturbations
sont parfois d'une telle importance que l'on risque l'extinetion du tube
laser [7].

En 1976, GREEN et ses collaborateurs [3] étendent et précisent les
conditions d'observation de l'effet optogalvanique ainsi que les applica-

tions pratiques réalisées dans différents domaines. En particulier, ils



détectent l'interaction résonnante de lumidre provemant d'un laser continu,
avec une décharge d'espéces non volatiles, en suivant les variations de
tension produites aux bornes d'ume cathode creuse, lorsque la fréquence du
faisceau laser est accordée sur une transition optique d'un élément de la

décharge.

I.A.2 G@énéralisation.

L'effet optogalvanique (noté "effet 0G") résulte d'une interaction

optique résonnante avec le plasma contenu dans une décharge et se traduit

par des perturbations dans le régime de fonctionnement de la décharge.

Un schéma simplifié du montage expérimental qui permet d'observer ce
phénomene, pour une décharge électrique continue, est donné par la
Figure 1. Une lampe spectrale, un tube & décharge ou un laser constituent
les différentes sources optiques utilisables. L'excitation optique est
soit continue [1,3], continue modulde [5], soit pulsée [3,4]. Lteffet 0G
a été mis en évidence avec diffénents types de décharges : décharges élec-
triques continues (tubes ou cathodes creuses), décharges haute-fréquence

[12], mais également avec les flammes [9,17].

Pour une décharge électrique continue, la détection consiste & suivre
les modifications introduites dans les caractéristiques courant - tension
de la décharge. Les expérimentateurs, pour la plupert, enregistrent les
variations de tension aux bornes de la décharge comme 1'explique la
Figure 1, mais il est également possible de s'intéresser aux variations de

¢ourant.

Remarque : Dans la suite de ce chapitre, nous limiterons par souci de
clarté notre description de 1l'effet OG & sa manifestation dans une dé-

charge électrique continue.
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I.A.3 Interprétation.

I.A.3.a2 BRégime continu d'une décharge électrique.

Le régime continu est déterminé par le passage d'un courant constant
au travers de la décharge en fonctionnement et le maintien d'une diffé-
rence de potentiel également constante & ses bormes. Ces deux donndes
conétituent un point de fonctionnement de la caractéristique statique

courant-tension de la décharge électrique (§.1.4.3.2.a).

En fait, le régime continu traduit 1'équilibre dynamique d'une dé-
charge électrique avec le milieu ambiant et le générateur qui excite
continuement la décharge. Dans le cas du régime disruptif de la décharge
luminescente, c'est un régime permanent qui résulte de la stabilisation
de nombreux phénoménes couplés, principalement des processus radiatifs et
collisionnels électroniques, ol interviennent les atomes ou moléecules
présents dans la décharge. Le plasma se compose d'une assemblée d'&lec-
trons libres et d'éléments, neutres ou & 1'état d'ions, répartis sur les
niveaux d'énergie excités par la décharge. Lorsque le régime permanent
est atteint, cette répartition de population entre les divers niveaux ex-
cités est stationnaire en tout point de la décharge, ce qui conduit a la
fois & un taux global de création d'ions et & une densité des porteurs de
charge constants dans la décharge. Le milieu présente alors une impédance
interne constante, fixée par les conditions expérimentales : constitution
du milieu (composition, pression, température), gdométrie de 1'enceinte &
décharge, quantité d'énergie électrique délivrée dans le circuit ol est

branchée la décharge.

I.A.3.a.aq Caractéristique statique d'une décharge électrique

dans les gaz basse pression,

N

Elle est obtenue lorsqu'on réalise l'expérience suivante. Un tube 2
décharge cylindrique est branché en série avec une résistance Stabilisante

RC aux bornes d'un générateur de tension continue. Si on augmente la



tension E délivrée par l'alimentation, le courant I et la différence
de potentiel V aux bornes de la décharge vont varier de sorte que le
point figuratif (V,I) du fonctionnement atteint décrive la courbe repro-

duite Figure 2, & partir du point O .

Pour une temsion d'alimentation donnée et une résistance stabilisa-
trice choisie, le point de fonctionnement est déterminé par l'intersection
de la caractéristique statique avec la droite de charge d'équation :

La courbe de la caractéristique présente des portions d'allure diffé-
rente déterminant des domaines de fonctionnement de la décharge pour les-

quels des phénoménes distincts sont mis en jeu.

La premiere partie, portion OD , traduit le régime ol la conduction
est contr8lée par le mécanisme primaire de création spontanée de paires
électron-ion positif dans l'atmosphire de la décharge. L'ionisation est
produite par l'action combinéde du champ électrique, des rayons cosmiques
ou toute autre cause d'ionisation extérieure au tube. Le passage du cou-
rant I traduit le déplacement des porteurs de charge : les électrons se
dirigent vers 1l'anode , les cations vers la cathode . Ag fur
et & mesure que croit la temsion V , 1'énergie cinétique des particules

chargées augmente :

- partie A-B : toutes les particules chargdes sont recueillies aux élec-

trodes, c'est la saturation.

- en B : l'énergie cinétique des électrons est suffisante pour provoquer

l'ionisation par choc des particules neutres.

- en C : l'émission secondaire d'électrons se produit par bombardement
des particules chargées sur les é&lectrodes ; la seule contribution supplé-
mentaire, en ce qui concerne la conduction de la décharge, provient des

électrons réémis & la cathode qui sont attiréds par l'anode.
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Au point D, la différence de potentiel aux bornmes du tube atteint 1la
tension d'allumage Va de la décharge : le régime disruptif apparatt.
I1 résulte de l'avalanche d'électrons engendrés par les processus d'ioni-
sation par collision et d'émission secondaire & la cathode, indépendamment
de la cause d'ionisation primaire qui les a induits. ILa décharge disrup-
tive se comporte comme un milieu de faible impédance. Pour protéger les
apparails contre les dommages que peuvent occasionner le passage de forts
courants, il est nécessaire de limiter le débit de particules chargées dans
le circuit électrique : c'est la raison d'8tre de la résistance stabilisa-

trice R g
e}

- partie D-E: zone d'instabilité (ou régime subnormal), caractérisée par

‘s . dv , .
une resistance dynamique p = i négative,

- partie E-F : régime normal.

- partie F-G : régime anormal,

L'émission secondaire est le processus prépondérant au début du régime
disruptif, tandis que dans le mode anormal les collisions ilonisantes jouent

un rédle dominant pour l'accroissement des porteurs de charge [5].

La dissipation de l'énergie électrique augmente continuellement avec
la temsion 7V , produisant un échauffement toujours plus important des
électrodes. Arrivé au point G , l'dchauffement est tel que l'émission
thermoionique commence ; cette édmission engendre une nouvelle disruption,
c'est le régime d'arc. Le courant I augmente beaucoup pendant que la
différence de potentiel aux bornes du tube chte & nouveau et d'une fagon

énorme,

I.A.7.a.8 Aspect de la décharge luminescente en régime disruptif.

L'effet 0G se manifeste pour une décharge électrique en régime dis-
ruptif., Dans ce mode, le tube est allumé par 1'étincelle qui a jailli au
moment ol la temsion du tube a atteint le potentiel explosif Va . L'il-

lumination de l'atmosphére gazeuse entre les électrodes est représentée a
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la Figure 3 pour le régime normal de la décharge disruptive. On y observe
plusieurs régions qui se distinguent par la couleur et la luminescence de
la lumiére qu'elles émettent de fagon statiomnaire. Les graphes reproduits
sous le dessin de la décharge renseignent sur les variations des grandeuxrs
électriques le long du tube, variations correspondant aux différentes zones
éclairdes. Nous remarquons en particulier que la principale chfite de po-

tentiel se produit & proximité de la cathode : c'est la chfte cathodique Vc.

La colonne positive est la source essentielle de lumidre. Elle s'étend
sur la majeure partie du tube pour des pressions de quelques millimegtres
de mercure et se rétracte si la pression diminue. Pour une mlme pression,
la longueur de la colonne positive suit les variations de la distance inter-
électrodes. Dans ce domaine, la charge d'espace est partout nulle : le
champ électrique est pratiquement uniforme. Les parois du tube utilisé
Jouent un réle fondamental dans 1'détablissement de cette région de la dé-
charge; Le champ électrique est d'autant plus grand que le tube est étroit.
Si les parois au contraire s'éloignent de l'espace interélectrodes, tout en
maintenant la méme pression, la colonne positive disparatt au-deld d'une
certaine section du tube. L'équilibre dynamique qui régne dans le volume

de la colonne positive est décrit par le modéle de Schottky (voir Annexe).

I.A.3.b Interaction optique résonmant avee le plasma.

Toute perturbation dans la distribution des densités des especes
excitées sur les différents niveaux d'énergie se répercute sur les proces-—
sus ionisants. C'est ce qui se produit pour l'effet 0G, ol un rayonnement
lumineuz de fréquence appropride induit une transition optique pour une
espéce présente dans le plasma., L'interaction rdsonnante provoque initis-
lement 1'absorption de photons d'un niveau bas vers um niveau haut localisd
dans le spectre discret (transition non ionisante) ou dans le continuum
(photoionisation directe [4]). Par le couplage entre les différents niveaux
d'énergie (Figure 4), il s'ensuit des réarrangements collisionnels ou radia-
%ifs multiples détruisant 1'équilibre dynamique qui caractérisait le régime

continu avant perturbation., Suivant l'influence respective des niveaux
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sollicités, le taux de production d'ions est plus ou moins affecté, modi-
fiant plus ou moins la conductivité électrique de la décharge. Le phéno-
meéne perturbateur est alors détecté en contrdlant les variations d'impé-

dance de la décharge, qui peuvent &tre soit positives, soit négatives.

Lorsque l'excitation optique est continue, le fonctiomnement de 1la
décharge atteint un autre régime permanent. Ce régime traduit un nouvel
équilibre dynamique, dQ & la présence du rayonnement dont 1'interaction
résonnante avec le plasma se superpose aux interactions précédemment &vo-
quées. Nous obtenmons alors un point de fonctionnement situé sur une autre
caractéristique statique de la décharge électrique. La détection comsiste

& mesurer la nouvelle valeur obtenue pour l'impédance interme,

Dans le cas d'une excitation optique intense et brive, on provoque
une perturbation quasi-instantanée du régime qui rompt 1'équilibre dyna-
mique de la décharge. Les phénoménes qui en résultent tentent de ramener
la décharge i son premier point de fonctionnement. En mettant en évidence
le régime transitoire par lequel la décharge perturbée revient i son régime
permanent initial, nous réalisons la détection de l'interaction résonnante

produite dans le plasma,

I.B - PROPRIETES,

I.B.1 Polarité et intensité de 1'effet 0G.

2

Les processus consécutifs & la perturbation du régime de la décharge
sont en général trop complexes (voir Figure 4) pour qu'on puisse, a priori,
estimer, et le signe, et l'amplitude de la variation d'impédance provoquée
dans 1'effet OG. Chacun de ces processus pouvant contribuer & modifier la
conduction du plasma dans un sens ou dans l'autre, 1l'effet résultant pro=-

duit des signaux OG positifs ou négatifs.
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D. M. PEPPER [18] tente une approche pour évaluer l'effet 0G produit
dans une décharge luminescente par une excitation optique continue, Il
considére le couplage des processus optiques et collisionnels réduits i
un systéme & trois niveaux (le fondamental et un niveau excité de 1'atome
neutre, le fondamental de 1l'atome une fois ionisé) . Ia résolution
des équations établies dans le formalisme de Schottky (ef. Annexe) compte-
tenu des contraintes imposédes pour le fonctionnement de la décharge, ne
peut se faire que par itération sur ordinateur. Un tel traitement reste

cependant insuffisant pour rendre compte de tous les phénomdnes observés.
G. EREZ et coll. [21] présentent une théorie phénoménologique simpli-
fiée qui permet de prédire qualitativement les caractéristiques du Signal

OG produit par une excitation optique continue ou pulsée.

I.B.1.a Choix de la transition optique.

La configuration des niveaux permet dans certains cas particuliers

de comprendre le signe et l'intensité du signal 0G produit :

- L'absorption d'une radiation monochromatique conduit & peupler un niveau
d'énergie tres excité & partir duquel une ionisation collisionnelle se pro-
duit tres facilement, La conductivité du plasma va augmenter et 1l'apport
extérieur de l'énergie électrique nécessaire pour maintenir la décharge en
fonctionnement va diminuer. Dans une expérience ol le courant est maintenu

constant, on observera une chfite de tension aux bornes de la décharge.

- Un autre exemple est celui pour lequel l'interaction optique provoque le
dépeuplement d'un niveau d'énergie d'ol les processus d'ionisation par
collisions électroniques étaient trés importants. (Par exemple : un niveau
métastable en raison de la longue durde de vie radiative qu'il présente).
Dans les mémes conditions expérimentales (3 courant constant), la réponse

de la décharge se traduira par une augmentation de la tension & ses borzes.

- La photoionisation directe & partir d'un niveau excité provoque la créa-
tion immédiate de porteurs de charge supplémentaires dans le plasma : la

conduction du milieu ne peut que croftre [4].
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A l'exception des transitions faisant intervenir des métastables, la
détection doit &tre d'autant meilleure que les niveaux sont trds excités
(niveaux de Rydberg), proches d'une limite d'ionisation ou dans le conti-

nuum (niveaux autoionisés).

I.B.1.b Influence des conditions expérimentales.

Les paramétres : pression et température du gaz ou de la vapeur,
caractéristiques électriques du régime continu, contrélent 1'dtat initial
du régime de la décharge. Ils interviennent (au méme titre que le choix
de la transition impliquée dans le phénoméne 0G) pour le bilan des pro=-
cessus en compétition [6,7,11]. Ainsi, BRIDGES [7] a observé 1'inversion
du signal 0G (variation de tension) par modification du courant de dé-
charge dans un tube & néon et ce, pour plusieurs transitions optiques du

néon.

L'effet OG est d'autant plus intense que l'on augmente la puissance
lumineuse excitatrice. Pour les plus fortes puissances, les expérimen~-
tateurs cités en réf. [7,11] observent la saturation du signal 0G lorsque
la transition optique se produit entre deux niveaux d'énergie discrets.
Cette saturation traduit ici la saturation de la transition optique sol-

licitée,

Suivant la localisation du volume d'interaction avec la lumidre
dans la décharge, l'intensité du signal 0G varie. Dans un tube 2 décharge
le phénoméne est prépondérant si l'interaction se produit dans l'espace
obscur de Faraday d'une décharge en régime disruptif [15]. Des effets
spatiaux, sur le changement d'impédance induit par laser, ont été mis en
évidence par ZALEWSKI et ses collaborateurs [11] dans une cathode creuse,
Ces zones de la décharge déterminent un ensemble de mécanismes contribuant

différemment au processus global de conduction du milieu.
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I.B.2 Caractéristiques de la détection de l'effet OG.

Ies signaux 0G les plus forts en général sont observés pour les
raies de résonance st celles qui impliquent les transitions issues de
niveaux métastables [3]. ILes niveasux fondamental et métastables sont
en effet les niveaux d'énergie les plus peuplds dans une décharge, En
fait, la quasi-totalité des éléments se trouve dans 1'état fondamental.
Pour les métastables, qui sont peuplés par collisions ou retombées radia—
tives, il n'existe pas de voie de désexcitation radiative vers le fonda—
mental : ces niveaux constituent un réservoir intéressant de particules
dans un état excité et ils interviennent dans la plupart des transitions

entre niveaux excités, observées i l'aide de la détection OG.

L'effet 0G le plus intense est signalé per BRIDGES [7] : la transi-
tien 6p —» 8d induite pour le césium provoque une chfite de tension

égale 3 30%4 de la tension continue du fonctionnement initisl du tube &

décharge.

Pour une interaction optique résonnante plus importante, la décharge
doit pouvoir produire un signal encore plus intense. Cependant la détec-
tion des grands signaux 0G présente une limitation pratique : lorsque la
perturbation induite raméne le point de fonctionnement de la décharge
dans une zone de déstabilisation, ou la décharge risque de s'éteindre, ou

un régime oscillant s'détablit.

Pour les plus petits signaux, la sensibilité de la détection de
lleffet OG est limitée par le bruit propre dfi au fonctionnement de la dé-

charge luminescente

- en régime subnormal, la conduction provient du rreocessus dominant
d'émission secondaire d'élsctrons par le bombardement d'ions positifs
sur la cathode. Pour un gaz & la pression P et & la température T ,
KOPETKA et ROSENBAUM [5] rappellent qu'un tel régime présente un spectre

de bruit dont le maximum est centré sur la fréquence fi
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g tifor s
i ~ P
i b TO
avec by F mobilité de l'ion
- p [}

Po = 1 Torr , TO = 2T73°K
b distance moyenne séparant les électrodes
E valeur moyenne du champ électrique continu qui régne

entre les électrodes.

- en régime anormal par contre, la multiplication des porteurs de charge
résulte essentiellement des processus de collisions ionisantes en chaine.
Les fluctuations aléatoirss du taux d'arrivée des Slectrons i 1'anode
déterminent le bruit détecté similaire & un bruit thermique. EKOPEIRA
[13] donne l'expression de l'amplitude des fluctuations de tension pro-

duites aux bornes de la décharge :

_ 2P 1/2
Vﬁ = [4(8 + Nv ) BRO]
avec B : bande passante du détecteur qui mesure le bruit Vn )

R, : résistance équivalente du %ube,

g E kTe énergie moyenne des électrons ; Te : température
électronique,
Pdc ! puissance moyenne dissipée dans le tube,
N : nombre total d'électrons libres,
v i fréquence de collision élastique.

Dans l'expérience proposée par KING et SCHENCK [9], la mrésence de
magnésium dans une flamme peut &tre détectée 4 1'état de traces. Ia
concentration minimale, pour laquelle le rapport signal 0G sur bruit vaut
2, est de 0,1 partie par billion. Ia fréquence du laser pulsé utilisé
est alors accordée sur la raie de résonance du magnésium. De ce fait,
KING et SCHENCK obtiernent une plage de dynamique de 8 ordres de gran-
deur, c¢'est-a-dire que les plus grands Signaux OG observés atteignent des

intensités 108 fois plus importantes que le niveau du bruit.

Ia qualité du rapport signal sur bruit est unanimement observée dans
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les enregistrements OG (voir §.I.C.3). KOPEIRA et ROSENBAUM [5] préci-
sent qu'il vaut mieux faire fonctionner un tube & décharge en régime
subnormal plutdt qu'en régime anormal pour accroitre la sensibilité de

la détection des transitions optiques.

I.B.3 Réponse impulsionnelle de la décharge & l'excitation optique.

Considérons la décharge comme le détecteur d'une interaction optique
résonnante avec un élément du plasma. En 1'absence d'irradiation, la
décharge fonctionne pour un certain régime permanent déterminé par les
conditions expérimentales avec lesquelles on opere. Lorsqu'on réalise
l'interaction avec une source optique continue, un autre régime permanent
s'établit, Ia détection consiste & mettre en évidence le changement entre

deux régimes stables dans le temps.

Une excitation optique intense et trés brive agit comme une pertur-
bation quasi-instantande du régime permanent qui déstabilise la décharge.
le phénoméne détecté traduit alors le régime transitoire par lequel la
décharge retourne 3 1'équilibre initial ; ¢'est la réponse impulsionnelle

du détecteur.

Une partie des travaux exposés ici (Chapitre II), de méme que les
travaux de MIRON et coll, [6], AUSSCHNITT et coll, [4], rapportent 1l'ob-
servation d'un tel régime transitoire. I'excitation optique est produite
par un laser pulsé avec une durde de l'impulsion de l'ordre de 10 ns. A
la résonance, le retour & 1l'équilibre de la décharge se manifeste sur un
temps de 5 pus environ, Dans les mémes conditions, la réponse de la diode

thermoionique est 1000 fois plus lente [23].

EYTAN et KOPEIRA [16] indiquent que le temps de réponse = pour les
dispositifs usuels de tubes a décharge est limité du fait que le plasma
présente une induction parasite L et une résistance dynamique R

T=LxR
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Dans le but d'atteindre la limite intrinsdque (powr laquelle T refldte~
rait la rapidité des processus de photoémission et photoionisation), il
faudrait miniaturiser les tubes & décharge. Malheursusement la capacité

parasite C dinterviendrait i son tour pour augmenter le temps de réponse:

t=RC .

la valeur de la résistance stabilisatrice Rc du circuit électrique

doit &tre choisie la plus petite possible pour réduire au mieux < [16].

I.C APPLICATIONS.

I.C.1 Etude des plasmas,

L'étude des plasmas présente un grand intérét non seulement dans le
domaine de la physique fondamentale, mais surtout dans celui de 1la Physique
appliquée concernant la fusion contrélée et la séparation isotopique. 1Ia
détection du phénoméne 0G, de par sa résolution spatiale et temporelle,
permet de mettre au point des techniques de diagnostic adaptées 3 1'étude

des plasmas faiblement ionisés.

Ia sensibilité de la détection (§.I.B.2) est exploitée dans la dé-
termination analytique de la présence d'une espece dans un plasma, méme

lorsqu'elle s'y trouve & l'état de traces [3,9].

On peut mesurer la densité de population d'un niveau excité dans la
décharge avec l'emploi de sources laser de forte puissance (lasers rul-
sés) et la détection 0G. AUSSCHNITT et coll. [4] ont réalisé une telle
expérience pour un plasma d'hydrogéne et de deutérium. Ie signal 0G
traduit la photoionisation directe par absorption & un photon ou multi-
photonique a partir du niveau considéré. Avec les intensités lumineuses

employées, la photoionisation est le processus dominant qui conduit au
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changement de 1'impédance de la décharge : l'amplitude du signal est pro-
portionnelle & la densité d'atomes initialement présents sur le niveau

perturbé.

I.C.2 Séparation isotopique.

BRIDGES [7] propose.une méthode 4'enrichissement isotopique : 1l'ex-
citation sélective d'un isotope doit &tre réalisde en premier lieu (&tude
préalable de la finesse spectrale de la source excitatrice, de la largeur
des raies d'absorption, de la position relative des niveaux isotopiques),
l'ionisation par collision électronique et la séparation par catophorése
doivent achever l'extraction de 1'élément considéré hors du plasma. Le
signal OG permet ici de contr8ler le processus discriminatoire de 1'ex-
citation optique. Dans son analyse, D. M. FEPFER [18] discute l'utili-

sation de l'effet OG pour la séparation isotopique.

I.C.3 Stabilisation en fréquence d'un laser & colorant continu.

Au moyen de la détection 0OG » la stabilisation en fréquence d'un
laser & colorant continu peut se réaliser pour un treés grand nombre de
fréquences optiques [3]. Pour cela, il suffit que le faisceau laser
irradiant une décharge présente une fréquence accordde sur la transition
entre deux niveaux d'énergie (excités ou non) d'un atome de la décharge
et que l'interaction réscmnante conduise 2 un signal OG décelable. Les
qualités de sensibilité et de rapidité de la réponse de la décharge dans
la détection sont exploitées pour la réalisation de l'asservissement

électrique de la fréquence laser sur de nombreuses transitions atomiques.

I.C.4 Spectroscopie optogalvanique.

Dans le domaine de la spectroscopie, la détection OG présente les

caractéristiques suivantes

- c¢'est une détection non optique d'une interaction optique résonnante

avec un constituant d'un plasma : le signal délivré est un signal électrique.
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- le montage est bien adapté pour Studier les raies d'absorption d'un
plasma. L'intérét et l'originalité de cette étude résident dans le fait
que de nombreuses transitions optiques sont issues d'un niveau déja ex-
cité, ce qui laisse entrevoir un vasie domaine 4'exploration nouvelle de
niveaux excités , en particulier les niveaux de Rydberg proches d'une

limite d'ionisation.

- l'effet OG concerne aussi bien des espices atomiques que des espéces
moléculaires, que ces espices soient ionisdes ou non. Les décharges
électriques sont des détecteurs sensibles non seulement pour les transi-
tions électromagnétiques dans le domaine visible mais également dans le

domaine micrométrique et millimétrique [16].

I.C.4.a Spectroscopie résolue én temps,

Ies signaux OG produits par une excitation pulsée résomnnante permet-
tent d'observer l'évolution dans le temps du régime de la décharge aprés
une bréve perturbation. Les expérimentateurs cités en référence (4] et
(6] présentent de tels signaux dans leurs articles : 1'allure en est dis-
symétrique et n'est pas semblable pour toutes les transitions optiques
opérées dans la décharge. Nous rendons compte au Chapitre II d4'observa-

tions similaires,

MIRON et coll, [6] ont tentd d'analyser le profil dans le temps du
signal OG produit par une impulsion excitatrice : ce mrofil pourrait
rendre compte des processus naissant dans la décharge aprés la perturba-
tion. 1a détection 0G en régime pulsé permettrait ainsi d!'observer
d'autres transitions : celles qui introduiraient des processus de retour
& 1'équilibre de constantes de temps différentes et qu'il serait sirement
impossible de voir en continu si leur contribution au taux d'ionisation

global est comparable mais opposée.

I.C.4.b Spectroscopie de position.

On réalise un spectre 0G lorsqu'on enregistre les variations du
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signal 0G produites en modifiant, dans un balayage régulier, la fréquence

de la source optique excitatrice.

Dans la mesure ol le spectre dispose d'ume calibration en fréquence
ou en longueur d'onde, repérer la position des raies 0G permet de déter-
miner 1l'énergie des niveaux d'un constituant du plasma. Trés peu d'in-
formations peuvent &ire tirdes de 1'intensité des raies 0G, du fait qu'il
est impossible de relier simplement la répomse 0G aux grandeurs gui carac-
térisent la transition initiale induite, en particulier les forces d'os-

c¢illateurs.

Pour nous initier & cette nouvelle méthode de détection, nous avons
reproduit une partie du spectre 0G que JOHNSTON [10] avait réalisé en
utilisant une décharge & hélium-ndon. ILes conditions expérimentales sont

les suivantes

- Tube & décharge
. rempli d'hélium et de néon :
pHe = 6 x 10-2 Torr pNe = 2,7 Torr ;
. régime continu obtenu pour un courant de 6 mA et ume chute de tension

aux bornes de la décharge de l'ordre du kV.

\

- Excitation pulsée provenant d'un laser & colorant accordable.

Durée de l'impulsion : inférieure & 10 ns.

Des détails supplémentaires quant au traitement du gignal 0G sont donnés

au chapitre suivant,

Ie spectre observé en Figure 5 permet de remarquer les points

suivants :
- la polarité des raies : le signal OG peut &tre positif ou négatif .

- la qualité du rapport signal sur bruit pour les raies enregistrées,
Au sommet des raies, 1l'effet 0G produit une variation de tension d'envi-
ron 10 V, soit 13@ de la tension de fonctionnement du tube A décharge,

Ie niveau du bruit, hors résonance, est & peine perceptible. Il +traduit
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Figure S

Spectre optogalvanique d'une décharge hélium-néon.
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la sensibilité de la décharge qui délivre un signal dds qu'un effet 0G

produit & ses bornes une variation de tension de 1'ordre de 100 mV.

A ce jour, trés peu d'expériences ont été tentées pour réaliser la
détection 0G d'une transition multiphotonique entre deux niveaux discrets
dans une décharge. Nécessitant de fortes densités de puissance lumineuse,
ces résonances se produisent en général au niveau de la taille d'un fais-
ceau laser., Cette zone d'interaction est trés petite par rapport au volume
utile & la conduction de la décharge dans un tube cylindrique usuel et
nuit en partie & la sensibilité de la détection de tels processus par
effet 0G.

Néanmoins, AUSSCHNITT et coll. [4] ont réussi a détecter un proces-
sus d'absorption & deux photons, d'énergies différentes, pour la transi-
tion optique issue du fondamental vers le premier niveau excité de 1'atome
d'hydrogéne. En fait, le signal 0G obtenu rend compte d'un processus
d'ionisation supplémentaire & partie du niveau excité. Ia radiation de
l'un des deux lasers pulsés utilisés porte, presque aussitdt qu'ils sont
produits, les atomes excités au-deld de la limite d'ionisation. le vo-
lume de la décharge ol l'interaction & trois photons est réalisde se li-

3 cm3, a comparer au volume de la colonne positive qul est de

N

mite & 10
l'ordre de quelques cmj. L'intensité du signal observé permet d'estimer
la création de plus de 1012 peires électron~ion par pulse laser conduisant

4 une modification de la tension de 4°/,.

GOLDSMITE et coll. [22] ont ét5 amends & placer le tube laser &
hélium-ndon dans la cavité laser elle-méme pour pouvoir détecter par
effet OG des transitions & deux photons résomnantes & partir d'un niveau
excité non métastable du néon. Iles transitions intéressées sont ainsi
produites en plus grand nombre puisque dans un volume d'interaction ou
la densité de puissance lumineuse est accrue. Ies auteurs prévoient
d'optiminer les paramdtres du tube i décharge, du mélange gazeux et du

circuit électrique pour améliorer le rapport signal sur bruit,



22

Plus récemment, J, C, WHITE et coll. [24] ont donné un nouvel essor
3 la détection 0G qui leur a permis d'observer des phénoménes de colli-
sions assistées par laser impliquant des atomes trés excités. Ieur dé-
tecteur est un tube & décharge dont les électrodes présentent une dis-
position particulidre (la distance entre les électrodes vaut 1 mm) ré-
duisant alors le volume utile & la conduction de la décharge. Ia section
du faisceau laser & la focalisation couvre une surface égale & quelques
10-3 cmz. Ia sensibilité atteinte est trés importance : le détecteur OG
ainsi congu peut rendre compte de phénomdnes qui affectent dans le niveau

5

fondamental une fraction de la population égale 1 10 ° pour 1l'espéce qui

domine la conduction de la décharge. Cette détection correspond & un
3

milieu qui présente un coefficient d'absorption égal & 10~ cm-1.

I.C.4.c Spectroscopie sans effet Doppler.

Lorsque la finesse spectrale de la source optique excitatrice est
suffisante, la largeur des raies OG rend compte principalement de la dis-
tribution des vitesses des espéces dans la décharge (effet Doppler),
D'autres causes d'élargissement peuvent se rencontrer : élargissement par
pression, élargissement par puissance ; si le plasma est optiquement
épails pour une transition donnée, l'emprisonnement de radiation peut se
produire et conduire & une largeur de raie égale & plusieurs fois la lar-

geur Doppler [10].

JOENSTON [10] a réalisé l'enregistrement 0G du mrofil de raies dans
une expérience d'absorption saturée sans effet Doppler et permis dfob-
server pour la premiere fois le "Ilamb dip" au moyen de la détection OG.
Pour la raie d'absorption étudide du néon (A = 5988 &) 1le profil pré-

sente les caractéristiques suivantes

. largeur Doppler Av_ = 1,9 Hz (AGD = 63 mK).

D
. largeur du "Lamb dip" qui en creuse le sommet

Av__ = 0,4 GHz (Ac._ = 13 mK) .

D D
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Les expériences de spectroscopie d'absorption & trds haute résolution

"

peuvent ainsi se combiner & l'effet 0G pour 1'étude des déplacements iso-
topiques ou l'étude de la structure hyperfine des niveaux d'énergie des
atomes. Signalons la mise au point de l'expérience de IAWIER et coll.

[8] pour observer, & l'aide de la détection 0G, une transition entre ni-

3

veaux hyperfins de He basée sur une méthode d'excitation optique par

deux faisceaux laser intermodulés. (le principe de cette méthode est
expliqué par SOREM et SCHAWLOW [20]). Iles deux faisceaux saturants pro-
venant du méme laser et se propageant en sens opposé au travers du plasmas,

sont modulés & des fréquences f1 et f2 différentes, En détectant les

signaux OG produits & la fréquence f, + f. (ou f

’ > - f2 ) la composante

1
Doppler est éliminde,
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Annexe

MODELE DE SCHOTTKY

Ce modele permet de décrire 1l'équilibre dynamique du plasma contenu
dans la colonne positive d'une décharge électrique continue, Il s'appli-
que essentiellement aux cas des décharges usuelles produites dans un tube
cylindrique de rayon R = 1 & 10 mm, contenant un gaz i faible pression
p < 20 Torr et fonctionnarnt avec des courants IO de quelques milli-
Ampsre & plusisurs Ampére .

Nous limitons ici la description au cas ol le plasma est constitué

d'une seule espece atomique.

Sans irradiation externe de la décharge disruptive, les transferts
de population enire les niveaux d'énergie sont caractérisés par les coef-

ficisnts suivants

| Aﬁj ' : Probabilité de désexcitation radiative, du niveau % vers le
p—— niveau Jj , par émission spontande (Akj) en tenant compte de

l'emprisonnement de radiation possible par auto-absorption (Y)

Ay =7 &y . (1)

D. M, PEPFER [1] rappelle 1l'expression du facteuwr d'emprisormmement de

D

radiation y pour un tube & décharge ¢ylindrique infini, de rayon R :

1,6
‘r:
k, R (n Log r)1/2

avec ko , coefficient d'absorption au centre de la raie de la transition

résonnante.
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: Coefficient déerivant les collisions électroniques inélastiques

qui ameénent un atome exeité du niveau J vers le niveau k

(c. E. WEBB [2]).

Le taux de transfert au cours d'un tel processus s'éerit, pour

1l'unité de volume :

ij = ne nj Sjk

ol n, et nj représentent la densité volumique respective des élec-

trons et des atomes excitds dans le niveau J .

C. E. WEBB [2] donne l'expression des coefficients SOk et Sko
(dans le cas ol un des niveaux est le niveau fondamental) en faisant
1'hypothese que les électrons présentent une distribution Maxwellienmne
de leur énergie d'agitation thermique & , caractérisde par la tempéra-

ture électronique Te

2(e) = 2 (&7 (1) ex3l-g)

On peut établir une expression similaire pour tous les coefficients Sjk .

Collision inélastique du premier ordre : les énergies des niveaux

sont telles que Ek > Ej ; Ll'électron perd une partie de son énergie

cinétique au cours du choc :
1

3= o
- (& -3/2 £
Spe= (& 1) [ e a (o) exal- 50 e (2)
e. e
jk
avec m : masse de 1l'électron.
Te ! température électronique.

ij(a) : section efficace d'excitation de l'atome entre les niveaux
J et k, par collision avec un électron d'édnergie d'agita-
tion thermique ¢ .

ejk ! energle qui separe les niveaux j et k (Ejk = Ek-Ej) .

Lorsque la transition aboutit & l'ionisation directe (i) au-dels de la li-

mite d'ionisation I, le paramdtre qui intervient dans l'expression de Sji

est .. =I-<-E, .
Jl J
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Si les niveaux sont suffisamment espacés pour que sjk ><§ kT ,

l'expression de S se simplifie :

ik
3 4 3
K = (%)7 Q (max) F c1>(L) exp( - I‘EJT%) (21)

s .
ol @(E;%L) est une fonetion lente de la variable Te y qui tient

e
compte de la forme de la courbe ij(e)

Collision inélastique du second ordre ou superélastique : Ek'<E ’

& l'issue de la collision 1'électron acquiert de 1'énergie cinétique,

g. €
-4 Ik
S =g S o ) (3)

avec gj et & les ordres de dégénérescence des niveaux j et k

respectivement.

Dans le cas ou ajk > % k Te , 1'expression (3) devient

g. 3 % 9 €.
= —d (2 7T g(—dK
Sy = : (=) ij(maX) €y @(k Te) (3)

;4-' ¢ Caractérise la perte par diffusion vers les parois du tube de

D
J l'atome excité sur le niveau j .

Ce mouvement résulte de l'existence d'un gradient de la densité

d'atomes suivant un rayon du tube.

Lorsque le régime permanent est atteint, le taux de transfert global
est nul par compensation entre les apports et les pertes pour ls popula-
tion d'un niveau excité discret quelcongue. Dans ce cas, nous pouvons
décrire 1l'état stationnaire par 1l'dquation suivante :

g’l Ll
AkJ o+ a, Zﬁ Skj o,

k>a *k#j

< 2; A' E: S.,, +n S,. +-—i—x n. .(4)
k

<J k#j
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Le modéle de SCHOTTKY [2] suppose que le principal mécanisme de
perte d'ions dans la colomne positive est df 3 la diffusion ambipolaire :
les ions se déplacent radialement vers les parois du tube ol ils vont se
neutraliser par recombinaison compléte avec les électrons rrésents i cet
endroit, Avec de telles hypothdses, les équations (5) et (6) traduisent
le régime permanent pour les densités a, (ions présents dans le plasma)
et , (atomes non excités) pour l'espece contenue dans la colonne posi-
tive,

TN

i
dt ~ %= Be

o Ski + Da Vzni y (s)

v

k
3‘ 2 1
L A& n =D Vn, = (n }..S 40 S, +=——)n i (6)
k%OAkOk a i ek#o Ok e 0i TDk 0

ol Da est le coefficient de diffusion ambipolaire.

Les équations (4), (5) et (6) rendent compte du régime stationnaire
au sein de la colomne positive dans la mesure ol d'autrss processus de
transferts de population n'interviennent pas : collisions atomiques,
absorption du rayomnement du corps noir associé, ..., ce que nous suppo-

sons dans cette premidre approche.

Pour un fonctionnement donné de la décharge disruptive, les para-
métres internes (en particulisr ne , Te s le champ électrique E 1le
long de l'axe du tube) doivent &tre ajustés de -sorte que la colonne posi-

tive puisse satisfaire les contraintes suivantes :

- courant de décharge : courant I qui parcourt le circuit extérieur.
les électrons présentent une mobilité plus importante que celle des ions :

ils contribuent essentiellement & la conduction du courant dans le plasma,
- neutralité de la charge électrique : n, =1

- taux d'ions créés = taux d'ions perdus

- pPuissance électrique délivrée = puissance dissipde par la décharze.
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Chapitre II

Etude des niveaux tres excités du Baryum neutre :

spectroscopie laser 2 moyenne résolution et détection optogalvanique.

II.A - CHOIX DE LA METHODE EXPERIMENTAIE .

IT.A.1 Etude des niveaux de Rydberg.

ITI.A. 1,2 Propriétés caractéristiques :

Dans le cadre de ce travail, nous nous sommes proposé d'étendre
ltinvestigation des niveaux trds excités de l'atome neutre de Baryum,
Ces niveaux d'énergie En sont appelés niveaux de Rydberg. Ils obéis-

sent & une loi du type :

I-E =—2
n n*2
avec . R ¢ constante caractéristique de 1'atome considéré
=& .
R = - Rm R& : constante de Rydberg
mL : masse vrais de l'électron
p = masse réduite de 1'électron.

Pour le Baryum : R = 109736,88 cm_1.

" En : énergie du niveau de nombre quantique principal, l'sntier n,
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n-n* : défaut quantique du niveau

I : limite d'ionisation de la série de Rydberg En

n - oo I -»1I

Les faibles valeurs de n correspondent aux niveaux les plus profonds
ou niveaux de valence (en géndéral n< 10 ). les niveaux les plus excités

(r>10) constituent les niveaux de Rydberg.

Tant que le couplage spin-orbite reste faible devant 1'interaction
électrostatique, un niveau de Rydberg peut &tre décrit par les nombres
quantiques L, S et J . Dans ces conditions et dans l'approximation
du diple électrique, les transitions optiques permises sont celles qui
obéissent aux régles strictes de sélection : mdme parité et AJ = 0,%1,
0+ 0 (par contre les régles swr L et S ne sont généralement pas

vérifides dans le baryum).

Les atomes excités sur un niveau de Rydberg peuvent &tre décrits par
l'ensemble d'un coeur chargé positivement (noyau + cortége élsctronique
résiduel) et d'un électron externe en interaction avec le coeur et situé
en moyenne & une trds grande distance du noyau ( 4 croit comme n2 ).

Pour une méme série

- le coeur est dans un état donné, trés proche de celui de 1l'ion auquel
l'atome donne naissance par éjection de 1l'électron de Rydberg et qui est

caractérisé par l'énergie limite T .

- l'électron périphérique gravite sur des trajectoires d'autant plus
éloignées du noyau que l'atome est dans un $tat plus excité, ce qui

accroit la taille de l'atome.

Pour un atome faiblement excité sur un niveau En" la probabilité

de transition vers un niveau de Rydberg En est trés faible

n 4
a'n " 3

I C

avec
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e ﬁ;,n : élément de matrice de 1l'opérateur dipolaire entre les
deux états intéressés dans la transition,
w=2nv : la transition d'énergie hv = En--Enl se produit en géné-

ral dans le domaine du visible ou de l'ultra-violet.

En l'absence de perturbation, les atomes de Rydberg sont pratiquement
métastables : la durée de vie des états quantiques augmente avec le nombre

3

quantique principal (t=n’ , <t 21 ms pour nZ2100 ). Ies niveaux de
Rydberg présentent donc une largeur naturelle tres faible. Par exemple,

pour les niveaux ns du sodium : Avn=1 kHz si nZ=40,

Néanmoins la présence d'un électron faiblement 1ié au cceur et la
taille importante des atomes excités dans les niveaux de Rydberg lewr
conferent une grande fragilité vis-a-vis des processus d'ionisation dans

un champ électrique ou par collisions.

IT.A.1.b Méthodes de détection usuelles.

Iz production des atomes dans un état trés excité i partir des ni-
veaux profonds et l'observation d'un nombre de niveaux de Rydberg toujours
plus important nécessitent une méthode d'excitation & la fois puissante
et sélective, ce que l'on obtient avec 1l'emploi de lasers fonctionnant en
impulsions., L'étendue des explorations est réalisé avec les lasers 2
colorants qui sont accordables en fréquence sur une grande plage du do-

maine de longueurs d'ondes optiques.

Les méthodes usuelles de spectroscopie laser basées sur une détection

optique sont mal adaptées a 1'étude des niveaux de Rydberg :

- la durde de vie radiative de ces niveaux est longue, ¢'est-a-dire que

l'intensité de fluorescence émise est trés faible, ce qui ajoute aux Pro-
blémes déja rencontrés en spectroscopie de fluorescence, a savoir 1'effi-
cacité pour collecter la plus grande partie de lumidre de fluorescence et

la diffusion parasite du rayonnement excitateur.
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N

~ l'atténuation de 1l'intensité du faisceau laser & la traversde du milieu

& étudier rend compte de son absorption par ce milieu. JOHNSTON [1] a
pu comparer le spectre d'absorption et le spectre 0G obtenus simultané-
ment pour un mélange hélium-ndon excité par une décharge électrigue :
la détection 0G présente la meilleurs sensibilité. Plusieurs raisons

peuvent expliquer cette observation.

N

- dans cette expérience & moyenne résolution, l'absorption de lumidre
lors d'une résonance atomique se produit sur une fraction seulement de
la bande spectrale de la raie laser : l'atténuation de l'intensité trans—

mise n'est jamais compldte.

- la détection par absorption sur le faisceau laser n'est ras une détec-

tion sur fond noir.

Les méthodes basdes sur la détection des ions crdéds i partir des

niveaux de Rydberg sont trds sensibles dans la détection de ces niveauz.

Ia méthode d'ionisation par champ électrique sur jet atomique est
couramment employée pour observer les niveaux de Rydberg. Pour éviter
l'effet Stark, perturbant les niveaux atomiques lorsqu'on applique le
champ électrique, il est nécessaire de procéder en deux temps. Deux
impulsions successives sont réalisdes : la premigre produit l'excitation
optique vers les niveaux & étudier, la seconde 1l'ionisation de ces ni-
veaux en appliquant alors seulement le champ électrique. L'utilisation
d'un jet atomique présente l'avantage de réduire 1'effet Doppler et de
travailler sur des atomes interagissant faiblement entre eux mais 1'in—

convénient d'utiliser des milieux peu denses,

Dans une diode thermoionique, la détection des résonances optiques
est rendue trés sensible avec l'amplification par la charge d'espace,
Elle est cependant limitde i l'observation de transitions issues du ni-
veau fondamental de l'atome 3 étudier [2], qui est souvent le seul niveau

sulfisamment peuplé dans ume vapeur a l'équilibre thermique.
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II.A.1.c Méthode de détection utilisant 1l'effet OC.

Ia détection des transitions optiques par effet 0G rend compte de la
répercussion des processus collisionnels et radiatifs sur le taux d'ioni-
sation global d'une décharge électrique (voir Chapitre I). Cette méthode
semble particulidrement adaptée & 1'dtude des niveaux de Rydberg et pré-
sente l'originalité de permettre l'observation de tels niveaux & 1'aide
de transitions optiques issues de niveaux déja excités dans le plasma
par la décharge,

L'avantage incontestable & utiliser une décharge réside donc dans
le fait qu'elle permet simultanément de préparer des particules dans un
état excité et de produire, en les détectant par effet 0G, les transi -

tions atomiques & partir de cet é€tat, ouvrant la voie & de nouvelles

explorations de niveaux d'énergie.

II.A.2 Etude des niveaux tres excitds de l'atome de baryum,

IT.A.2.a2 Structure électronique de 1'atome.

Le baryum est un $lément de la famille des alcalino-terreux (colonne
II de la classification périodique). L'atome neutrs compte 56 électrons
qui se répartissent dans les couches électroniques les plus mrofondes.
Toutes les sous-couches sont saturées et la dernidre est occupée par deux
électrons externes pour donner la configuration fondamentals de Ba I
1s2 2522p6 3_8231)636.10 4'324-1364.(:110 5525p6 6s2

qui définit le seul niveau d4'énergie : le niveau 1SO .
Le diagramme reproduit en Figure 6 montre la répartition des premiers

niveaux excités de Ba I . les configurations des niveaux profonds de

l'atome excité sont de deux sortes

- configurations & un électron excité du type 6sng .

- configurations i deux dlectrons excités du type Sdn's' , épn"g"
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II.A.2.b Nouveaux domaines d'exploration de niveaux trds excités.

Une vaste exploration des niveaux de Rydberg de Ba I a déja &t
entreprise au~dessous de la premidre limite 6s , dans une expérience
antérieure pour laquelle nous avons exploité les propriétés de la diode
thermoionique [2]. Nous avons ainsi observé des transitions a4 deux pho~
tons & partir du fondamental conduisant vers des niveaux trés excités des
séries 6sns et 6snd de nombre quantique J égal & 0 ou & 2 (confor-

mément aux régles de sélection des transitions dipolaires électriques).

Opérant sur ume vapeur de baryum en équilibre thermique, nous sommes
limités dans la mise en ceuvre d'une expérience d'absorption & partir du
seul niveau suffisamment peuplé : le fondamental 632 1SO . Pour attein-
dre un niveau J=5 de méme parité que le fondamental, une excitation en
échelons ne demanderait pas meins de 6 transitions & un rhoton. Avec la
diode, réaliser une telle expérience est impensable : non seulement le mon—
tage expérimental serait compliqué, mais aussi 1l'exclusivité non garantie
et difficilement contrdlable du procédé dl'excitation rendrait 1'interpréta~
tion des spectres trés complexe, Toutefois, J, J, WINNE et coll. [3] omt
pu mettre en évidence les niveaux J=4 de la configuration 6ésng dans
une excitation & partir du fondamental utilisant seulement 3 étages, mais

aussi un transfert collisionnel assisté par laser.

L'exploration des niveaux trés excités de Ba I peut 8tre poursui-

vie en procédant de fagon plus simple

- au-deli de la premiére limite &s (IO = 420%5,02 cm-1), les niveaux
autcionisants de faible valeur de J peuvent &tre observés dans une
expérience d'absorption multiphotonigue résonnante ou non & partir du
fondamental. Pour se limiter & deux ou trois transitions atomiques, il
est nécessaire de doubler en fréquence au moins un des faisceaux laser
utilisés. WYNNE et HERMANN [9] ont entrepris une telle expérience pour
observer les niveaux autoionisants J = 0, 1 ou 2 appartenant aux confi-

gurations paires 5dns et 5dnd .



37

- les niveaux fres excités de valeurs supérieures pour J peuvent &tre
atteints par un processus optique utilisant au plus deux photons ou deux
échelons & partir d'un niveau excité préalablement par une voie non

optique.

Une décharge électrique continue dans une vapeur de baryum atomique
combine précisément l'excitation non optique préliminaire en peuplant les
niveaux métastables 5d6s 1D2 , 3D1’2,3 [10] et la possibilité de dé-
tecter les transitions optiques issues de ces niveaux par effet 0G. Ies
qualités lides & la détection OG dans le domaine de la spectroscopie
(voir Chapitre I) et la facilité, a priori, de mise au point d'une telle
expérience nous ont encouragés 4 l'entreprendre., Ies travaux reportés
au Chapitre III constituent une premidre dans la réalisation d'un spectre
atomique excité ainsi que dans la détection de niveaux de Rydberg au

moyen de l'effet 0G.

I1.B - REALISATION DE L'EXPERIENCE DE SPECTROSCOPIE LASER & MOYENNE
RESOLUTION UTILISANT LA DETECTION OPTOGALVANIQUE.

IT.B.1 Principe du processus d'excitation des atomes neutres de

baryun,

Dans le but d'atteindre les niveaux d'énergie trds excités, c'est-
8-dire les niveaux situés au voisinage de la premidre limite d'ionisation
6s 231/2 (2 42035,02 em™ ' du fondamental [5]), il est nécessaire de réa-
liser deux transitions de fréquence optique & partir des métastables de
6s5d comme & partir du fondamental. On peut envisager un processus
d'absorption & deux étages ou & deux photons, absorption issue de ces
niveaux pairs qui mdne vers des niveaux excités de méme parité. Ies
transitions optiques opérées dans le plasma seront détectées & condition
qu'elles engendrent un effet 0G suffisant, compte tenu du niveau de bruit

’

pour donner lieu & un signal électrique & la résonance.
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II.B.1.a Détection des résonances optigues par effet 0OG.

Pour les deux processus envisagés d'excitation optique, les inter-
actions résomnantes d'une part sollicitent le fondamental ou les méta—
stables, niveaux les mieux peuplés dans la décharge, d'autre part pro-
duisent des atomes excités sur les niveaux de Rydberg d'ou les roces—
sus d'ionisation par collisions électroniques sont renforcés. Néanmoins,
il n'est pas garanti que de telles transitions conduisent & produire un
effet 0G. En effet, les niveaux profonds peuvent intervenir de fagon
appréciable dans le mécanisme de conduction de la décharge, leur dépeu—
Plement apportant en général une contribution de sens inverse, c'est-i-
dire une réduction des processus d'ionisation. Toutefois, les durées
de vie de ces deux catégories de niveaux ne sont pas les mémes., Il est
probable que de telles transitions induisent des processus de retour &
l'équilibre de la décharge, dont les constantes de temps sont différentes
(MIRON et coll. [14]). Elles seraisnt donc plus aisément détectdes avec
une excitation optique agissant en impulsion (voir §.I.C.4.a).

les processus d'absorption & partir du fondamental ne Frésentent pas
de résultat spectroscopique nouveau dans le cadre de notre étude sur le
baryum (voir §.II.A.2). Cependant il sera intéressant de rechercher
l'aptitude de 1l'effet OG & détecter dans une décharge les transitions &

deux photons & partir du fondamental et de niveaux excités (voir §.II.B.3.a).

II.B.1.b Caractéristiques des niveaux observés.

Ia répartition des niveaux d'énergie de Ba I donnde & la Pigure 7

N\

permet de comprendre le frocessus d'excitation choisi i partir des niveaux
métastables de 5dés , Ie niveau fondamenial de l'atome neutre de baryum
est pris comme référence pour les nombres d'ondes des niveaux considérés,

les niveaux impairs de la configuration 5d6p , localisés aux alentours

de 25000 cm-1, sont des candidats qui remplissent les conditions requises

pour 8tre niveaux intermédiaires intervenant dans wn processus d'absorp-

tion 4 deux étages i partir des métastables situés vers 10000 cm_1. Une
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telle excitation permet alors d'atteindre des niveaux d'énergie qui sont
situés au voisinage de la premiére limite d'ionisation et qui présentent

les caractéristiques suivantes :

- ces niveaux appartiennent i des configurations paires (méme parité que
les métastables) comportant deux électrons excitds du type 5dns ou
épn's!

- leur valeurs de J sont comprises entre O et 5 : la configuration
5d6p contient au total 12 niveaux pour lesquels J peut prendre toutes
les valeurs entre 0 et 4 ; chacun de ces niveaux pouvant &tre peuplé
dans la transition optique du premier étage issue de 1l'un des 4 niveaux
de 65dés .

- ces niveaux appartiennent au spectre discret, s'ils sont localisds

sous la premiére limite IO y Ou au spectre autoionisant, au-deld de
IO . Les séries 5dnf convergent vers les limites

2

5d D

(I, = 46908,87 cu”' [5])

3/2

et 54 25 (1

47709,84 cn” [5]) s

5/2 2

alors que les séries 6pn'l' convergent bien plus haut vers les limites

62296,68 cn~' [6])

.2
6p P1/2 (13

sl  6p1 2P (I, = 63987,44 cn™' [5]) .

3/2 ‘74

Les transitions atomiques & deux échelons, par l'intermédiaire
des niveaux de 5d6p qui sont les plus probables, sont celles qui
conduisent aux configurations paires Sdns , 5dnd , 6pnp ou 6pnf .
Cela correspond aux plus grandes forces d'oscillateurs concernant la
transition du second étage. Mises & part les configurations 5d2 et
6p2 qui contiennent 9 et S niveaux respectivement, pour chaque valeur
de n, les niveaux de 5dns , 5dnd , 6pnp et 6pnf sont respective-
ment au nombre de 4, 18, 10 et 12. L'observation nouvelle d'une multi-
tude de niveaux trés excités étant espérée dans une telle expérience,
nous avons limité l'exploration & la recherche des niveaux dont 1'é-
nergie était comprise entre 40000 cun“1 (sous la premidre limite 6s )

et 48000 cm™' (jusqu'aux limites 5d ) environ.
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Dans ce domaine d'exploration, de tous les niveaux appartenant aux
configurations 6pnp (n36) ou 6pnf (ny4) y un seul niveau est

susceptible d'8tre observé : c'est le niveau 6p2 1S (quant & la posi-

tion duquel subsiste une ambiguité!), En effet, lesoquatre autre niveaux
appartenant & 6p2 gont situés en dessous de 39000 cm'-1 et le premier
niveau de la configuration suivante 6p7p est attendu aux environs de
50000 cm-1. Quant & la configuration 6p4f , on peut estimer la position
du niveau le plus bas au-deld de la limite 54 2D5/2 . Cette estimation
résulte de la comparaison des écarts en énergie qui existent entre les
niveaux les plus bas appartenant & chaque couple de configurations sui-
vantes

6s6p et 6s4f

6p2 et 6p4f

5d6p et 5d44f .

Nous discuterons au paragraphe II.B.3.a de la possibilité d'attein-
dre des niveaux trés excités par un processus d'absorption & deux photons

a2 partir d'un niveau métastable de 5d6s .

En conclusion : nous nous sommes fixds comme objectif la mise en
évidence des niveaux tr®s excités appartenant aux configurations paires
5dné de l'atome de baryum neutre, dans une expérience d'absorption a
deux échelons produite par ume excitation laser en impulsion dans une

décharge et détectde par effet optogalvanique.

II.B.2 Dispositif expérimental et mise au point de la détection

optogalvanique,

Rappelons que ce travail est une premidre dans les réalisations
nouvelles en spectroscopie de moysmne résolution qui utilise la détec-
tion 0G mais aussi une excitation laser pulsée des transitions atomi-

ques [4],

La Figure 8 donne le schéma de principe du dispositif expérimental
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ayant permis de réaliser cette expérience d'excitation i deux étages.

Les différentes parties qui le composent sont les suivantes :

II.B.2.a Source optique.

Le pompage des deux cavités laser & colorant est assuré par un laser
& azote du type Molectron UV-1000, dont les caractéristiques sont les

suivantes :
- A pompe = 3371 i ’
- durde d'une impulsion UV = 10 ns ,

- Dpuissance créte i la sortie = 420 kW, obtenue pour une fréquence

de répétition des impulsions de 15 Hz.

Pour éviter le parasitage dfl aux fortes impulsions électriques qui
commandent le fonctionnement du laser Molectron, l'appareil est isolé
du reste de l'expérience, dans une enceinte bétonnée. Un Jjeu de miroirs
et lentille permet de diriger et focaliser le faisceau UV sur les cavi-
tés & colorant, si bien que la puissance lumineuse disponible est atté-
nuée d'un facteur 1,2 . Le faisceau est alors divisé spatialement pour

pomper simultanément les colorants de chaque cavitd.

Ces cavités & colorant sont congues suivant un méme modéle repré-
senté & la Figure 9 et qui a 4té déerit par ailleurs (P, CAMUS et
C. MORILLON [8]). Aprdés traversée d'une lentille cylindrique, le fais-
ceau UV excite de fagon homogéne la fluorescence 4d'un colorant sur toute
la largeur de la cuve. Le parallélisme et la dilatation unidirection-
nelle du faisceau émis d'un point de la cuve sont réalisés par une len—
tille suivie d'un ensemble anamorphoseur de prismes rectangles isoceles,
dans le but d'éclairer le plus grand nombre de traits possible d'un ré-
seau utilisé en montage Littrow. Ce réseau & effet de miroitement
constitue le systéme disperseur de la cavité : il sélectionne la bande
spectrale de la plage de fluorescence sur laquelle l'oscillation laser

est susceptible de se produire et donc la fréquence optique du faisceau
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laser émis par la cavité. A l'autre extrémité, une surface de faible
pouvoir réflecteur ferme la cavité, elle assure ainsi la transmission

du faisceau laser vers la cellule % baryum.

Le r8le de chacune des deux cavités est bien détermind. Le faisceau
laser de la cavité n° 1 sert i peupler le niveau intermédiaire, dans la
transition du premier étage, i partir d'un niveau métastable de la confi-
guration 5d46s . La rayonnement variable en fréquence de la cavité no® 2
est destiné & l'exploration des niveaux trds ezcitdés de Ba I , atteints
par absorption & partir du niveau intermédiaire. Pendant l'enregistrement
d'un spectre optogalvanique, la fréquence v1 du faisceau laser n® 1 est
fizxe et accordée 2 la résonance pour la transition du premier étage,
tandis qu'on réalise un balayage continu de la fréquence Vo o A cette
fin, chaque réseau est monté sur une platine tournante réglée de sorte
que l'axe de rotation soit contenu dans le plan du réseau et paralléle
aux traits. La platine de la cavité n® 2 est entratnde dans un mouvement

de rotation continue par l'intermédiaire d'une vis & pas constant.

Un compromis entre la résolution et la puissance de sortie recher-
chées pour chagque faisceau laser nous a amenés i construire les deux
cavités avec les caractéristiques suivantes et i les utiliser dans les

conditions expérimentales reportées dans le tableau ci-aprds :
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Caractéristiques n° 1 (XT fixe) |no 2(}\2 variable)
Excitation UV : ©puissance créte 98 kW 245 kW
Cellule & colorant : %arggu{ de cuve 1 em i em

eclairée
Lentille : distance focale 7,5 cm 15 cm
Train de prismes : nombre de prismes 1 3 (référence[?])
éclairé en incidence rasante de Brewster
gzi:c:;zuverture du 10 12
Réseau : angle de Blaze 3009 709

nombre de traits/mm 305 270

largeur éclairée 5 cm 10 em

numéro de 1l'ordre utilisé 1 ou 2 12 ou 13

résclution théorique maximale 3 x 104 3,5 x 1O5

Penétre de sortie : face plane miroir sphérique
d'un prisme

b

Ia puissance lumineuse moyenne délivrée i la sortie de chaque cavité
varie en fonction du rendement du colorant utilisé. Ies mesures effec—
tudes n'ont pas donné de résultat précis. Néammoins, la puissance créte

laser des faisceaux optiques peut &tre estiméde 2 quelques dizaines de kW,

Ia largeur spectrale de la raie laser dépend de 1la qualité du ré-
glage de la cavité. Une meilleure finesse est recherchée pour le fais-
csau explorateur (h2) » dont la largeur de raie obtenue varie entre 0,2
et 0,3 cm—1, correspondant & une résolution expérimentale pour la cavité
n° 2,de l'ordrs de 105 » Aucune meswre de la largeur spectrale de la
raie laser n'a été entreprise pour la cavité n° 1. Mais on peut llesti-

mer 3 une valeur de 1'ordre de { om | (01 * 15500 cm_1) .



II.B.2.b Production des atomes de baryum dans une décharge

électrique continue.

II.B.2.b.¢ L'enceinte & décharge.

- Ia cathode creuss.

Dans une expérience préliminaire, nous avons utilisé une cathode
creuse dont le schéma est donné i la Figure 10. Ie pot cathodique, en
acler inoxydable, est recouvert d'un dépdt métallique de baryum. TUne
cloche en verre traversde par le filament de 1l'anode, en tungsténe, s'em~
bolte sur le pot cathodique. Un Joint d'indium assure 1'étanchéité pour
le vide et empéche les fuites de gaz lorsque l'enceinte est remplie de
néon. Nécessaire i 1'établissement de la décharge, le néon est utilisé
comme gaz porteur inerte, Il a également pour rdle d'arracher par col-
lision les atomes de baryum hors du métal. Ies atomes pulvérisds se
retrouvent alors dans le trou de la cathode ol ils Subissent l'excitation
de la décharge. L'enceinte est maintenue & température ambiante : le pot
cathodique ol se produisent les échauffements est plongé dans un récipient

d'eau froide.

Ia présence de baryum atomique est confirmée en observant & 1'aide
d'un spectromdtre i fentes les raies du baryum, qui composent en partie
le spectre d'émission de la décharge., En particulier il est aisé de

)

repérer la raie de résonance i 5535 )1 (transition 6s6p 1P$ vers 652 1SO

qui est une des plus intenses.

Le montage électrique qui permet d'établir le régime disruptif de
la décharge continue se compose simplement d'une alimentation haute ten—
sion, régulée en tension E , aux bornes de laquelle sont branchées en
série la cathode creuse et une résistance stabilisatrice Rc . Le régime

continu a été obtenu en opérant dans les conditions suivantes
. P Ne =24a3 Torr |,
«E = 2,7kv, Rc =50 kQ "



11

fil tungstene

anode Aluminium
cone en yerre

cone téflon

Joint  indium

pot cathodique (Al )

Figure 10 - Cathode creuse.
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déterminant un point de fonctionnement pour la décharge en cathode creuse :
{2
vO

Un tel montage a permis de nous familiariser avec les décharges élec-

46 mld
400 V

triques en cathode creuse et de faire nos premidres observations sur la
manifestation de 1l'effet OG pour une transition optique de l'atome neutre

de baryum,

- Ia cellule caloduc.

L'exploration des niveaux trds excitds du baryum a été en fait réa-
lisée dans sa totalité en utilisant une décharge produite dans une cel-
lule du type "heat-pipe" [10].

Une coupe de l'enceinte construite par nos soins est donnde & la
Figure 11. Le tube & décharge est un tube en quartz qui présente une
géométrie cylindrique & section circulaire. A chacune de ses extrémitds
Se trouve une électrode de méme symétrie axiale et qui est percée en son
centre afin de laisser passer le faisceau lumineux. L'anode est choisie
en acier inoxydable et la cathode en nickel afin de réduire les phéncme-
nes nuisibles de pulvérisation qui accompagnent le bombardement des ions
& la cathode. 1Ia haute tension est amenéde sur des piéces en laiton &
l'intérieuwr desquelles se vissent les électrodes. Cas mémes piéces per-
mettent la communication avec le banc & vide ou le réservoir de gaz
inerte et constituent également les zones froides du montage. Une cir-
culation d'eau est maintenue en permanence dans les anneaux de refroi-
dissement. L'enceinte se termine swr une partie en verre fermée par une

3

fenétre inclinde 3 l'angle de Brewster. Un ensemble de joints toriques
asswre l'étanchéité des différents dléments mobiles. Les joints sont

maintenus en place & l'aide de bagues se vissant sur les pisces en laiton.

A l'intériewr du tube en quartz repose la cellule "heat-pipe" pro-

prement dite. Elle est constitude d'un tube ¢y lindrique tapissé
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intérieurement d'une méche, le tout en acier inoxydable, dans lequel on
introduit initialement le baryum métallique, L'évaporation est produite

au centre du tube au moyen d'un chauffage électrique exterme continu,

Le régime de fonctionnement "heat-pipe" est décrit par VIDAL et COOFER
[12], alors que MELTON et WINE [11] en développent un modile analytique.
Un tel régime s'instaure lorsque la pression de vapeur saturante de baryum
équilibre la pression du gaz tampon, en présence de la phase liquide de
1'élément., Nous avons choisi d'utiliser 1'hélium comme gaz inerte inter-
venant dans les échanges thermiques avec la vapeur de baryum. Quand le
régime permanent est atteint, la cellule renferme une colonne de vapeur
de baryum homogéne en pression et température contenue de part et d'autre
par le gaz tampon. Ces propriétés résultent de 1la présence de 1'équili-
bre phase vapeur - phase liquide établi dans le processus ¢yelique de
transfert de baryum. La vapeur de baryum produite au centre se dirige
vers les zones froides au contact avec 1'hélium. Le baryum alors re-
condensé est collecté dans la méche puis ramené en phase liquide, par
capillarité, vers la zone chaude ol il va de nouveau &tre évaporé, Ce
recyclage assure une grande longévité du fonctionnement de la cellule.
De plus, le confinement de la vapeur de baryum entre deux zones tampon de
gaz inerte permet son isclement complet au centre de la cellule "heat-pipe",
loin des fenétres qu'un dép8t métallique ne manquerait pas d'occulter, ce
qui réduirait alors la transmission du faisceau optique, La longueur de
la colonne varie avec la puissance de chauffage qui est réglde de sorte

que le baryum se recondense avant l'extrémité du tube inox.

Les dimensions des différentes pidces ont $té détermindes afin de
permettre des interventions rapides (remplissage en baryum, changementis
des électrodes usées, réglage de la distance électrode - tube inox, ete.).
Le choix dans le diamétre du tube inox résulte d'un compromis ; il faut
éviter que la décharge ne se Produise entre les électrodes et le tube
inox tout en maintenant le régime de fonctionnement "heat-pipe" de la cel-
lule. Pour de grandes sections du tube inox, on assure bien la canduction

de la décharge au travers de la vapeur de baryum, mais le fonctionnement
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"heat-pipe" peut se désamorcer. L'évaporation du baryum au centre de la
cellule est limitée par la puissance de chauffage disponible ainsi que
par la capacité et la rapidité avec lesquelles la méche recycle le baryum
liquide. Il arrive un moment ou ls flux d'atomes de baryum produit n'est
plus suffisant pour occuper toute la section du tube ; le contrdle de la
diffusion de la vapeur de baryum et du gaz tampon est alors perdu. Avec

la méche utilisée, le diamdtre limite est de 5 cm.

le tube & décharge est branché dans un circuit électrique identique
4 celui de la cathode creuse, Un point de fonctionnement stable et
continu a été atteint dans les conditions expérimentales suivantes :
. PHe = 2,5 Torr
o circuit électrique : E = 1,42 kV , Rc =51 kQ
. décharge électrigue continue ; IO =20 maA , VO =400 V
. fonctionnement "heat-pipe" obtenu pour la vapeur de baryum

p = 2,5 Torr

T = 910°C (température 2 1'équilibre phase liquide - phase vapeur).

Dans de telles conditions, la densité volumique d'atomes de baryum

produits a 1'intérieur du tube inox est

n=2x 1016 atomes de baryum/cm3 .

II.B.2.b.p Comparaison du fonctionnement de la décharge.

-~ le mélange gazeux.

Le mélange gazeux présente des propriétdés différentes suivant 1'en-

ceinte & décharge utilisée ;

- dans la cathode creuse, la vapeur de baryum et le gaz porteur
(néon) constituent un mélange gazeux de composition mal connue . Ies
atomes de baryum se trouvent essentiellement pidégés dans le trou ca-

theodique,
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- par contre, au coeur de la cellule "heat-pipe", la vapeur de baryum
est pure et elle est homogdne en pression et en température. De plus,
elle est confinde au centre de la décharge disruptive par le gaz tampon
(hélium), de softe qu'elle est située dans la région de la colonne posi-
tive (voir §.I.A.3.a.ﬁ). Le régime continu pourra &tre décrit par le

moddle de Schottky (voir Annexe).

- la stabilisation du régime continu de la décharge.

4 chaque mise en route de l'expérience, la stabilisation du régime
continu nécessite beaucoup de précaution et de patience dans la répara~

tion méme de la décharge :

- l'enceinte doit &tre convenablement purifide par des dégazages

préliminaires systématiques ;

- le régime permanent n'est atteint qu'aprés un certain temps de
fonctionnement de la décharge, le temps qu'il faut pour conduire & 1l'édqui-
libre dymamique les différents mécanismes qui naissent i la disruption
dans 1l'atmosphére gazeuse (voir §.I.4.3.a.a). Ia seule différence inter-
venant dans le fonctionnement des deux décharges 4tudides rovient du

mécanisme de production de la vapeur de baryum (§.a) ;
- Ppar pulvérisation cathodique en catheode creuse,

~ par dvaporation au moyen d'un chauffage annexe pour la cellule caloduc.
Ia pulvérisation cathodique survient également avec ce dispositif mais
elle est réduite dans la mesure ol les surfaces des électrodes ont &té
bien polies et la cathode choisie en nickel. (e phénoméne parasite est
finalement éliminé au bout d'un temps de fonctionnement suffisant de 1la

décharge électrique.

La décharge enfin stabilisée se manifeste par une émission de lumidre
stationnaire et une tensiomn V & ses bornes maintenue constante et égale
a VO (Vo = E--RC IO , IO étant le courant constant qui circule alors
dans le circuit électrique).
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Pour une géométrie donnde de l'enceinte i décharge, le régime dis-
ruptif n'est atteint que sur une plage restreinte de pression de l'at~
mosphére gazeuse : par exemple, avec la cellule "heat-pipe", ce domaine
s'étend de 2,3 3 2,7 mm Hg pour obtenir une décharge convenablement
allumée tout le long du tube. De méme, de faibles variations de la ten-
sion d'alimentation E aménent trds rapidement le point figuratif de
fonctionnement de la décharge dans un mode instable : la tension V
n'est plus continue, mais elle oscille., Ia valeur de la résistance
stabilisatrice Rc intervient certainement pour cette étroite tolérance.
Toutefois, en travaillant dans les conditioms expérimentales reportdes
ci~dessus, nous avons obtenu un régime disruptif stable avec chacun des

dispositifs : cathode creuse ou cellule "heat-pipe".

- Les fluctuations de tension en régime disruptif,

Amenéds i observer les brives variations de tension (v e V-VO)
aux bornes de la décharge lorsqu'elle sera le sidge d'un effet 0G pulsé,
nous devons veiller & minimiser l'amplitude des fluctuations résiduelles
de la tension continue V., afin d'améliorer la sensibilité pour la dé-

0
tection du dit phénoméne.

Ia décharge électrique est le sidge des mécanismes intermes qui en
assurent la conduction (voir §.I.A.3.a) mais aussi de nombreux phénoménes
parasites. Ainsi, les vibrations mécaniques communiquées aux supports du
montage, les inductions électromagnétiques multiples se traduisent per un
niveau de bruit souvent tres important se greffant sur la tension continue.
Nous avons remédié en partie a ces problimes et diminué ainsi leur contri-
bution parasite. Malgré tout, il n'a pas été possible de contrdler ni
d'éviter la production accidentelle d'arcs au travers de la décharge con-

duisant & de violentes impulsions électriques,

Méme en dehors de ces rares perturbations, la décharge en cathode
creuse nous est apparue plus "bruiteuse" que la décharge mroduite dans la
cellule caloduc. Lorsque le régime "heat-pipe" contrdle la c¢irculation

de vapeur de baryum dans la décharge, le niveau de bruit de la tension Vo,
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observé sur l'écran d'un oscilloscope, chute de fagon extraordinaire, Un

tel phénoméne n'a pu &tre mis en évidence avec la décharge en cathode creuse.

Ce fait expérimental semble indiquer que les fluctuations résiduelles
proviennent des mécanismes internes de créations de porteurs de charge
dans la cellule caloduc (voir §.I.B.2.) et qu'elles sont dominées par le
mécanisme de production des atomes de baryum tant que le fonctionnement
"heat-pipe" n'est pas établi. Une fois atteint, ce fonctionnement garan-
tit la stabilité du nombre d'atomes de baryum excités par la décharge et,

par conséquent, le nombre d'ions produits dans le régime disruptif.

KELIER et ZAIEWSKI [13] rappellent que, lorsque le bruit en cathode
creuse résulte principalement des fluctuations statistiques du mouvement
des électrons dans le circuit, l'amplitude de ce "bruit d'impact" est

donnée par la relation :

-10
V. =5,66x 10 "R ‘FEV'I'(')

avec B : bande passante de 1l'électronique de mesure,

En reprenant les caractéristiques du dispositif de mesure décrit au para-

3

graphe suivant, le calcul conduit & Vﬁ % 10 © Volt pour notre montage

en cathode creuse, Ie niveau de bruit observé exciéde la valeur calculée.
On peut donc penser que la pulvérisation des atomes de baryum par le néon
contribue pour une part essentielle aux fluctuations rdésiduelles sur Vo.

II.B.2.b.y Durée de vie de la décharge en cellule caloduc.

Nous avons retenu le dispositif de la cellule calcduc pour les enre-

gistrements 0G et ce pour deux raisons :

. le niveau de bruit sur Vo est considérablement réduit lors du

fonctionnement "heat-pipe" ;
. la détection d'une transition atomique entre deux niveaux de baryum
par effet OG nous est apparue plus sensible qu'en cathode cresuse ol la

zone d'interaction vapeur de baryum - faisceau optique est plus réduite.
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Une grande autonomis est assurée pour le fonctiomnement de la décharge
en régime disruptif : l'évaporation de baryum est stabilisde par l'apport
continu de la puissance de chauffage au centre de la cellule et le recy-
clage régulier est assuré par la méche tant que celle-ci n'est pas "vidée",
En effet, la décharge produit la migration des ions Ba+ en direction de
la cathcde. Ce transport provoque & la longue un appauvrissement en
baryum liquide dans la méche. Ia vapeur de baryum diffusant au-deld de
la zone tampon se refroidit. Portée alors & une température plus faible
que cells de son point de fusion, elle se condense et produit un dépdt
solide aux extrémités du tube inox. Ce phénomdne survient en général
aprés une journée de fonctionnement de la décharge et il se manifeste
immédiatement par une déstabilisation du régime continu : la tension T

se met aussitdt & osciller.

Le dépdt solide peut &tre & nouveau dvaporé et le baryur liquide
ramené au centre du tube par l'intermddiaire de la meche, permettant ainsi
de poursuivre l'expériernce le lendemain. Néanmoins une partie de baryum
est définitivement perdue, qui conduit & limiter la durde de vie d'utili-

sation de la cellule calcduc & environ un & deux mois.

II.B.2.,¢c Traitement du siggal.

L'interaction optique pulsée avec la décharge est détectde, a la
résonance, en contrdlant les impulsions de tension v produites & ses
bornes synchrones des impulsions laser . A cette fin le fonctionnement
des différents appareils composant l'électronique de mesure est déclen-
ché par le signal électrique regu d'une photodiode placée dans le fais~
ceau laser n° 2. Ainsi les signaux 0G seront observés sur l'écran d'un
oscilloscope pour lequel le balayage de la trace est commandé rar le

signal photodiode.

II.B.2.c.a Obtention du signal O (Figure 8).

Une capacité de ccuplage C supprime la compesante continue VO i
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qui représente la tension de fonctionnement de 1la décherge avant pertur-
bation. On introduit également dans le circuit de détection wun filtre
passe=bande dans le but d'éliminer le bruit résiduel apporté par le
rayonnement électromagnétique des appareils alimentds en 50 Hz et pour
protéger 1'électronique des impulsions parasites accidentelles mais vio-

lentes que nous n'avons pas pu maitriser.

les composants électriques ont été choisis pour rendre optimale la
transmission des signaux 0G et réduire les déformations sur les signaux
provenant des transitions atomiques du baryum., Ainsi, pour la décharge
électrique fonctionnant avec la cellule "heat~pipe", les caractéristiques

é¢lectriques optimales sont les suivantes :

- capacité de couplage : C = 6800 pF

~ filtre actif : fréquence centrale Vg = % kAz
gain au centre FO =] [ifS
v
facteur de qualité Q = 1?.: 8

Lors d'un enregistrement on observe en permanence, sur l'oscilloscope

de contrdle, le signal OG transmis par le filtre passe=bande,

II.B.2.c.f Allure du signal 0¢ (Figure 12).

Les signaux OG présentés 3 la Figure 12 décrivent la perturbation de
la décharge électrique pour une transition atomique du baryum. ILe premier
signal (Figure 12a) est observé immédistement apreés la capacité ¢, Il
rend compte de la tension v produite aprées une impulsion laser. On y
distingue trés nettement un premier pic négatif suivi d'une modulation
50 Hz, laquelle semble se superposer & un signal de fond positif dont le
retour a zéro est plus lert., Ce profil du signal 0G est i rapprocher du
profil qui présentent les signaux 0G observés par MIRCN et coll. (réré-
rence [6] au paragraphe I.C.4.a). Ainsi d'apres l'interprétation qu'en
donnent ces auteurs, le premier pic correspondrait a 1'ionisation de 1la

décharge renforcée i partir du niveau de Rydberg atteint, alors que le



Figure 12 : Signal 0G observé
Fig. 12a : Signal transmis
Pig. 12b : Signal transmis

Echelles ;: = en
~ en

Fig. 12a

500"“4

Sus

Fig. 12b
pour une transition optique de
par la capacité de couplage C.

par le filtre passe-~bande.
vertical :
horizontal :

500 mV par division.
5 us par divisicn,

Ba I

.






53

signal de fond traduirait um retour plus lent vers le régime permanent,

dd au réarrangement des populations sur les niveaux "métastables".

Le signal transmis par le filtre passe-bande est reproduit & la
Figure 12b. La tension commence par chuter sur un temps assez bref de
2 & 3 ps, puis oscille avec une pseudo-période T de l'ordre de 10 us
(r= ;LJ . L'enveloppe du signal présente une partie montante, puis
descendante. La forme de ce signal résulte évidemment des changements
induits dans l'impédance interne de la décharge mais dépend aussi forte-

ment des caractéristiques électriques du circuit.

L'utilisation d'un filtre de plus grande bande passante B donne,
toutes choses égales par ailleurs, un signal OG dont la "queue" (partie
décroissante de l'enveloppe) est plus amortie. La réponse impulsionnelle

due au filtre affecte principalement la fin de 1l'impulsion.

La forme des signaux OG dépend trés peu de la transition impliquée
mais elle varie suivant 1'élément interagissant. Pour le baryum et 1l'hé-
lium, les niveaux affectés par la perturbation ne présentent pas les mémes
caractéristiques (voir §.II.B.3.a.ﬁ). Les constantes de temps qui régis-
sent le réarrangement des populations sont donc différentes. Les quelques
transitions optiques observées pour 1'hélium peuvent ainsi 8tre distin-
guées de celles du baryum : les sigmaux OG ont une allure plus amortie et
une plus grande pseudo-fréquence. En général, le train d'oscillations se
réduit a4 deux alternmances, dont la pseudo~période vaut T =5 pus . L'a-
mortissement plus important peut s'expliquer dans une certaine mesure
parce que la fréquence centrale du filtre est mal choisie pour la trans-
mission lindaire des sigmaux OG plus rapides que présentent les transi-

tions atomiques de 1'hélium.

A la suite de diverses autres observations, il nous a semblé que la
réponse impulsionnelle du ecircuit électrique n'affecte que trés peu la
premiére alternance du signal oscillant. Nous pensons également que ce

premier pic est le plus caractéristique de la transition initialement
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induite entre les deux niveaux d'énergie impliqués, alors que les réar-
rangements faisant intervenir d'autres nivesux se font certainement res-
sentir plus tard, pour les pics suivants. En conséquence, nous avons

choisi de prendre comme signal de mesure la tension créte de la premigére
alternance, réalisant ainsi une détection d'amplitude pour nos enregis—

trements graphiques.

IT.B.2.c.y Détection d'amplitude.

Nous avons mis au point une électronique de détection & porte,
synchrone du pulse laser, dans le but de délivrer une tension & la sortie
de l'appareil dont la valeur est proportionnelle i l'amplitude du pic le
plus proche de l'instant de la perturbation. Les différents <£léments
qui composent le circuit électrique de la décharge et le circuit &lec—

tronique de détection sont donnés & la Figure 13.

Cet ensemble a été congu essentiellement pour traiter les signaux
OG correspondant aux transitions optiques de l'atome de baryum. De tels
signaux présentent toujours une allure semblable i celle de la Pigure 12b,
A la résonance, la tension aux bornes du tube & décharge commence par
chuter, ce qui produit une premidre alternance négative, d'amplitude ho .

- Acquisition d'un point de mesure.

La tension alternative filtrée est tout d'abord amplifiée. L'am-
plificateur & deux étages posséde un gain d'amplification G qui peut
prendre six valeurs différentes allant de 1 & 1000. Un ensemble composé
d'une porte électronique et d'une diode au silicium permet de réaliser
la détection d'amplitude sur le premier pic négatif., La durde de 1'ou-
verture de la porte (0P) est réglable : elle est ajustée de sorte que
seule la premisre altermance du signal oscillant soit transmise ; la
dicde supprime ensuite toutes les composantes positives, inutiles pour
la mesure. La tension envoyée & l'entrée du détecteur de pic est done
une impulsion électrique négative produite pendant 5 ps et de tension

créte h = ho G .
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Ainsi attaquée, la capacité d'entrée se charge rapidement Jusqu'a
ce que la tension & ses bornes atteigne la valeur maximale a . Cette
charge totale est maintenue pendant 12 ms si bien que le signal observé
& la sortie du détecteur de pic est un signal rectangulaire d'amplitude
h et de largeur v =12 ms . L'élargissement du signal est nécessaire
pour permettre une charge suffisante de la capacité d'entrde de 1'inté-
grateur, lequel présente une constante de temps 10 =13,

Pendant © =12 ms , la tension & l'entrée de l'intégrateur varie
linéairement et elle se fizxe au bout de ce temps T & la valeur h<%L R
L'intégrateur délivre donc une tension continue d'amplitude proportion-
nelle & h, maintenue constante jusqu'd ce que l'impulsion laser sui-

0

vante se produise, l'instant plus tard.

7
Lors de N impulsions laser successives, l'intégrateur va sommer

les contributions qui lui parviemnent & chaque impulsion. La tension

S acquise, au bout des N impulsioms, est mise en mémoire dans 1'échan-

tillonneur~bloqueur avant de commander le mouvement de la plume d'un

enregistreur graphique et d'opérer la remise i zdéro de 1'intégrateur

S = ih. ¢ =

o oi T

La Figure 14 résume les différentes étapes conduisant & l'acquisition

d'un point de mesure.

Un réglage préliminaire de 1l'électronique de mesure est ndcessaire
pour compenser les claquements de porte et les courants de fuite du
détecteur de pic. Pour une durde OP fixze et un gain donné des ampli-
ficateurs, il consiste & annuler la tension & la sortie lorsque l'entrée
de l'appareil de mesure est court-circuitdée. De méme, en déclenchant
1'électronique de mesure 50 ns aprés l'impulsion électrique de 1la photo-
diode, nous éliminons de la détection la tension parasite induite par
l'impulsion laser, Réduisant ainsi le niveau de bruit de 1'électronique,

un point de mesure résultant de l'acquisition de N échantillons
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correspond & une tension S délivrée en sortie égale & :
N

S=1,2 % 1072 x G X E: by

i=1 %

- Optimisation des paramétres expérimentaux.

Pour observer avec suffisamment de précision le profil d'une raie
0G , il est nécessaire d'enregistrer dix points de mesure consécutifs.

Si v est la vitesse de balayage de la fréquence optique v la raie

2 2
la plus fine du spectre 0G doit &tre décrite pendant une durde au moins
égale & CL]
e T

Dans une expérience 4 moyenne résolution, la largeur des raies est limi-

» £ étant la fréquence de répétition des impulsions laser.

tée par la largeur spectrale de la raie laser :

10N
Acmin—AGZ}VXT

Par ailleurs, le bruit apporté sur le signal 0G, h0 s €st essen-
tiellement d0 aux fluctuations de 1'intensité du laser (§.II.C.3.c.).
Pour améliorer le rapport signal sur bruit d'une mesure acquise avec N

échantillons, il est nécessaire d'y consacrer le meximum de temps t::%L,

tout en permettant une durde d'enregistrement raisomnable. Ia fréquence

f et la largeur de raie laser Ag étant pratiquement imposées, le

2
ccmpromis est réalisé si un point de mesure est acquis par seconde et la

vitesse de balayage v choisie de sorte que

Ao x T
Nxv = z
10

En choisissant N=15 si f =15 Hz , ou N=10 si f = 10 Bz, la
vitesse de balayage vaut alors
v = 2x 1072 cmﬁ1/s

Puisque chaque colorant, utilisé dans la cavité laser n° 2, présente une
plage de fluorescence dont l'exploration compleéte couvre une dtendue

spectrale d'au moins 500 cm_1, la durée d'un tel enregistrement est
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S

estimée dans ces conditions & énviron 7 heures, Dans la pratique, nous

avons travaillé & une vitesse de balayage plus grande permettant de cou-

vrir en moyenne 300 cm"'1 en 5 heures, ce qui conduit a

-2 =1
Vexp = 4 x 107 cm /s .

Les raies OG les plus fines ont alors été décrites par 5 points de mesure

minimum,

IT.B.2.c.8 Caractéristiques de 1'électronique de mesure.

- Dynamique.

La limitation dans la transmission du plus petit signal électrique
par le détecteur de pic résulte de la non-lindarité de la diode au sili-
cium lorsque la tension créte h est inférieure & 300 mV. Utilisant
l'amplification maximale G = 1000 , le signal 0G le plus petit qui puisse
étre mesuré mrésenterait donc un premier pic d'amplitude hO = 0,3 oV .

Ie niveau de bruit de la décharge rapportée i l'entrde du dispositif de
mesure vaut 5 mV en l'absence d'interaction optique : 1l'électronique est
bien adaptée pour détecter le moindre effet OG prenant naissance dans la

décharge "heat-pipe".

le plus grand signal que puisse délivrer notre appareil correspond
& la saturation des différents amplificateurs opérationnels, ce qui

s'observe des que ho > 15 V.

La dynamique de 1'électronique de mesure présente donc plus de 4

ordres de grandeur.

Compte-tenu de l'amplification de gain F. du filtre actif, les

0
Plus grands signaux 0G détectés avant la saturation ne pourront dépasser
%2 = 2 V de tension créte aux bornes du tube i décharge, soit 52@0 de

0
la tension continue de la décharge. Traiter des gignaux 0G plus impor-

tants nécessiterait alors une atténuation préalable.
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- Bande passante.

le pré-amplificateur de gain G résulte de l'association de deux

amplificateurs opérationnels identiques et utilisds sur le méme gain Ve .
Leur bande passante B est 20 MHz pour le gain unité : YGxB = 2x 1075-1.
Ia transmission lindaire d'un signal électrique sinusofdal de fréquence
Vo est assurée par l'association des deux amplis, et ce pour toute valeur
de G choisie entre 1 et 1000, tant que

5 o 2x107 .
¢ Y “min I

max

\ 630 kHz .

Pour les signaux 0G produits par interaction avec 1la vapeur de baryum, la
pseudo-fréquence du signal électrique avant 1'amplificateur deux-étages
est de l'ordrs de 100 kBz., C(eci montre que notre montage est bien adapté

3 la détection de tels signaux.

Nous pourrions améliorer encore la rapidité de la détection dlectro-
nique en utilisant des amplificateurs de meilleure bande rassante., Nous
ne sommes en fait limités que par la rapidité de la réponse du détectsur
de pic, pour lequel la corstante de temps est imposéde par l'allure de
charge de la capacité d'entrée., Cette constante de temps vaut 100 ns

lorsque la diode est passante (h > 300 mV).

- Détection de pics négatifs.

la conception du détecteur de pic est telle que, uniquement, la ten-
sion créte des alternances négatives est frise en compte. Une fois 1l'ou-
verture de porte ajustée, la tension créte est mesurde, quelle que soit
la position de 1'extrémum pendant le temps d'ouverture de la porte. ILes
Signaux 0G correspondant & 1'hélium *els que le filtre actif les transmet,
sont donc également analysés par notre appareil. Ils mrésentaient une
pseuco-fréquence de 200 kHz, et le premier extrémum se produit plus t&%
de sorte qu'il est toujours bien positionné dans la largeur de perte, la

détection étant assurée pour le pic négatif qui compose le signal transmis.
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IT.B.3 Exploitation de la détection 0G.

II.B.3.a Nature des transitions optiques détectdes.

II.B.3.a.a En cathode creuse.

Dans l'expérience préliminsire utilisant la cathode creuse, nous
avons confirmé que les seules transitions optiques du baryum qui produi-
sent un signal OG sont celles qui sollicitent, comme niveaux d'énergie
excités, les niveaux les plus profonds de 1l'atome meutre : niveaux méta
stables les plus profonds de l'atome neutre : niveaux métastables de
5d6s et niveaux de 6s6p . Ies raies enregistrées sont cependant moins
intenses pour le baryum que pour le gaz porteur, le ndon. Ies observa-
tions rendent compte également de la sensibilité de la ddtection 0@ li-
mitée par le niveau de bruit résiduel trop important et Par la préssnce
d'un signal de fond permanent attribué & 1'dmission photo-électrique de
la cathode.

Eclairant la cathode creuse avec un seul faisceau laser (laser ne 2),
nous avons exploré le domaine de longueurs d'onde A2 comprises entre
6000 & ot 6500 & (colorant : Rhodamine B). Trés peu de transitions de
Ba I ont été détectées. Malgré la focalisation du faisceau laser dans
le trou cathodigque ol sont confinés les atomes de baryum, nous n'avons

a

observé aucune transition & deux photons par absorption

by

a partir d'un

niveau métastable de 5dés .

Les résultats peu satisfaisants auxquels nous avons sbouti s'expli-
quent principalement par le fonctionnement de 1la décherge qui présente un
niveau de bruit trop important et par le fait que tres peu d'atomes de
baryum interagissent avec le faisceau laser. Par contre, la décharge en
cellule "heat-pipe" présente un fonctionnement de meilleure qualité (voir
§.II.B.2.b.8) et la zone d'interaction peut s'étendre sur toute la lon-
gueur de la colonne de baryum. Aussi avons-nous abandonné le montage en

cathode creuse pour exploiter les propriétés de la décharge "heat-pipe"
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A

en réalisant l'expérience de spectroscopie d'absorption & deux échelons

qui est décrite au paragraphe II.B. 1.

II.B.3.2.8 En cellule caloduc.

= Tranaitions attendues.

Pour utiliser le plus grand volume d'interaction avec le plasma de
la décharge, les deux faisceaux laser sont dirigés suivant ltaxe du tube
cylindrique ; ils s'y propagent en sens opposé pour une simple raison de
commodité., Ie faisceau n® { est d'abord envoyé au travers de la décharge :
l'ajustement de la fréquence v, au centre de la raie d'absorption, pour
la transition du premier étage du baryum, est contrdlé en optimisant le

Y

signal 0G observé & 1l'oscilloscope. Alors, seulement, le faisceau laser
explorateur est alignd sur l'axe du “ube. L'affinement du recouvrement
des deux faisceaux laser est réalisé de fagon similaire. On choisit une
fréquence v, » pour laquelle une transition & deux étages (dténergie
hv14-hv2) se produit effectivement & partir du métastable, sollicitd
dans la transition du premier dtage. Le réglage consiste alors i orien~
ter les deux faisceaux laser dans le plasma pour que le signal 0G soit le

plus intense possible.

En procédant ainsi, en deux dtapes et en vérifiant & plusieurs re-
prises que la fréquence v, ne S'est pas déplacée au cours de l'enre-
gistremenrt, nous sommes assurés que les raies 0G, enregistrées en faisant
varier v2 , appartiennent essentiellement & quatre spectres d'absorptiocn

de Ba I différents

- Spectre §1) : transition & un photon résonnant d'énergie égale i hv2 .
- Spectre (2) : transition 3 deux échelons, concernant deux photons réson-

nants différents, 4'énergie (hv1-#hv2) . Dans ce cas, la transition part

nécessairement du niveau métastable choisi pour la transition premier

étage, et l'atome excitd iransite forcément par le niveau intermédiaire,

2

- Spectre (3) : transition i deux photons d'énergie dgale & 2hv ou a

2
(hv -+hv2) .

1
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- Spectre !4) : qui provient de transferts d'excitation par des processus

non optiques assistés par laser.

Les raies 0G qui résultent d'une interaction optique résonnante avec

le gaz tampon, 1'hélium, appartiennent au spectre (0).

-~ Transitions observées et identifides.

S

Dans le but d'cbserver des transitions & deux photons, les dewx
faisceaux laser ont été focalisés en un méme point au centre de la vapeur
de baryum, augmentant ainsi la densité de lumidre dans la zone d'inter-
action correspondante., Sur toute la plage de nombres d'onde explorée par
le faisceau laser n° 2, 14891 cn” ' (o, § 22516 o' (voir §.11.C.1) ,
nous n'avons pas réussi i mettre en évidence de raies 0G appartenant au
spectre (3) ; les transitions i deux photons que nous espérions détecter
utilisant alors comme niveaux relais

-~ le niveau résonnant 6s6p 1P$ a 18060,244 cm-1, 8i la transition se

fait & partir du fondamental 632 1SO §

- l'ensemble des niveaux de la configuration 5d6p , situés aux environs
de 25000 cm-1, si la transition part de l'un des trois niveaux métasta-
bles de 5dés .

Ie fait que nous n'ayons pas observé de transition & deux photons
méme & partir du fondamental signifie que la sensibilité de notre détec-

teur n'est pas suffisante pour mettre en évidence de telles résonances,

La densité volumique de puissance lumineuse obtenue est certainement
tres faible puisque la géométrie du tube & décharge ne permet pas une
focalisation importante des faisceaux laser (le centre du tube est situé

& environ 150 mm de 1l'ouverture qui présente un diamétre inférieur & 6mm).

D'autre part, le plasma agit comme une lentille. En admettant que,

méme en régime "heat-pipe", le fonctionnement de la décharge disruptive
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dans la colonne positive est décrit par le moddle de Schottky (développé
en Annexe) et compte tenu de la symétrie eylindrique, il existe un gra-
dient de population le long d'un rayon du tube. Ainsi, l'indice de ré-
fraction que présente la vapeur de baryum pour les radiations laser varie

N

en fonction de la distance & 1l'axe., ILes trajectoires des faisceaux sont
donc dévides & la traversée du plasme, rendant difficile 1'estimation sur

la dimension et sur la position de chaque taille de faisceaux.
T. F. JOHNSTON [1] rend compte d'un tel comportement du plasma : le mofil
radial de la population des métastables 1s du néon explique les cour-

bures du faisceau incident paralldle aprés traversée de la décharge.

Malgré tout, aucune expérience simple n'a &té jusqu'a présent signa-
lée qui ait permis de détecter par effet 0G des transitions 4 deux photons
résonnantes dans un tube 3 décharge usuel (voir §.1.c.4.b), Ie montage

2

expérimental réalisé ici est en effet mal adapté i de telles détections
la zone d'interaction se limite & un volume trop petit par rapport au
volume de la décharge dont la conduction est alors tris peu perturbée

lorsque la résomance se produit,

Parmi les raies observées et interprétées, nous n'en avons pas iden-

tifides qui appartiennent au spectre (4).

Malgré l'absence de raies OG appartenant aux spectres (3) et (4) du
baryum, l'expérience utilisant le décharge "heat~pipe" s'est révélée trés
fructueuse. Le dispositif expérimental a permis de détecter une abondance

de transitions atomiques :

- Trés peu de raies OG sont attribudes au spectre de 1'hélium (0).

Elles sont parmi les raies qui présentent les plus fortes intensités.

- Un processus & un étage pour l'atome Ba I explique un grand nom-
bre de transitions observées. Le niveau inférieur est peuplé soit par la
décharge, soit par la fluorescence du faisceau laser n° 2 qui est la plus
intense. Les raies 0G du spectre (1) servent de référence dans la mesure
ol la transition a déja été identifide (niveau inférieur et niveau supé-

rieur connus par ailleurs).
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- Dans leur majorité, les raies 0G identifides appartiennent au
spectre (2) d'absorption du baryum. De nombreuses raies supplémentaires
sont apparues que nous n'avions pas prévues au paragraphe II.B.1.,a .
Elles nous ont permis d'observer les membres de plusieurs séries paires
6sn¢ que les niveaux de 5d7d et 5d8s perturbent sous la premidre
limite (§.III.C.1.), ainsi que ceux de quelques séries 5dng convergeant

vers les limites 54 2D ou 54 2D (§.III.C.2.).

3/2 5/2

II.B.3.b Influence de l'intensité laser.

Les signaux 0G du baryum présentent une méme allure, semblable 2
celle qui a été décrite au §.B.2.c.ﬁ » pour toutes les transitions opti-
ques opérées & partir de l'un des niveaux métastables de 5d6s que le
processus d'excitation utilise un ou deux échelons. Ainsi, la perturba-~
tion laser induit initialement une augmentation du taux global d'ionisa-
tion du plasma (correépondant & une chute de temsion v = -Rc i aux bormes

du tube a décharge,

Afin de détecter une transition & deux échelons (a partir du niveau
métastable choisi), l'amplitude hO » du signal 0G produit & la résonance,
doit 8tre modifié entre le moment ol seul le faisceau laser n® | inter-—
agit et celui ol les deux faisceaux laser interagissent avec la vapeur de
baryum. Tant que h01 , amplitude du signal premier étage, est inférieure
a2 100 mV, la seconde résonance contribue i accroltre l'amplitude du signal
résultant. Par contre, pour une intensité du faisceau laser n°® 1 trop
importante (de sorte que hO1 % 200 mV), on observe un phénoméne de satu-~

(Vv2 , h.=h

ration : la résonance du second dtage n'affecte plus h 0 01).

0
Dans la pratique, nous aveons utilisé diverses densités optiques
toutes les fois qu'il fallait atténuer le faisceau laser no% 1 pour que
h01 ne dépasse pas 100 mV (signal OG observé i l'oseillo). L'utilisa-
tion de densités calibrées sur le faisceau deuxidme étage nous ont aussi
permis de vérifier la linéarité entre le signal S , délivré & la sortie

du dispositif électronique de mesure et l'intensité du faisceau laser n° 2.
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Ces diverses observations nous permettent de penser que la transition
du second étage est loin d'8tre saturée. Par contre l'interprétation du
phénoméne de saturation observé lorsque le faisceau n® 1 est trop intenmse
n'est pas immédiate : ce phénoméne ne peut certainement pas 8tre compris

comme une simple saturation du premier étage.
II.B.3.¢ Effet Stark.

Dans cette expérience d'absorption & moyenne résolution, l'effet
Stark ne produit pas de déplacement appréciable sur la position des ni-
veaux de Rydberg. Par contre il contribue & 1'élargissement des raies
au fur et & mesure que croit le nombre quantique principal n . Les
ailes des raies OG s'interpéndtrent de plus en plus si bien qu'on ne

peut plus observer de séries 5dn¢ au-deli de n;ax = 46,3 .

Une série de Rydberg disparalt lorsque le déplacement des niveaux
Stark (déplacement produit dans le champ électridue local que créent les
particules chargées du plasma) représente environ la moitié de 1'deart
en énergie qui sépare deux termes voisins. C. R. VIDAL [17] rappelle la
relation établie par INGLIS-TELLER [17] qui permet alors d'estimer la
densité électronique du milieu 3 partir de la valeur n;ax , pour la

derniére raie discermable :
log N = 23,26 - 7,5 log n;ax + 4,5 log z (1)

%)

avec N : densité volumique des porteurs de charge (ecm

2z : charge nucldaire effective des ions.

lorsque la vitesse des électrons est suffisamment faible, N -est égal

2 la somme des densités volumiques d'ions (ni) et d'électrons (ne)

N = n, + o . (2)

En physique des plasmas, cette relation est valable tant que la tempé-
rature électronique Te vérifie la condition :
5
T < T =4,6X1O Z(

e e n*
max max

k) ; (3)
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Dans l'expérience entreprise ici, la vapsur de baryum est confinée
dans la colonne positive de la décharge disruptive ol rrécisément D =1
En premiére approximation, nous supposerons que les seuls ions en mouve-

ment sont les ions Ba+ y c'est-a~dire que 2z est égal & 1.

* .
Pour n = 46,5 la relation (3) donne

Te = 10000 K .
max

Pour les décharges électriques usuelles d'un gaz atomique dans un tube
cylindrique, ce qui est notre cas, C. E. WEBB [18] indique une valeur
approximative de la température électronique du plasma : TeZ-ZOOOO K.
En admettant que Te: qa , la relation (1) nous permet d'atteindre un

max
ordre de grandeur de la valeur ne

(2) = ¥ = o
(1) = log an = 23,26 - 7,5 log 46,3
n, =3 X 1010 o3

Ie résultat du calcul approximatif donne une valeur comparable & la va-
leur, 1012 électrons par cm3, que mentionne C, E. WEBB [18] pour ce type
de décharges, Ia disparition des séries 5dng est bien une manifesta—

tion de l'effet Stark.

II.B.3.d Comparaison avec la diode thermoionique.

Nous n'avons pas fait 1l'étude systématique compldte qui nous aurait
permis de travailler dans les conditions optimales pour la détection des
résonances optiques par effet 0G (géométrie du tube, pression d'hélium,
point de fonctionnement de la décharge). Toutefois, il est possible de
tenter une comparaison des principales propriétés du détecteur tel qu'il
est réalisé ici (tube & décharge contenant la cellule "heat-pipe") avec
celles de la diode thermoionique (que nous avions expérimentée dans wune

étude antérieure [2]).



66

II.B.3.d.a Conception du montage.

Dans les deux cas, une expérience de spectroscopie d'absorption avec
une excitation pulsée est facile & mettre en ceuvre pour 1'étude des ni-
veaux d'énergie du baryum [16]. De plus, le montage expérimental est
trés compact : la production de la vapeur du type "heat-pipe", l'inter-
action avec les faisceaux laser et la détection non optique des transi-
tions atomique se produisent au méme endroit. A la différence de 1la
diode, la décharge présente un certain danger pour son utilisateur qui
doit employer les mesures de sécurité nécessaires le protégeant de la

haute tension du circuit d'alimentation (Figure 15).

II.B.3.4.B Nature des transitions détectédes.

les transitions optiques détectées sont celles du baryum et du gaz
tampon (hélium pour la décharge, argon pour la diode). 1Ia sélectivisé
de la trarsition est plus grande avec la dicde : l'absorption de radia-
ticn ne se produit qu'a partir du niveau fondamental, le seul niveaun
suffisamment peuplé dans la vapeur en équilibre thermodynamique. Par
contre, l'intérét dans l'utilisation de la décharge réside dans le fait
que les transitions atomiques peuvent partir de niveaux excitds métasta—

bles, peuplés dans les collisions électroniques.

Avec les deux dispositifs nous avons observé que les signaux les
plus intenses sont produits lorsque les résonances optiques conduisent

N

aux niveaux de Rydberg et & ceux du continuum. Bien que le plasma de la

décharge présente une amplification interne qui semble comparable 3 celle
de la charge d'espace, il ne nous a pas été permis, comme cela avait &t&
possible avec la diode, d'observer de transitions i deux photons avec le
tube 2 décharge "heat-pipe". Ia conception méme du tube est en cause,
qui impose un fonctionnement & la décharge tel que le seuil de détection
ninimale est trop élevé par rapport & celui de la diode. Pour observer,
au moyen de l'effet 0G, des phénoménes de collisions assistdes par laser,
J, C. WHITE et coll. [19] ont exploité un dispositif ol la décharge ne se

produit que sur une longueur de 1l'ordre du millimdtre.
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Dans la cellule i décharge, le champ électrique local est vraisembla-
blement plus intense que celui qui est établi entre les électrodes de la
diode (300 mV/cm). L'effet Stark produit un élargissement des raies des
niveaux élevés ce qui nuit & la précision des mesures de lsur énergie et

limite leur observation.

II.B.3.d.y Propriétés de la détection non optique,

- Principe.

la détection est basde sur le méme processus initial : on réalise
soit l'ionisation multiphotonique résonnante ou l'ionisation directe de
l'atome en interaction, soit l'excitation de cet atome sur un niveau dis-
cret, & l'issue de laquelle transition interviennent des collisions ioni-
santes. Dans la diode, les seuls porteurs de charge sont des électrons
dont le flux n'est pas trés important (régime contrdlé par la charge
d'espace : IO < quelques pA) . Les collisions ionisantes se produisent
principalement entre les atomes excités dans la transition et les atomes
de la vapeur. Par contre, dans la décharge, les mécanismes sont plus )
complexes ; la différence vient de ce que la densité de porteurs de chargs

en mouvement est trés importante (I = quelques 10 mA ). D'aprés le mo-

0
déle de Schottky (voir Annexe) , 1es collisions ionisantes sont essentiel-
lement dues aux électrons, qui sont les particules chargées les plus mo-
biles du plasma, et elles concernent l'ensemble des atomes excitds sur les
différents niveaux. Aprds l'excitation : pour la diode, on détecte la
présence d'ions positifs créés dans la charge d'espace ; pour la décharge,
on modifie plus ou moins le nombre de porteurs de chargs. Ies signaux
avec la diods sont toujours de méme signe, ce qui n'est pas le cas pour

les signaux 0G.

- Amnplification interne.

Ia présence de tout ion positif emprisonné dans la charge d'sspace

équivaut & un flot supplémentaire d'élsctrons pouvant alors s'échapper
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pour atteindre l'anode. Ie facteur d'amplification interne est estimé
par MARR et WERRETT [15] & 10° - 10°

créé, L'importance de ce facteur rend trés senmsible, avec la diode, la

électrons 1libérés par ion positif

méthode de détection de transitions optiques conduisant & des niveaux

trés excités.

Dans la décharge, l'amplification interne résulte des processus mémes
qui assurent le fonctionnement en régime disruptif. A la suite d'une col-
lision ionisante, un atome, qu'il soit excité ou non, donne naissance a
une paire électron- ion positif. Ce sont donc deux particules chargdes
qui vont &tre fortement accélérées entre les électrodes. En percutant la
cathode, 1l'ion positif va éjecter plusieurs électrons : c'est le processus
d'émission secondaire qui domine le régime disruptif submormal. L'élec-
tron d'ionisation contribue également i augmenter le nombre de porteurs
de charge en intervenant & son tour dans les processus de collisions ioni-
santes, prépondérantes en régime anormal, L'amplification interne est

s

certainement comparable & celle de la dicde :; les réactions en chaine
achévent la production d'un tres grand nombre de porteurs de charge,
Cependant, pour la détection 0G, ce sont & la fois les atomes du niveau
inférieur et ceux du niveau supérieur de la transition qui sont soilici-
tés dans les collisions ionisantes, sans compter ceux des niveaux couplés
qui sont également affectés. L'interaction résonnante produit un trans-
fert de population : le nombre d'ions créés par seconde diminue & partir
du niveau inférieur mais augmente & partir du niveau supérieur. Le si-
gnal OG résultant est d'autant plus important que la contribution & la
conduction de la décharge est tres différente pour les deux niveaux ;

ce qui est le cas lorsque l'on fait intervenir un niveau métastable comme
niveau inférieur et un niveau de Rydberg comme niveau supérieur dans une

excitation pulsée,

- Sensibilité.

La diode est un détecteur treés sensible puisqu'elle permet d'obser-

ver avec un bon rapport signal sur bruit des transitions & deuxz photons
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résonnantes qui se produisent dans un volume restréint de la charge d'es=-
pace ol le faisceau laser est focalisé. Ces observations rendent compte
du facteur important de l'amplification interme et aussi du faible niveau

de bruit qui caractérisent cet instrument de mesure.

Dans une expérience similaire (excitation laser pulsée, transitions
2 deux photons résonnantes & partir du fondamental), le tube & décharge
doit présenter une amplification interne comparable & celle de la diode.
Le fait qu'aucune transition n'ait été détectée avec notre dispositif,
ni avec les tubes & décharge usuels, indique que le seuil de détection
minimale est plus élevé pour le tube & décharge que pour la diode. Le
niveau de bruit est certainement trop important : il est principalement
dQ aux fluctuations des phénoménes de collisions entre les électrons et
une grande variété d'espéces neutres ou chargdes présentes dans le plasma,
Ces mémes collisions se produisent déji hors résonance, puisqu'elles ex-
pPliquent la conduction de la décharge, et elles servent aussi i produire
les signaux 0G. Par contre, ces phénoménes n'interviennent pas dans le
fonctionnement de la diode et.la détection d'une résonance utilise pour
seules collisions celles qui concernent les stomes sélectivement excités
dans la transition. La vapeur de baryum joue un r8le indispensable dans
le fonctionnement de la décharge, ce qui n'est pas le cas dans la diode
ol la présence d'une atmosphére gazeuse ne contribue qu'a modifier le

potentiel d'extraction des électrons de la cathode.

- Réponse en fréquence.

La durée de vie de l'ion positif emprisonné dans la charge d'espace
limite la réponse en fréquence & 100 Hz, pour la diode & électrodes cylin-
driques que nous avions utilisée [2], L'électronique de mesure ne néces-
site pas de grandes performances quant & la détection de transitions op-

tiques résultant d'une excitation pulsée.

Le tube & décharge "heat-pipe" combind au nouveau dispositif élec-

tronique présente l'avantage d'8tre un détecteur d'excitations optiques



70

1000 fois plus rapide. La réponse impulsionnelle pourrait encore &tre
améliorée (§.I.B.3) » Ce qui permettrait alors d'exploiter ce dispositif

pour des études de spectroscopie résolue en temps (§.I.C.4.a).
~ Dynamique.

Avec la diode, l'étendue de la dynamique est limitde par le nivean
de bruit produit sur le courant débité et par la saturation lorsque tous
les thermoélectrons atteignent l'anode. Les excitations optiques pulsées
de la vapeur de baryum de type "heat-pipe" nous ont délivré des intensités

du signal électrique couvrant 3 ordres de grandeur.

La détection par effet 0G présente une dynamique comparable
(Figure 16).

II.C - REALISATION DES SPECTRES 0G.

II.C.! Enregistrement.

II.C.1.a Domaine spectral exploré.

Cing niveaux intermédiaires ont été choisis appartenant & la confi-

guration 5dép

Transition du premier étage AT (ﬁ) Colorant de la cavité no 1
5d6s 3D1 - 5d6p 3P8 6019,47 R6G dans éthanol
5dés 3D2 - 5d6p SP? 6063,12 RB dans é4thanol
5d6s 3D3 - 5d6p BPS 6110,78 RB dans éthanol
5d6s 3D2 - 5dé6p 3D% 6341,68 RB dans éthanol
5d6s 333 ~ Sdép 31«“2 7059,94 | BB dans NBAP
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A partir de chacun de ces cing niveaux triplets, de J égaux &
0, 1, 2, 3 et 4, la transition du deuxziéme étage nous a permis d'observer
une méme région (E) du spectre au voisinage de la premidre limite d'io-
nisation (IO = 42035,02 cm-1). L'exploration du spectre autoionis;nt,
P, et

1

P2 de 5d6p ; elle s'étend jusqu'aux premiers niveaux excités de l'ion

au-deld de cette limite, n'a été réalisée qu'a partir des niveaux

3

Bat
I1 = 46908,87 cm-1 et I2 = 47709,84 cm-1 .
Niveau Plage explorée par le faisceau laser n® 2
internédiaive| A, () o, (cx™ ) E (cn~!) |Tableau
, 6065 - 6412 | 15593 — 16490 | 41235 - 42130 Ta
5dép “PY 5705 - 6021 | 16608 = 17150 | 42250 - 43153 Ib
3 5698 -~ 6578 15201 - 17386 40905 - 43090 IIa
5dép "By 4450 - 5695 | 17578 - 21781 | 43282 - 47485 | ITb
3 6015 - 6614 15158 - 16612 41115 - 42568 IIIa
Q
5d6p “F3 4441 - 5785 | 17327 - 22516 | 43284 - 48473 | IIIb
5d6p 3D§ 5701 - 6729 14891 - 17510 39871 - 42490 Iv
5d6p BFZ 5442 - 6061 16360 - 18340 40117 - 42097 v

Pour couvrir le domaine en longueur d'ondes compris entre 4450 2 et
6730 K, il a fallu utiliser, pour la cavité n® 2, les différents colorants

suivants :
- Rhodamines : R 640, R B, R 6G
- Fluorescéine : PF1.

- Coumarines: C 54OAF , C 485, C 481%, ¢ 481*, ¢ 480, C 460 .



T2

Tous les colorants sont en solution dans 1'éthanol sauf pour :
¢ 4817 : dilué dans du p-~dioxane,

C 481* : dilué dans un mélange p-dioxane/éthanol.

II.C.1.b Calibration des spectres.

Elle est obtenue par l'enregistrement simultané des signaux 0G et du
signal électrique délivré par un photomultiplicateur (PM, voir Figure 8).
Ce photomultiplicatsur regoit le flux lumineux transmis par les lames &
faces paralléles d'un Fabry-Perot mis sous vide, rermettant alors d'ana-
lyser la fréquence Vy e

Ainsi, une partie du faisceau laser n® 2 est prélevée & la sortie de
la cavité et envoyée sous incidence normale sur les lames. Lorsque Vs,
varie, on enregistre des franges d'interférence espacées de l'intervalle
entre-ordres du Fabry-Perot, La mesure de cet intervalle a 444 rdalisde
par la méthode des excédents fractionnaires :

1 1

b = 5= = 1,314 67(8) em

e : épaisseur optique du Fabry-Perct.

La finesse atteinte est de l'ordre de 3. lLes franges permettent
non seulement d'exploiter quantitativement le spectre, mais elles permet-
tent aussi de suivre l'entrafnement du réseau et d'avoir une information

sur le profil de la raie laser n° 2.

II.C.2 Tests d'identification des raies,

L'existence d'une raie est confirmée en reproduisant au minimum

deux fois l'enregistrement d'une méme région.

En surveillant 1l'écran de l'oscilloscope, nous pouvons distinguer

les raies de 1'hélium dont le signal OG présente une forme différente
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de celle des raies du baryum. De plus, ce signal n'est pas sensible aux

variations de température.

Une raie du spectre d'absorption (2) nécessite 1'interaction réson—
nante de la vapeur de baryum avec le faisceau laser n° 1., En occultant
ce faisceau, la transition du premier étage ne se produit pas et la raie
doit disparaftre. Un enregistrement rapide de la région sans premier
étage ne fait sortir que les raies des spectres (O) et (1). N'ayant mis
en évidence aucune raie appartenant au spectre (4), nous admettons que
nous pouvons ainsi sélectionner les raies résultant d'une transition &

deux échelons a partir du métastable choisi par la transition ¢ La

1 L]
Pigure 17 illustre le test d'identification des raies du spectre (2) par
la comparaison des deux spectres OG obtenus pour une m8me région exzplorde

par A, sans le premier étage (a), puis avec le premier étage (c).

2

IT.C.3 Qualité des enregistrements.

II.C.3.a Intensité des raies.

La plupart des enregistrements a pu &tre rdaliséde dans de btonnes
conditions de fonctionnement de la décharge. Nous avons alors observd
des raies dont les intensités couvraient presque toute la plage de la

dynamique offerte par la détection 0C :

- la plus petite raie, correspondant a ho/b = 1 , présente une

hauteur ho = 5 mV pour le signal O0G aprés le filtre.;

- la raie la plus intense est observée pour h, =5 V , signal 0G

0
correspondant & une transition de 1'hélium (02 = 19932 cm-1). Pour cet-

tains signaux intenses, des distorsions sont apparues a l'oscilloscope,

A certaines occasions, des phénoménes parasites d'induction électro-
magnétique ont nui & la détection 0G, réduisant la qualité du rapport

signal sur bruit des spectres enregistrés.
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II.C.3.b Iargeur et profil des raies.

Ia largeur Doppler d'une transition atomique est donnée par la
formule ;
77T

AcD=c><7,1><1O T

ou ¢ : nombre d'onde de la transition,
M : masse atomique exprimée en grammes,

T : température en Kelvin.

Pour la vapeur de baryum (M = 126 g) fonctionmant & T = 910°C

by = 2,2 x 108 ¢ = 0,05 coll 3

la finesse des raies 0G est donec limitde par la largeur spectrale de la
raie laser (A02 < 0,3 cm_1) . C'est ce que nous confirmons expérimen~-
talement : suivant le réglage optique de la cavité laser n° 2, les raies

CG sont plus ou moins fines.

Pour les transitions & deux échelons conduisant aux niveaux situds
au-dessus de la premidre limite IO » les raies sont beaucoup plus larges
et présentent parfois une forme dissymétrique (Figure 18). C(Ces Fropri-
étés s'estompent lorsqu'on se rapproche des limites I1 et I2 . Dans
le domaine autoionisant, la durde de vie des atomes excitds est plus
bréve : l'atome excité a une trés grande probabilité de s'ioniser en per-
dant un électron. Ceci se traduit par une plus grande largeur naturelle
du niveau, conformément & la relation AEx At = #r . Ia raie du spectre
(2) remroduit a 1la Figure 18 correspond & l'excitation & partir du ni-

3

veau intermédiaire 5dép “P° wvers le niveau 5d5/2 10&1/2 J=3 situé a

44473,13 cm'1 ; sa largeurzvaut 8Aac ., Nous avons ainsi observé des
raies autoionisées dont la largeur pouvait atteindre plus de 10 inter-
franges (&g ) 14 cm-1) . Dans de telles conditions, l'analyse du profil
de la raie est difficile a entreprendre et ceci d'autant plus que le ni-
veau de bruit augmente lorsque la raie est décrite et que les profils ne

se reproduisent pas toujours de fagon identique entre deux enregistrements.

Un des profils obtenu pour la raie de résonance du baryum , qui
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Figure 19

Profil de la raie de résonance du baryum : 632 150 —~ 536p 1P? .



appartient au spectre (1), est montré & la Figure 19. L'inverson de la
raie correspond & une déformation simultande du signal 0G observé i
l'oscilloscope. Cependant, autant d'enregistrements de cette méme raie
ont conduit & des profils différents, rendant encore plus difficile la
compréhension du phénoméne & l'origine de cette déformation. Des obser-
vations similaires ont été rapportées avec la diode thermoionique pour
la reie de résonance du baryum [2] et celle de l'ytterbium [7], et n'ont

toujours pas trouvé d'interprétation satisfaisante i ce jour.
I.C.3.¢c Bruit.

Les raies 0G du spectre discret se détachent sur le fond continu df
au signal permanent que donne la transition du premier étage. La modu-
lation de ce fond continu est attribude aux lentes variations de tempé-

rature de la cellule "heat-pipe" au cours des enregistrements.

Le niveau de bruit, en dehors d'une raie 0G, provient donc des
fluctuations du signal 0G pour l'interaction résomnante avec le seul
faisceau laser n% 1. Ces fluctuations semblent essentiellement repro-
duire les fluctuations du régime continu de la décharge. Cependant, nous
avons parfois observé une amplitude de bruit plus importante, correspon-
dant aux instabilités de l'intensité du faisceau laser no 1 (instabilités
provoquées par le débit irrégulier de l'azote dans la cavité du laser

pompe ) .

Les raies du spectre (2) pour les niveaux situds en-dessous de la
premiere limite Io sont décrites rapidement : leur profil ne paraitt
pas entaché de bruit. Ceci reste vrai pour toutes les raies fines et
suffisamment intenses. A la limite d'une série, les raies s'élargissent

(voir §.II.B.3.c). Elles deviennent également moins intenses et plus

bruiteuses.

Au deld de IO » 1e signal de fond augmente, traduisant la contri-

bution d'un nouveau phénoméne et des fluctuations qui s8'y rattachent :
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c¢'est la photoionisation directe & partir du niveau intermédiaire s par
le faisceau laser n° 2, Les raies trds larges du spectre (2) sont
décrites suffisamment lentement pour observer le niveau de bruit sur
tout leur profil ; l'amplitude en est maximum au sommet de la raie.
Dans ce domaine d'exploration, les raies du spectre (4) peuvent se dis-

tinguer des raies du spectre (2) par leur profil beaucoup plus lisse.



[1]
(2]

[3]

[4]

(5]
(6]

(7]
(8]

(9]
[10]
[11]
[12]

[13]
[14]

[15]

77

Références du Chapitre II

T. F. JOHNSTON, Jr., Laser Focus 14, 58-63 (1978).

M, AYMAR, P, CAMUS, M, DIEULIN et C. MORILLON, Phys. Rev, A 18,
2173-2183 (1978).

J. A, ARMSTRONG, J. J. WYNNE et P. ESHERICK, J. Opt. Soc. Am. §9,
211-230 (1979).

P. CAMUS, M. DIEULIN et C. MORILLON, Le Jourmal de Physique-Lettres

40, 513-517 (1979).
M. AYMAR et O. ROBAUX, J. Fhys. B 12, 531-546 (1979).

—_—t

C. E. MOORE, Atomic Energy Levels 3, N.B.S. Cirec. No 467 (U. S.
Government Printing Office, Washington, D.C., 1958).

A. DEBARRE, These de 3eme cycle, Orsay, 1979,

P. CAMUS et C, MORILLON, J. Phys. B : Atom? Molec. Phys. 10, L133-
L136 (1977).

J. J. WINNE et J, P. HERMANN, Optics Lett. 4, 106-108 (1979).
P. CAMUS, J. Phys. B 7, 1154-1160 (1974).
L. A, MELTON et P. H, WINE, J. Appl. Phys. 51, 4059-4069 (1980).

C. R. Vidal, F. B. HALLER, Rev, of Sc. Instr. 42, n°® 12 (1971) ;
C. R. VIDAL, J. COOPER, J. Appl. Phys. 10, n° 8 (1969) ;
G. Y. EASTMAN, Sci. Amer. 218, 5, 38 (1968).

R. A. KELLER et E. F. ZAIEWSKI, Appl. Opties 19, 3301-3305 (1980).

E. MIRON, I. SMILANSKI, J. LIRAN, S, IAVI et G, EREZ, IEEE J. Quan-
tum Electron., vol. QB-15, 194-196 (1979),
G. V. MARR et S. R. WERRETT, Atom. Molec. Phys. 5, 1735-1743 (1972).



78

[16] Exposition de Physique de la Société Francaise de Physique, (Paris -
Décembre 1979).

[17] ¢. R. VIDAL, J. Quant. Radiat. Transfer §, 461-477 (1966) ;
D. INGLIS et E. TELLER, Astrophys. J. 90, 439 (1939).

(18] C. E. WEBB, Inst. Phys. Conf. Sc. 29, 1-28 (1976).

[19] J. C. WHITE, R. R. FREEMAN et P. F. LIAQ, Optics Letters 5, 120-122
(1980).









79

Chapitre III

Résultats expérimentaux et interprétation des niveaux

III.A - ACQUISITION DES DONNEES. _

ITI.A.1 Mesure du nombre d'ondes de la transition.

Lorsqu'une raie 0G apparalt dans le spectre elle traduit 1l'inter-
action résonnante du plasma avec le faisceau laser n° 2 pour la fréquence
V2 = C 0‘2 )

le signal Fabry-Perot, simultanément enregistré, constitue une
échelle en nombre d'ondes 0‘2 . Ia mesure de 62 peut &tre obtenue gra-
phiquement, & condition que le spe¢tre soit pourvu d'une raie de référence.
Une telle raie résulte nécessairement d'un accord avec la fréquence laser
v, » pour le nombre d'ondes que nous désignerons par o, et qui a été

N,

déterminé 3 1l'issue d'expériences antérieures.

la Figure 20 explique la déterminstion de la valeur de ¢ a partir

de pointés de raies du spectre et de pointes de franges. Ia pisition d'une
rale OG est repérée par rapport & celle de la frange qui la précéde immé-
diatement sur l'enregistrement

frange n°® 0 pour la raie de référence,

frange n° k pour la raie inconnue,
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En supposant une rotation continue du résesu de la cavité laser n° 2 et
un défilement également continu du papier de l'enregistreur, nous pouvons

exprimer a, par interpolation lindaire

4
- r_ 2
o, = o, +¢l0 (x - + L)

2 L.
ot g =+1 (-1) si l'enregistrement se fait dans le sens AZ décrois~
sant (croissant),

Ag = 1,314 67(8) cm-1 : intervalle entre-ordres du Fabry-Perot,

lr 5 I& » £ , L : distances mesurédes sur l'enregistrement.

Toute raie 0OG correspond & la transition optique d'un €lément entre
un niveau d'énergile inférieure Ej et un niveau d'énergie supérieure Ek
distants de Ejk ] Ek--E:j

Pour les raies du baryum appartenant au spectre (1) et pour celles
de 1'hélium, qui constituent le srectre (O), l'absorption d'un photon

résonnant se traduit par : 9, =¢

j
Une raie d'absorption du spectre (2) est définie avec plus de préci-

sion puisqu'on connalt les niveaux sollicitds dans 1'interaction réson—

nante. Ces niveaux sercnt ainsi désignés

- niveau (I) : 1le niveau métastable de 5d6s choisi dans la tran-

sition du premier étage ;

- niveau (II) ¢ le niveau intermédiaire de 5d6p atteint dans la

transition du premier étage : o, =& T

- niveau (III) ¢ le niveau supérieur atteint dans la transition du

deuxigme $tage,

Alnsi, pour une telle résonance, la mesure de 02 B EII,III rermet de

déterminer 1'énergie EIII du niveau supérieur atteint

Er11 1t9 *0% = Ep+oa
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IIT.A.2 Incertitudes de mesure.

III.A.2.,2 Causes d'incertitude.

Le pointé d'une raie 0G ou d'une frange consiste & en repérer le
sommet. Ce pointé est d'autant plus préeis que la raie est symétrique,
intense et fine, La forme d'une raie 0G dépend du profil spectral de
la raie laser et de la transition produite. Le profil des franges rend
compte de la qualité des réglages optiques : cavité laser et voie du

Fabry-Perot.

Les incertitudes introduites sur la position relative entre une
raie OG et les deux franges qui l'encadrent proviemnent du défaut d‘'en-
tralnement du réseau. Des frottements mécaniques aléatoires ou des
défauts dans le pas de la vis qui assure la transmission du mouvement

au réseau, induisent des fluctuations sur les distances L et g .

L'intervalle entre-ordres du Fabry-Perot a pour valeur numérique :

1 -1
Ao = 35 = 1,314 67(8) cm .

L'épaisseur constante e , qui assure le parallélisme entre les lames

du Fabry-Perot, est réalisée par la présence de cales en silice , col-
lées optiquement entre les lames. Ac ne correspond 4 la distance entre
deux franges consécutives que dans la mesure ol la cloche est sous vide
et le faisceau laser tombe en incidence normale (i=O) sur les lames.
Toute modification de l'une des trois grandeurs ( e par déplacement des
lames, n indice du milieu entre les lames ou i inecidence du faisceau)
intervient dans l'incertitude de mesure puisque la distance entre franges

1

correspond & AQ' = ———10w0—07
2ne cos i

La derniere cause d'incertitude sur la mesure de 02 porte sur la
donnde de g, - Les différentes valeurs que nous avons utilisées pour
9. sont reportées dans le tableau suivant. Elles ont été calculées par
différence entre les énergies des deux niveaux impliqués dans la transi-

tion correspondante,



<, (em

14976,519
15315,998
154.20,999
15497,532
15764,518
15895,560
16359, 971
16488,591
16670,125
16741,003
17219,715
17649,018
18060, 244
18429,571
19035, 197
19338, 701
20207,426
21151,660
21268,712
21274 ,696
21390,688
21404,724
21709,506

21771,720

_1)

Niveau inférieur

5d 6s
5d 68
54 6és
5d 6s
5d 6s
5d ép
5d 6és
5d 6s
54 6s
54 6s
5d 6s
és 6p
6s
6s 6p
6s 6P
54 6s
6s 6p
54 6s
6s 6D
és 6p
54 6s
6s 6p
5d és

54 6s

9215,492
9215,492
11395,340
9033,958
9215,492
259%6,495
9596,524
9215,492
9033, 358
9215,492
9596,524
18060, 244
0,000
12266,015
18060, 244
9215,492
18060, 244
11395,340
12636,612
18060, 244
596,524
18060, 244
9033, 58
9215,492
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(6]
[6]
(6]
[6]
[6]
(6]
[6]
[6]
[6]
(6]
(6]
(6]

(6]
[6]
(6]
(6]
(6]
(6]
[6]
(6]
(6]
(6]
(6]

54 6p “D°

Niveau

3
1

3

o]
54 6p D2

5d
5d
54
6s
5d
54
54
5d
5d
6s
6s
6s
63
54
5d
6s
6s
68
6s
5d
s

6s

ép
6p
6P
274
6p
5p
6p
6p
6p
74
6P
6d
Os
6p
6d
TP
8s
ad
TP
8s
P

P

1
Fo
3

3D°

supérieur

24192,011
24531,490
26816,239
24531,490
24979,810
41852,055
25956,4%5
25704,083
25704, 083
25956,495
26816,239
35709,261
18060, 244
30695,586
37095 ,441
28554, 193
38267,670
32547,000
339C5,324
39334,940
30987,212
39464 ,968
30743 ,464

30987,212

(6]
(6]
(6]
(6]
(6]
[1]
(6]
(6]
[6]
(6]
(6]
(6]
(6]
(6]
(6]
(6]
(2]
[6]
(6]
(2]
(6]
[2]
(6]
(6]
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IIT.A.2.b Précision des résultats.

Les résultats expérimentaux sont reportés dans les tableaux T & V
ol figure le nombre d'ondes ¢ , moyenne arithmétique sur les valeur de
obtenues pour une méme raie OG : @ = <g.> . En choisissant la ve-

2 2
leur de o pour résultat final, on peut ainsi réduire les erreurs alda-

o]

toires (rmrovenant essentiellement de 1'interfrange non régulier) et &li-

miner les valeurs aberrantes.

Iles différentes mesurss sur 02 » concernant une raie 0G donnée,
sont déterminées en choisissant, la plupart du temps, la méme raie de
référence (cr) . Ainsi, la dispersion des valeurs retenues autour de
la moyenne o constitue un intervalle d'incertitude é(c-cr) qui dé-
pend des caractéristiques de la raie considérée (symétrie, lissé, largeur,
intensité). Cet intervalle ne peut pas étre réduit i moins de 0,05 cm-1 H
cette précision limite sur la valeur moyenne rend compte des différentes
causes d'incertitude évoquées au paragraphe mécédent :

-1
écmin = écr + 0,05 cn :
Lorsqu'une raie OG sort en bordure de la plage de fluorescence, elle
appartient en général & deux domaines d'exploration différents pour les-
quels on a utilisé deux colorants différents. Les mesures sur o. don-

2

nent alors deux valeurs moyennes ¢ (une valeur pour chaque colorant)

2
obtenues avec deux nombres 4'ondes a. correspondant & des raies de

référence différentes. Des écarts allant jusqu'd 0,3 cm-1 ont été obtenus
entre ces deux valeurs moyennes. Ia principale cause d'incertitude semble

étre attribuée alors & la précision avec laquelle ‘. est connue,

IIT.A.3 Présentation des Tableaux I & V.

Chaque tableau reproduit, pour un niveau intermédiaire donné, les
caractéristiques des différentes raies 0G enregistrées sur une plage conti-
nue de la lorgueur d'onde A, . Ies indications se répartissent en deux

2
grcupes de colonnes., Ia partie de gauche est relative aux résultats



expérimentaux et celle de droite & 1'interprétation qui a pu 8tre donnée

quent & la transition optique détectée. (Voir page 115).

la légende des symboles utilisés est la suivente :

Colonnes de gauche.

o
obs

<5(c’obs

o]
r

nombre d'ondes moyen ¢ déduit des mesures 0G

- qr) s incertitude de mesure sur ¢ - c&

obs

: nombre d'ondes attribué & la raie de référence du spectre

considéré,

x(col.) : cas d'une raie 0G observée ume seule fois, l'explora-

tion se faisant sur la plage de fluorescence du colorant

col,

ref.(col,) : raie 0G de référence du spectre considéré.

Allure de la raie CG : (i) rem., I, £

(i) : Test d'identification du spectre d'appartenance de la raie

rem.

(1) spectre (0) ou (1)
Q)smc&e(@.

: Particularités de la raie considérde

as, : profil asymétrique

inv. : sur certains enregistrements, la raie présente une
partie inversée

¢ : raie complexe semblant présenter une structure

déf, : le signal 0G, observé i l'oscillo, se distord

lorsque la raie est décrite.

Intensité de la raie 0OG
ttf : tres trés faible, tf : trés faible, f : faible,
O : moyenne,
F : forte, TF : trés forte, TTF : trés trés forte,
(I) ¢ intensité de la raie, telle qu'elle est apparue sur
un autre enregistrement,

enregistrement 0G pour lequel le niveau intermédiaire
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3

5dép Pg a été peuplé par la fluorescence de la

cavité laser n° 2.

£Z : Iargeur de la raie OG.
TTL : trés trés large (£> 34c), TL : trds large (£22Aq),
L : large (£Z1Ac), £ : fine (0,546 < £<0,84c),
tf : trés fine (0,3 Ac< £€0,540), ttf : trés trds fine
(p<0,380) .

————— changement d'amplification lors de l'enregistrement.

chengement de colorant pour la cavité laser n® 2 .,

Cclonnes de droite.

Spectre : (i) : spectre d'appartenance de la raie 0G (voir §.II.B.3.a)
i=0 pour 1'hélium, i=1 ou 2 pour le baryum.
Bl. : colncidence dans 1'interprétation de deux ou plusieurs

transitions possibles.

9% alc nombre d'ondes de référence lorsque la transition a déja été
observée par ailleurs,

* ¢+ transition nouvelle identifide.

Classification : Pour les raies des spectres d'sbsorption (O) ou (1), la
transition entre les niveaux inférieur et supérieur
est précisée., Pour les raies du spectre (2), seul est
mentionné le riveau supérieur III atteint dans la

transition : 5dés (I) - 5d6p (II) » (III)
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ITII.B - IDENTIFICATION IES NIVEAUX TRES EXCITES.

A présent nous nous intéressons exclusivement & 1'identification des
niveaux tres excités de Ba I atteints dans un processus d'absorption a

deux étages & partir d'un niveau métastable de 5d6s
5d6s (I) - 5dép (II) - (IIT)

Ie niveau intermédiaire choisi est l'un des ¢ing niveaux :

5d6p P Bpp = 25642,103 cu” |
5d6p 3P? B, = 25704,085 cu '
5d6p °P3 B, = 25956,4% cu|
5363 3D§ E_ = 24979,810 cu '
5d6p *F B . = 25757,029 cu
Ies énergies EII de ces niveaux ont été redétermindes avec précision

par J. VERGES (6], 1l'incertitude de mesure valant éEII = 0,05 cm-1

III.B.1 Caractéristiques des niveaux (III).

les propriétés essentielles ont &té rappelées au chapitre précédent
(§.II.B.1.b). Nous avons également précisé que nous limitions 1'étude
aux niveaux appartensant aux configurations paires 5dng . Puisque le
ccuplage IS des niveaux intermédiaires (II) n'est pas pur, nous pouvons
observer tous les niveaux (III), aussi bien singulets que triplets, des
configurations 5dns et 5dnd ; soient

- Ies 4 niveaux appartenant & 5dns 1D , 3
2 1,2,3

D, et 3D de la configuration 5d8s n'ont pas encore 4té observés :

1 3

ils sont attendus en-dessous de la premidre limite IO , alors que la

D . Les niveaux

3

configuration 5d9s est entidrement située au-dessus de I

0 *
3 \ 1 3 1 3

- les 18 niveaux appartenmznt & 65dnd So , S1 , P1 g PO 1o

1 3 1 3 1 3 ?
D D P F , G G, . Ia rechercge de ces ni-

27 1,230 Y30 Tasu 0 Y G54 s

veaux consiste en premier lieu & compléter la configuration 65474 dont

seulement trois niveaux sont conznus 3PO ) 1D2 et 3F2 . La configu-~

ration se localise de part et d'autre de la limite IO .
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Pour chaque niveau (III), l'énergie E est déduite des donndes ex~
périmentales :
E = <E > = E +0 .

Conformément & la rdgle de sélection portant sur la transition (II) - (III)

AT = 0,=1 et 03 0 ; nous pouvons déterminer laz valew J du niveau
supériewr atteint, par le recoupement des enregistrements explorant la

méme région du spectre (2) pour différents niveaux intermédisires.

Les autres méthodes qui nous ont permis de poursuivre l'identification

sont présentées ci-dessous :

ITI.B.2 Etude paramétrique d'une configuration isolée nf n"2!

\

Dans l'expérience & moyenne résolution que nous avons entreprise,
il n'est pas possible d'observer la structure hyperfine des isotopes im-
pairs présents dans la vapeur de baryum. Ies énergies =t les fonctions
d'onde des niveaux observés sont respectivement les valeurs propres et
les fonctions propres de l'hamiltonien H décrivant l'atome neutre de
baryum, Dans l'approximation du champ central, son expression est la
suivante :

=H+H

i [-—v - u(r,)]
U(ri) est le potentiel central qui représente les effets du coeur
(noyau + N~ électrons) sur l'électron externe 1i ;

. H1 est traité comme une perturbation et il peut se mettre sous la

forme
H1 =I+G+A . 5
I=: [U(r.) - -—e—J
i i , 4w EO ri
avec G = =
i<j 4 EO r
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Le terme G traduit l'interaction Coulombienne entre les dlectrons et le

terme A les interactions spin-orbite propres & chaque &lectron.

Les énergies théoriques Eth sont les valeurs propres de l'hamilto-
nien H . Pour une configuration bien isolée, les énergies des différents
niveaux sont en fait obtenues en diagonalisant E' = G + A construit sur
une base d'états purs de cette configuration (par exemple base LS). En
effet HO + I ne sert qu'd définir la hauteur, c'est-a-dire 1'énergie
moyenne Emoy de la configuration. Les éléments de la matrice associde
a l'opérateur H' contiennent des parties angulaires que l'on sait cal-
culer et des parties radiales qui sont autant de paramétres & ajuster
pour rendre compte des différentes énergies E des niveaux observds de

la configuration.

Le principe de l'ajustement paramétrique résulte de la comparaison
entre les valeurs expérimentales E et les valeurs propres Eth de
l'opérateur H . En partant d'un jeu initial de parametres, évalués a
priori pour la configuration considérde, le jeu final est détermind par

un procédé de moindre carré itdratif.

Une configuration isolée & deux électrons excités nf n'l' , est

caractérisée par les paramdtres suivants :

- les intégrales de Slater Fk , Gk décrivant l'interaction électrosta-

tique biélectronique,

- les intégrales §, et G

J relatifs & 1l'interaction spin-orbite

A
monoélectronique.

Cette étude paramétrique s'adapte plus particulidrement aux confi-
gurations contenant un plus grand nombre de niveaux observés. Nous
l'avons donc entreprise pour interpréter les niveaux des configurations
5dnd , en nous limitant aux configurations basses, n = 7, 8 et 9 , dans

la mesure ou celles-ci ne semblent pas trop mélangdes.
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ITTI.B.3 Théorie du défaut quantique.

IIT.B.3.a A une voie.

Un niveau d'énergie E , observé pour la premiére fois, peut s'in-
sérer dans une série de Rydberg (E = En) , dont gquelques éléments ont
déja été mis en évidence ou qui doit &tre observée conformément aux pré-
visions théoriques. La confirmation vient essentiellement de la vérifi-

cation de la loi :

pour laquelle, dans une méme série, le défaut quantique n -n* reste
approximativement constant en l'absence de perturbations., La voie dési-~
gne alors les séries de Rydberg convergeant vers la méme limite I et

le continuum adjacent.

Dans cette étude, nous avons observé non seulement certaines séries
. L. 2 2
paires 5dnf¢ convergeant vers les limites 5d D3/2 (I1) et 54 D5/2 (I2),
mais aussi d'autres séries appartenant aux configurations paires 6sng ,

qui convergent vers la limite 6s 281/2 (IO)

III.B.3.b A plusieurs voies (M.Q.D.T.).

Dans un spectre & plusieurs électrons de valence tel que Ba , lss
séries de Rydberg convergeant vers une limite bien définie Ii sont
perturbées par des niveaux appartemant i des séries de Rydberg conver-
geant vers des limites Ij supérieures & Ii . La nouvells formulation
de la théorie du défaut quantique & plusieurs voies présentée par LU et
FANO [8] est bien adaptée & 1'étude de ces interactions entre voies.

On étudie simultanément tous les niveaux discrets appartenant & un
spectre caractérisé par une partié et une valeur de J données. On
peut ainsi analyser l'interaction entre les niveaux discrets de N sé-

ries convergeant vers M limites différentes Ik (MKN) . De plus,
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cette méthode permet une analyse graphique des perturbations par 1'inter-

médiaire des graphes de LU et FANO.

Nous avons reproduit les graphes de LU et FANO en nous limitant au

cas de deux séries convergeant vers les deux limites IO (6s 281/2) et
I1 (54 2D3/2) . Pour chaque niveau d'énergie E appartenant & l'une

quelconque des séries, on définit deux nombres quantiques effectifs v

6s
et v par la relation :
E = I -—2— _ 1 R .
0 (VS )2 1 (VSd )2
- 3/2

Ce niveau d'énergie E correspond ainsi & un point dans l'espace des
nombres quantiques effectifs : les valeurs “O = v6s (mod. 1) et

u, = v5d3 ) (mod. 1) en fournissent 1'ordonnée et l'abscisse. En l'ab-
sence de perturbation, les points expérimentaux se placent sur deux

droites, une droite horizontale et une droite verticale (Figurs 21a).

Au niveau d'une perturbation, o et Q1 ne restent plus constants
(Figure 21b). Les points expérimentaux se répartissent alors sur une
courbe F au tracé approximatif mais dont l'expression analytigue

ko = F(p1) peut s'exprimer en fonction de paramétres M.Q.D.T.. Ces
parametres sont ensuite déterminds empiriquement en ajustant aux valeurs

expérimentales les valeurs théoriques des énergies des niveaux considérés.

Une telle étude peut se généraliser au cas de N séries convergeant

vers M limites, Dans un espace & M dimensions, un niveau d'énergie

E est repéré par ses différentes coordonndes My = Vo (mod, 1) PV
étant défini par :
E o= I -—=% k=1, .
k

Chaque discontinuité des courbes Fj obtenues dans un plan choisi
(vo > vj) correspond & une perturbation., L'importance de cette pertur-
bation peut se mesurer par l'décartement des courbes au point d'anti-

croisement.
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Figure 21 - Allure d'un graphe de LU et FANO dans le plan (VSd , v, )
3/2 [oFS]

pour des niveaux discrets du baryum d'une

parité et d'une valeur de J donndes,
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Dans le cadre de ce travail, nous nous sommes limités au tracé
approximatif des courbes F1 passant par les points expérimentaux.
L'utilisation des graphes de LU et FANO permet alors de visualiser les
perturbations des séries convergeant vers la limite la plus basse
IO (6s 281/2) par des niveaux qui appartiennent & des séries conver-
geant vers la limite supérieure I1 (Sd 2D3/2) . Toutefois, il faut
signaler que l'analyse quantitative (détermination empirique des para-
métres M.Q.D.T.) a été effectude pour les spectres J=0 et J=2 de
l'atome neutre de baryum ([1] et [2]). En étudiant les perturbations
5 » M. ATMAR et O. ROBAUX [2] mettent

en évidence le mélange de configuration (6snd + 5dnd) et, de plus,

des séries 6snd D2 et 6snd ‘D

cette étude fournit les énergies théoriques de deux niveaux appartenant
& la voie 5dnd

. le niveau 5474 3D T F

. le niveau 5474 3P

, situé & 40886 £ 75 ocm

) situé a 42100 £ 50 - .

¢t des niveaux appartenant & 6snd 3D2 pour n supérieur a 31,

III.C - RESULTATS EXPERIMENTAUX ET INTERPRETATION THEORIQUE.

La configuration 5d47d est la premidre configuration 5dnd incom-
pletement observée. Elle se situe de part et d'autre de la premidre
limite 6s 281/2 (IO) . Un comportement particulier des niveaux 5d7d
est attendu pour ceux qui se trouvent en-dessous de IO ¢ ces niveaux
pairs appartiennent a des voies du type 5dnd susceptibles d'interagir
avec les voles du type 6sn¢ de méme nombre quantique J et de méme
parité. Aussi les résultats expérimentaux sont présentds em deux parties.
la premiere concerne les niveaux du spectre discret qui sont ceux des
séries paires 6sn¢ perturbées par certains niveauzx 5d47d . La seconde
partie regroupe les informations propres aux configurations paires 5dn¢

observées & l'aide de la détection 0G.
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III.C.1. Spectre discret.

IIT.C.1.a Mélange de configurations (5474 + 6snt).

Les raies du spectre (2) les plus intenses résultent de transitions
conduisant vers un niveau trds excité appartenant i une configuration du
type 5dnté . Conformément aux prévisions théoriques, certains niveaux
de 5d74 apparaissent comme les perturbatéurs des séries 6snf . En
raison du mélange de configurations un grand nombre de raies supplémen—-

taires sont ainsi observées. Elles correspondent aux transitions du type :
5d6s (I) - 5d6p (II) - 6sng (III) ]

la derniere étape traduit une excitation des deux $lectrons de valence,
qui seraif interdite s'il n'y avait Pas le mélange de configurations
(5d7d + 6sns) pour le niveau supérieur (III) ou celui de (536p + 6sn'g')

pour le niveau intermédiaire (II) .

L'interaction entre les séries 6sng et les niveaux perturbateurs
de 5d7d se ressent non seulement sur la position mais aussi sur l'inten-
sité des raies 0G : plus le mélange de configurations (5474 + 6sng) est
important, plus l'amplitude de la raie 0Q impliquant le niveau 6snZ est
grande, En suivant la variation de 1'intensité des raies d'une méme gérie
de Rydberg, il est alors immédiat d'en repérer la raie associde au pertur-
bateur, 12 Pigure 22 illustre ce phénoméne au volsinage du niveau 5d7d 1D

3

qui interagit fortement avec les membres des séries 6snd 1D2 et D2 . De

part et d'autre de la raie perturbatrice, qui est la plus intense, on enre-

2

gistre une augmentation, puis une diminution de l'amplitude des raies, mem-
bres des séries perturbdes. (Ces enregistrements reproduisent également au
niveau de la perturbation 1l'échange entre caract-re singulet et triplet,
comme nous l'avions déji observé avee la diode thermoionique [1]. Dans

cette premisre série d'expériences, on produit une absorption & deux pho-
2 1
S, .
0
refléte donc la composante en 6snf de la fonction 4d'onde associée au ni-

tons 3 partir du fondamental &§s L'intensité des raies observdes

veau atteint. Avec les nouvelles expériences utilisant les niveaux
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intermédiaires de 5dép , on obtient une mesure de la composante 5dnt .
Ces deux types d'observation sont complémentaires et confirment l'inter-
prétation théorique de M. AYMAR et 0. ROBAUX [2].

L'importance de cette interaction de configuration est telle qu'un
grand nombre de niveaux, appartenant & différentes séries paires 6sal ,

sont détectées par effet 0G., Ainsi, la série 6sns 18 apparait en rai-

0
son de l'interaction avec le niveau 5474 3I—‘O (41441,221 cm-i). Sur la
Figure 23, le spectre (2), obtenu par 1'intermédiaire du niveau 5dép 3?? ,

permet d'observer quelques membres des séries 6sns 381 et 6snd 3D1
perturbées au voisinage du niveau 5474 1P1 situé & 41570,34 cm_1.

Cette expérience a permis de mettre en évidence trois nouvelles sé-
ries 6snf{ de niveaux pairs

6sns 331 , 6snd 3D1 et 6sund

3 :
Dy

et d'ajouter quelques membres aux séries appartenant i la configuration

6sng dent la structure fine ne peut &tre résolue.

ITII.C.{.b Présentation des Tableaux VI & X.

les Tableaux VI & X donnent la liste des niveaux III observés sous

N

la premiére limite, au moyen de la détection 0G, par absorption & deux

3

étages & partir d'ur niveau métastable (I) de 5dés °D Chaque

1,20u3 °*
tableau correspond & une valsur donnée du nombre quantique J du niveau
supérieur atteint (III) sauf pour le Tableau X qui présente les niveaux
des configurations 6sng avec les perturbateurs possibles de 5d8s et

5d74 . (Voir page 117).

les diverses indications qu'on peut trouver dans ces cing tableaux

sont les suivantes :

Niveau : désignation en couplage IS du niveau III ; le signe * indi-
que que le niveau est observé pour la premidre fois, & l'issue de la

présente expérience.



E, §cm-12 : énergie du niveau III, exprimée en cm_1. Ce niveau est

atteint selon un processus d'excitation :

- & deux étages, dans cette expérience utilisant la décharge et la détec~
tion OG. EO est la moyenne arithmétique des différentes valeurs de E
obtenues pour les différents niveaux intermédiaires (II) intéressés dans

la transition. béEo désigne la dispersion des valeurs de E autour de Eo.

EO = <> = <EII+GObS>

GEO = Emax - EO

-~ & deux photons, dans l'expérience [1] utilisant la diode thermoionigque.
les nombres d'ondes entre parenthéses sont les valeurs calculées par la

N

théorie du défaut quantique & plusieurs voies d'aprés M, ATMAR et

0. ROBAUX [2].

- & trois étages combinds & un transfert collisionnel assisté par laser,

dans l'expérience entreprise par J. J. WYNNE et coll. [3]. les donnéses

expérimentales repcrtées concernment uniquement les énergies des niveaux
1

fsng G4 .

Les colonnes suivantes précisent les résultats expérimentaux propres

2 chacun des niveaux intermédiaires II nécessaires pour l'identification
compléte du niveau supérieur atteint. Ces résultais sont extraits des

Tableaux I & V (voir §.III.A.3.).

- Gobs : nombre d'ondes de la transition relative au second dtage

5d6p (II) - (III) , sous lequel figure l'énergic E = E._ + g déter-

1T obs

minée pour le niveau intermédiaire (II) considéré.
~ I : intensité de la raie correspcndante.

= Bl. : une des transitions possibles qui interpréte la rais 0G.

IIT.C.1.c Etude des séries de Rydberg 6sn{ paires.

Niveaux pairs J=0 .

Le tableau VI reporte l'observation de la série 6sns 1SO (15<11$30)
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3

PO . Ces niveaux ne sont atteints

que par l'intermédiaire d'un niveau J=1 (transition du second étage

perturbée par le seul niveau 5474

interdite 0 -0 ). Ieur étude n'apporte aucune information nouvelle
mals confirme cependant les valeurs d'énergie obtenues dans 1'expérience

utilisant la diode thermoionique [1].

Niveaux pairs J=1 .

le Tableau VII introduit les niveaux J=1 observés pour la premidre
fois, qui sont :

3

~ ceux des séries 6sns

>3

S, (15¢n<47) et 6snd 3D1 (13¢ng38)

- TP1 et 3P1 qui perturbent & la fois les in-

tensités (Figures 23 et 26) et les positions des raies des deux séries.

~ les niveaux 5474

Ce dermier point est illustré & la Figure 24 qui reproduit le graphe de

IU et FANC obtenu dans le plan L'interaction propre 3

(V5d3 2 ' Vés)
chaque niveau perturbateur 5d7d se manifeste par une double disconti-

nuité de la courbe F qui joint les points expérimentaux.

Niveaux pairs J=2 .

le Tableau VIII concerne les niveaux pairs de J=2 observés sous la

premiere limite. Ies perturbations des séries 6snd 1D2 et 6snd BDQ
sont conformes aux rrécédentes observatioms [1]. Ies trois principaux
perturbateurs 5d48s 1D2 , 5474 3F2 et 5d7d 1D2 font apparalitre les

deux séries pour 10<n<42 , ce qui étend l'observation des membres de

la série 6snd 3D2 au-delad de n=31 ., Un niveau supplémentaire positionné
a 40905,72 cm_1 s'introduit entre n=12d et n=134 : c'est le nivean
5474 3D2 attendu par la théorie du défaut quantique & plusieurs voies [2].
Dans cette étude sommaire, 1'interaction de ce niveau avec les séries

ésnd J=2 est difficile & apprécier et & distinguer de 1'interaction im-
portante produite par les niveaux 5d8s 1D2 et 5d7d 3F2

nation est cependant confirmée par 1'étude paramétrique de la configura-

tion 5d7d (voir §.III.C.2.a).

. Sa dénomi-
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Niveaux pairs J=3 .

les différents niveaux pairs J=3 identifiés sont classés dans le
Tableau IX. Ie mélange de configurations aveec ¢inq niveaux appartenant
aux configurations 5d8s et 65474 permet d'observer pour la premisre
fois :
3

~ les niveaux de la série 6ésnd D3 pour 11« n<€24 . ILe graphe de IU

et FANO, présenté & la Figure 25, rend compte d'une interaction prépondé-

3D3 et 5474 3F

rante attribuée aux niveaux 5474
- ¢ing niveaux de la série ésng 3G3 ;
1,3

6sng G n'est résolue que pour les niveaux 6892 , 6s13g et 14g ,
3

6818g et 19 “G

3
5d74 D3

3 ’

Ia structure fine des séries

3 qul se situent au voisinage des perturbateurs 5d7d 3G3 .
et 5d4d7d 3F3 i

IL'importance de la perturbation produite par chacun des niveaux
5d8s 3D3 et 5474 1F3 est difficile a estimer. L'exploration de cette
région du spectre ne permet 4'observer que peu de niveaux, membres des

séries perturbées, qui sont de plus trés distants les uns des autres,

Résolution partielle de la structure fine des niveaux,

Le faif de disposer de niveaux intermédiasires de J différents per-

met, en vertu des régles de sélection, d'achever 1l'étude de la structure

3

N

fine des termes ésnd “D , sans pour celi avoir recours & une excitation

N

laser -de meilleure résolution spectrale. Dans l'expérience i moyenre

résolution entreprise avec la détection 0G, par l'intermédiaire des niveaux
3
D

J =1o0ou2, on ne peut pas séparer au-deld de n=20 les niveaux E&snd ’

et 3D des niveaux 6snd 3D2 y lorsque les séries sont peu perturbées.

3
En choisissant respectivement 5dép 3P8 et 65dép BFi comme niveaux inter-

médiaires, les rigles de sélection garantissent l'unicité de la transition

vers ésnd 3D1 (Figure 26) et vers 6snd 3D . Par contre, il n'est pas

3
possible de trouver un niveau intermédiaire qui sélectionne la transition

du second étage vers les seuls niveaux §snd 3D2 . Au voisinage d'une

perturbation, toutefois, l'interaction déplace uniquement le niveau du

triplet qui 2 la méme valeur J que le niveau perturtateur ; on peut
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alors observer dans certains cas la décomposition de la structure et

identifier avec plus de certitude la composante perturbée.

3

L'identification des membres des séries 6sns S1 et 6sns 1S se

0
fait sans ambiguité. Pour les séries de la configuration 6sng , 1'in-

teraction Coulombienne n'est pas suffisante pour permettre la distinction

3

entre les termes 1G et

1 3

G G .
4 7 T3,4,5

samment perturbées que l'un de ces niveaux se déplace, se distinguant

G . Pour chaque valeur de n , quatre niveawx
sont attendus : C'est seulement dans les zones suffi-
ainsi des trois niveaux restants non résolus, d'autant mieux qu'une telle

résonance renforce l'intensité de la raie 0@ correspondante.

Membres des séries 6ésng et niveaux appartenant & 5d8s et 5474
J =3, 4et5

le Tableau X classe l'ensemble des niveaux des séries ésng et des
perturbateurs possibles de J =3, 4 ou 5 ., Ces niveaux ne peuvent &tre
atteints que par l'intermédiaire de niveaux de J égal a 2, 3 ou 4
puisque. les niveaux (II) choisis appartiennent & la configuration 5dép .

Ainsi, le Tableau X fournit les renseignements concernant les résonances

intéressées qui sont observdes avec les niveaux intermédiaires 5dép BPE y
Bbg et BFZ . A partir de 5dép 3P° , la transition du second étage

3

permet de sélectionner les niveaux 6ésng “G. tandis que les niveaux

3

6sng J =4 et 5 ne peuvent &tre résclus qu'au voisinage d'une pertur-

bation.

En l'absence de perturbation, la structure fine du groupe 6sng

b

n'est pas résolue, et ce pour tous les membres observés de n=8 & n=34 .

les niveaux 3G ne peuvent méme pas Stre identifiés du fait que les

5 3 3

transitions ©5d46p “PJ — 6sng "G, ne sont pas détectdes. les énergies

2 3
mesurées pour cheque groupe 6sng non résolu sont en bon accord avee les

valeurs rappelées des énergies des niveaux 6sng 1G que ARMSTRONG et

4
coll, [3] ont précédemment observés,

Ies douze niveaux supplémentaires, mis en évidence pour la premidre



98

fois dans cette expérience, apparaissent au voisinage immédiat des niveaux
perturbateurs. Ce sont :

~ les niveaux 6s9g, 13g, 14g, 17g et 18g 3G déja introduits dans

3
le Tableau IX ;

, 6324g et 25g 3G4 observés & pro-
3 3
t 5474 3
G4 e 547 F4 $
- les niveaux n = 15, 16 et 17 de la série 6ang BGB
par le niveau 5474 3G

- les niveaux 6s10g et 11g 3G4

ximité de leurs perturbateurs respectifs 5474

perturbée

5

Ces observations sont reportdes

N

a2 la Figure 27 qui présente la superposi-
tion des graphes de IU et FANO relatifs aux différentes séries ésng
perturbées, Un tracé particulier de la courbe F est réservé pour chaque

valeur de J , Ainsi, la série ésng 1G , 81 elle est détectée, ne sem~

4

ble pas subir d'interaction. De méme, comme nous l'avions indiqué dans un
précédent paragraphe, les niveaux 5dSs 3D3 et 5d74 1F
3
G
3

3 ne semblent pas

affecter par leur présence la série 6sng
Les résultats expérimentaux relatifs & l'exploration du domaine dis-
cret font l'objet d'un article présenté en collaboration avec P. CAMUS et

A. EL EIMODY [4].

IITI.C.2 Etude des configurations paires 5dn¢ .

L'exploration des riveaux pairs trés excités de Ba I n'a 4té pro-
longdée, au-deld de IO jusqu'aux limites I1 (54 2D3/2) et 12 (54 2D5/2),
qu'a partir des niveaux intermédiaires 5dép 3P? (Tableau ITb) et S5dép 3P§
(Tableau IITb). Cela ne permet malheureusement pas une identification
certaine et compléte de tous les niveaux nouvellement observés. Dans les
Tableaux ITb et IIIb, nous mentionnons par le symbole (a) gu'un niveau
est atteint & la fois & partir de 5dép 3P? et de 5dép 3P° , tandis que
(b) signale que le niveau irés excité n'est observé qu'a pertir de l'un

des deux niveaux intermédiaires choisis.

A l'issue du recoupement entre les deux séries d'enregistrements,
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certaines interprétations sont envisagdées, Elles ont été parfois confir-

mées par des observations plus récentes [5] résultant d'une exploration

3m0 Pl
o et 5dép F4

comme niveaux intermédiaires IT (travaux qui n'entrent pas dans le cadre

du méme domaine spectral mais en choisissant 5d6p
de cet ouyrage).

.Ia recherche des niveaux appartenant aux configurations 5dns et
5dnd a été principalement entreprise. L'analyse de ces niveaux devient
. trés complexe dans le domaine d'énergie compris entre 45000 cm-1 et
46700 cm.-1 environ, en raison des fortes interactions qui se manifestent

i 11 . = .
entre les voies 5d3/2n£ et 5d5/2n 2' , en-~dessous de I1 46908,87 cm

Ainsi, 1l'étude est conduite de fagon différente selon qu'elle concerne
~ les configurations basses non mélangées qui sont sujettes & une

étude paramétrique (§.III.B.2). Nous nous sommes limités & 1'étude des

configurations 5dnd pour n =17, 8 et 9.;

- ou les configurations hautes, séries de Rydberg qui convergent

-1 2
N 3/2 (I, = 46908,87 cm™ ') et 5¢ D /5 (1, =
47709,84 cm ') et qui nécessitent un traitement par la théorie du défaut

vers les limites 54 2D

quantique & plusieurs voies (§.III.B.3).

III.C.2.a Configurations basses Hdnd et Sdmns .

. Les niveaux d'énergie.

Configuration 5d47d .

les trois niveaux 1G4 , 3P2 et [SO appartenant a la configura-

tion 5474 ont pu €tre identifiés sans ambiguité dans la région auto-
ionisante du spectre juste au~dessus de la limite 6s 281/2 (IO =
42035,02 cn” ). Ainsi, le niveau 5d7d PP, est observé 3 42118,53% 0,12
cm , ce qul est en parfait accord avec les mévisions M.Q.D.T. le si-

tuant 3 42100 £ 50 cu” | [2].

Ie Tableau XI récapitule les données expérimentales relatives aux

1
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18 niveaux appertenant & 5d7d dont 17 ont été détectés dans cette expé-

Tience utilisant la détection 0G. Pour chaque niveau intermédiaire
5d6p 3P° 5 BP? , 3P§ ) 3D% ou 3FZ , sont mentionndes :

- l'énergie de la transition du second étage %ps
- l'intensité I de la raie oG correspondante (ces renseignements

sont extraits des Tableaux I & V) ;

-~ l'énergie calculée E =E__+g du niveau III atteint,

II
Ces données permettent de déterminer 1'énergie EO = <E> pour un niveau
observé pour la mremidre fois (*). L'incertitude éEo est estimée égale
-1 \ .
EY é(cobs-cr)+ 0,005 cm oud E  -E, suivant que E, rrend en
compte une ou plus d'une valeur E ., ILorsqu'un niveau a &été réalable-

obs

ment observé, l'indication de son énergie EO rermet une comparaison

avec les différentes valeurs E obtenues dans cette expérience,

Ainsi, nos mesures reflétent un accord trds satisfaisant avec les

3 1
5 PO et D2 )
A l'issue de cette expérience, 14 niveaux supplémentaires sont détectés,

précédentes mesures portant sur les niveaux 5d7d 3F

Le dernier niveau 5d47d 3D n'a pas été observé dans la région explorde

1
du spectre & deux étages. Sa recherche fut l'objet d'une expérience
complémentaire [4]. Permettant de situer entre eux les différents ni-
veaux, la Figure 28 présente le disgramme d'énergie de la configuration

5d7d .

Configuration 5484 .

Tous les niveaux de 5484 ont pu &tre détecids dans une expérience
combinant un processus d'excitation i deux dtages a partir d'un niveau
métastable de 5d6s avec une détection par effet 0G. Ils se situent
au-dela de 42800 cm"1 dans le domaine autoionisant. Compte tenu de la
discontinuité des enregistrements dans cette région (§.II,C.1.a), les
travaux présentés ici (Tableau XII) rapportent l'observation partielle
de la configuration 5d8d , P, CAMUS |5] ayant identifié les 7 niveaux
manquants. Pour ces raies 0C autoionisées, nous avons rrécisé la lar-

geur (¢ toutes les fois qu'elle avait ét€ mesurée,



E
(cm)
42500 4
3p2
__________________164___10_
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Diagramme d'énergie des niveaux appartenant 3 la configuration 5d7d

( =~ niveau observé par P. CAMUS et coll. [4]).
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Figure 29

Diagramme d'énergie des niveaux appartenant i la configuration 5dsd

( —~— niveaux observés par P, CAMUS [5]).
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Diagramme d'énergie des niveaux appartenant i la configuration 5d9d

( =~ niveaux observés par P, CAMUS [5]).
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Le diagramme d'énergie donné & la Figure 29 montre que ces niveaux

se répartissent en deux groupes :

- les niveaux dont 1l'énergie est comprise entre 42879 cm_1 et

43282 Cm-1 . Dans ce domaine spectral exploré les niveaux intermédiaires
5d6p 3P8 et 3P? ont seulement permis l'observation des niveaux
J=0,10u?2;

- les niveaux d'énergie supérieure a 43660 cm-1 n'ayant pu étre
atteints qu'avec les niveaux (II) : 5dép BP? et 3P§ . La détection

est, li encore, limitée aux niveaux trés excitéds de J égal & 0,1,2 ou 3.

Cette séparation en deux groupes de niveaux permet déja de discerner
les séries 5dnd suivant qu'elles doivent converger vers la limite
. 2 .
5d 2D3/2 (I1) ou vers la limite 54 D5/2 (Iz) . Les niveaux correspon-~
dants de 5d8d se répartissent alors dans l'un des deux groupes 5d3/28d
ou 5d5/28d s pour lesquels les nombres quanticues effectifs ont été cal-

culés par rapport & leur limite respective (Tableau XII).

Configuration 5d49d .

N

Les 14 niveaux pour lesquels J peut prendre une valeur égale &

0, 1, 2 ou 3 ont été observés et identifids avec les niveaux intermé-

3 3

diaires 5dép P? et Pg (Tableau XIII). Iles 4 niveaux restants,
J =4 o0ub , ont été détectés & partir de 5dép 3F§ et BFZ par P, CAMUS

(5].

Comme pour la configuration mécédente, les niveaux de 5d9d se

répartissent dans leur ensemble en deux groures bien distincts (Figure 30)

- le groupe 5d3/29d pour les niveaux inférieurs dont l'dnergie est

1

comprise entre 44080 cm = et 44324 cm"1 et qui juxtaposent ceux du groupe

5d5/28d . Seuls les nombres quantiques effectifs n? calculés par rap-
port & I, (limite 54 2D3/2 ) sont introduits dans le Tableau XIIT ;
1

~ le groupe 5d5/29d pour les niveaux supérieurs, 44871 cm < E
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45119 cm-1 » correspondants aux nombres quantiques effectifs n; calcu-
1és par rapport & I. (limite 5d 2y ke

2 5/2

Cette répartition des niveaux dans les séries de Rydberg 5d3/2nd
ou 5d5/2nd s'observe aussi, bien que moins nettement, d&s la configura~
tion 5d7d . Pour l'atome excité sur de tels niveaux, l'interaction spin-
orbite pour l'électron 54 devient plus importante que l'interaction

électrostatique. Ie coeur résiduel rrésente un &tat quantique proche de

celul de 1l'ion 5d , caractérisé par un nombre quantique j = %-ou %-,
suivant que la série converge vers I ou vers I_ , Ainsi, la configu-

1 2
ration 547d correspond A la transition du couplage IS vers le cou-

plage jj , qui s'affirme de plus en Plus pour les niveaux des configura-
tions 5dnd suivantes. Bien que la dénomination IS soit mal appropride
pour désigner de tels niveaux, nous l'avons utilisée dans les Tableaux XI,
XIT et XIII afin de permettre la comparaison entre les niveaux de deux

configurations successives.

Configuration 54104 .

Les niveaux appartenant & la configuration supérieure 54104 n'ont
pas été trouvés. Dans cette région du Spectre, plusiewrs niveaux non
identifiés s'ins&rent dans le groupe 5d5/29d . L'interpénétration des
deux configurations 5d9d et 5d10d peut alors expliquer que de fortes
interactions déplacent les niveaux de 5d10d rendant leur recherche

difficile.

Configurations Sdns

le Tableau XIV rapporte l'observation des niveaux appartenant aux

configurations basses S5Sdas

- tous les niveaux manquants de 5d8s ont pu &8tre identifids : le
>
D

a2 l'issue de cette expérience et le niveaun 5d8s 1

niveau 5d8s 3D

3

2 l'issue d'une expérience complémentaire (4] ;

~ pour les configurations supérieures, l'identification incomplate
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des niveauxz, tous situés dans le domaine autoionisant, n'est pas certaine.
Ainsi, les niveaux tres excités que nous avons désignés par 5d9s 3D et

2
54108 3D demandent & &tre confirmés, alors que les niveaux 5dns 3D3 sont

2
attribués sans ambiguité car ils sont observés jusqu'a n=42 (voir §.C.2.b).

B. BEtude paramétrique des configurations 5dnd .

Les grandes lignes de l'étude paramétrique d'une configuration iso=~
lée ont été rappelées au paragraphe B.2 . Entreprise pour les configu-
rations 5dnd (n = 6,7,8 et 9), 1l'étude paramétrique nous a permis & la
fois de compléter 1l'identification des niveaux et d'entrerrendre 1l'analyse

théorique de leurs configurations.

Une configuration 5dnd est caractérisée par un jeu de 8 paramétres

de structure fine :
- la hautewr Emoy de la configuration ; -

- deux intégrales directes F2 (5dnd) |, F4 (5dnd) et trois inté-
grales d'échange G, (5dnd) , G, (5dnd) et G, (5dnd) qui décrivent

1l'interaction électrostatique ;

- les deux coefficients ¢. =g et ¢ =3 mropres a4 l'inter-
d 54 ar nd

action spin-orbite pour l'électron 5d et l'électron de Rydberg nd .

L'énergie moyenne de 1l'ion Ba+ excité sur l'un des deux niveaux
5d vaut Imoy = 47389,5 cm-1. La hauteur d'une configuration 5dnd
peut alors &tre repérée par le nombre quantique effectif n* , tel que

R
I - =
moy moy (n*)2

N

Pour n >> £ =2 , les paramdtres obéissent en premidre approximation &
des lois simples de variation en fonction de ¥

1
(a*)?

est peu modifié. Sa valeur limite exprime 1'écart en éner-

et 54 2D

r

- B (5dnd) , Gk(Sdnd) et g 4 varient comme

- CSd v
gle que rrésentent les niveaux 547D

3/2 5/2
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_ 5
I -1I =3 c

2 1 5d lim

dlolt ¢ = 320,39 em™ ! .

54 lim
A l'issue de 1'étude, un jeu final de paramdtres ajustés est déter-
miné pour chaque configuration 5dnd » =6 & 9. Lles résultats sont pré-
sentés dans le Tableau XV. Entre 5d6d et 5d47d , les paramdtres varient
en suivant les lois générales de variation dans l'approximation du champ

central : C5d garde une valeur pratiquement constante et tous les autres
1

parametres décroissent suivant une loi en ———jg
(n*)

Pour 5484 , par contre, Cnd prend une valeur trop importante
indiquant que l'étude paramétrique est moins bien adaptée & l'analyse des
niveaux appartenant & cette configuration. Ia configuraticn 5d4d8d ne
peut pas 8tre étudide isolément mais elle doit &tre traitde simultanément
avec les configurations paires 5dns 1les Plus proches, Le mélange de
configurations peut &tre envisagé : il concerne vraisemblablement 5dSs

et 5d10s sans oublier 1'interaction probable des niveaux du groupe

5d5/29d 5

On peut tirer une conclusion semblable quant aux résultats de 1'étude
raramétrique de 5d9d . Ie Jeu de parametres obtenus rend compte avec
moins de précision des niveaux observés., IL'édcart quadratique moyen
{AE> représente 2°/ de la plage d'énergie sur laquelle les niveaux de
5d9d se répartissent, alors qu'il n'excdde pas 0,834 pour les précé-~
dentes configurations : 0,59 pour 5déd ,

0,69 pour 5474 ,
0,89, pour 5dsd .

Pour l'interprétation théorique des niveaux appartenant a4 la configura-
tion 5d9d , nous devons considérer les mélanges de configurations
(5494 + Sdns) mais aussi les interactions entre les voies 5d3/2n£ et

54 ne .

5/2
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Les Tableaux XVI & XIX permettent la comparaison entre les énergies

Eth , calculées & l'aide du jeu de paramétres ajustés et les énefgies

mesurées EO : AE = EO - Eth . L& calcul des fonctions d'onde sur une

base d'états purs IS a été entrepris pour chacune des configurations
5dnd , le calcul sur la base jj ayant été limitéd & 5d6d et 5474 .

Ce calcul nous renseigne sur la validité de la dénomination de chaque

3

niveau dans le couplage IS . On appelle ainsi le niveau 5déd PO :
parce que sa fonction d'onde présente la plus grande composante sur
l'écart pur 3PO , cette composante représentant 87,3%4 de 1'état 3PO

(exemple choisi dans le Tableau XVI). Le niveau situé & 36165,3 cmf1,
désigné 5d6d 'F
3

5 présente en réalité une plus grande composante sur

G, . Une dénomination jj serait certainement mieux ap-

3
ropriée pour les niveaux 5464 J=3 .

l'état pur

Pour la configuration 5d6d , la valeur moyenne des composantes
rrincipales des foncticns d'onde sur la base IS vaut 76,5%@ , ce qui
est comparable &4 la valeur moyenne 78,8%@ calculée pour la base jj
Ies niveaux de 5d6d semblent donc présenter un couplage intermédiaire
pour lequel les interactions spin-orbite et Coulombienne sont du méme
ordre de grandeur. La désignation en terme jj est mieux adaptée au
couplage des niveaux appartenant & la configuration 5474 : les valewurs
moyennes des composantes principales pour les 18 niveaux valent 66,134
sur la base IS et 91,334 sur la base jj . Calculée sur la base d'états

purs IS , cette valeur moyenne décroilt encore pour les configurations

supérieures, passant de 60,09 pour 5d8d i 58,69, pour 5d9d .

Bien que 1l'étude paramétrique de 5d8d et de 5d9d ne soit pas
entierement satisfaisante, les résultats obtenus reflétent en partie les
observations expérimentales, laissant entrevoir que les prochaines confi-
gurations vont subir d!'importantss perturbations. De plus, l'appartenance

3 la voie 5d3/2n£ ou 5d5/2nz se précise das la configu-
ration 5déd .,

des niveaux
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III.C.2.,b Séries de Rydberg 5dng .

Les séries de Rydberg Sd.ru convergent vers l'une des deux limites
5a 2D3/2 = 46908,87 cm” ') ou 5d D5/2 (1, = 47709,84 cu™') asri-
nissant alnsi les deux voies 3d3/2n£ et 5d5/2 « Au~dels de l'éner-
gie E = 43153 cm - » Seuls les niveaux intermédiaires 5dép BP? et
5d6p 3P§ ont été utilisés permettant d'atteindre les niveaux (III) dont

J wvaut 2, 1, 2 o0us3 .

Pour les configurations basses 5dns (6<n¢ 10) et 5dnd (6<ng9),
nous avons reporté dans le tableau ci-contre les nombres quantiques effec-
tifs de tous les niveaux observés, Ces nombres sont caleulds par rapport
aux limites I, (nT) st I, (n;) . la dénomination IS des premiers
niveaux est maintenus pour permettre de désigmer les séries et de les

repérer les umes par rapport aux autres.

la progression du défaut quantique permet de préciser la limite Ii

vers laquelle converge une série : sa valswr 1 - nz évolue légdrement
avec le degré d'excitation des niveaux de la série. Ies séries 5dns 3D1

et 5dns 3D3 convergent respectivement vers I1 et vers 12 . L'ambi-

gulté qui subsiste sur les niveaux 5dns J=2 peut &tre levée lorsqu'on

compare les nombres quantiques effectifs calculés par rapport aux deux

limites I et I, : la série 5dns 3D2 semble converger vers 5d 2D

1

e 1
et la série Sdns D2 vers 54 D5/2 .

confirme aussi les résultats ds 1'étude paramétrique des configurations

3/2
Le calcul du défaut quantique

basses 5dnd dont les niveaux se répartissent dans les deux grouyes

d d 54 d .
5 3/211 et 5 5/2n

Dans la mesure ol il n'y a pas de perturbation, le défaut quantique
tend vers une valsur limite qui caractérise la série considérée, Ies
valsurs que présentent les niveaux les plus élevés sont les plus proches
de cette valeur limite. Alnsi, les séries 65dng se distinguent par leur
défaut quantique qui vaut : de 4,10 & 4,20 pour Sdns et de 2,45 a 2,80

pour 5dnd ., L'identification des séries observdes pour la premiére fois
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(Tableaux XX et XXI) résulte finalement de la comparaison des valeurs

modulo 1 des défauts quantiques,

Ie nombre de séries attendues pour J égal i 0, 1, 2ou3 est pré-

cisé dans le tableau ci-dessous :

5dns 5dnd
Voie J

0 0 1
1 1 2

) nl <
d3/2 2 1 2
\ 3 0 2
(0 0 1
- 1 0 2

p) ol <
d5/2 2 1 2
3 1 2

Nous avons repéré 7 séries de niveaux convergeant vers 54 2D5/2
et qui sont présentédes dans le Tableau XX ; Puis 6 séries convergeant
vers 54 2D3/2 , dont les niveaux sont classés dans le Tableau IXTI. Au
total, nous avons observé deux séries 5dns sur quatre (Tableaux Xa
et XXI1) et huit séries 5dnd sur quatorze (Tableaux XXb, Xe, XX4,
e, XXI2 , XXI3 , XXI4 , XI5 ).

Dans l'ensemble les membres d'une série 5d5/2n£ sont trés bien
suivis, Entre IO et I1 » les quatre séries désignées 5d5/2nd se
perdent rapidement. Chaque série 5d5/2nd ccmpte quatre niveaux (n =
10 & 13) qui sont alors susceptibles d4'interagir avec les séries paires
5d3/2n£ de méme valeur de J . Effectivement, les niveaux des séries

qui convergent vers 54 2D sont tres difficiles & repérer et les

3/2

termes manquants correspondent bien aux perturbations attendues,

Les trois dernidres séries (Tableaux XX, XXg et XXI6 ) sont attri-

buées & Sdng , dont on sait que la valeur du défaut quantique est presque
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nulle [11]. Elles sont observées & partir des niveaux les plus bas, cewx
qui appartiennent & la premiére configuration 5d5g , et conduisent alors
& d'intenses signaux OG bien que les transitions 5dép — 5dng soient
interdites dans un modéls ol les configurations seraient pures. (e fait
expérimental peut s'expliquer par le mélange de configurations

(5d6p + 5d4f) . la force d'oscillateur de la transition f — g est
grande, et méme plus importante emcore que celle d'une transition p — d ’
ce qui peut rendre la résonance 5dép (II) - 5dng suffisamment intense

pour &tre aisdment détectée.

Ie travail mésenté dans ce paragraphe est un travail préliminaire,
consistant & répertorier les niveaux qui semblent appartenir i une wméme
série. Nous en avons parfois supposé une valeur pour J qu'il reste a
vérifier par des observations complémentaires [5]. De méme, 1'interpré-
tation que nous en avons donnée ne sera confirmée qu'avec 1l'étude théo-

rique qui va étre entreprise.
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CONCLUSION

N

La phase expérimentale du travail confié a abouti & la mise au point
d'un montage simple qui permet de détecter et de traiter des signaux
optogalvaniques synchrones des impulsions laser excitant les atomes

neutres de baryum dans une vapeur de type "heat-pipe”.

les difficultés essentielles ont résidé dans 1'obtention d'un régime
continu stable pour la décharge électrique, A ce niveau, la cathode
creuse de baryum est mal congue pour la détection que nous comptions réa-
liser, Nous avons été amenés ensuite & modifier 1l'électronique de mesure
que nous avions utilisée avec la diode thermoionique pour l'adapter au

traitement des signaux optogalvaniques plus rapides.

Le détecteur obtenu permet de réaliser des enregistrements de bon
rapport signal sur bruit, mais présente une sensibilité de moindre qua-
1ité que celle de la diode thermoionique. Utilisé i des fins spectro-
scopiques, c'est le premier dispositif électronique qui analyse les im-
pulsions tres breves produites par une décharge électrigue. Avec le
processus d'excitation choisi, la nouvelle exploration des niveaux tres
excités de Ba I s'est révélée trds fructueuse, prouvant ainsi que le
dispositif utilisé est particulidrement adapté & la détection des niveaux
de Rydberg.
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3 \

Les transitions atomiques & deux étages & partir des niveaux méta-
stables 5dés 3D1 ’ 3D2 ou 3D3 ont conduit, par l'intermédiaire des
niveaux appartenant & 5d6p , non seulement aux niveaux des sdries paires
5dnf , mais aussi & ceux des séries paires 6snf . Les transitions inat-
tendues qui ont été détectées s'expliquent par un mélange de configura~
tion soit du niveau supérieur atteint, soit du niveau intermédiaire, Les
niveaux de Rydberg ont des valsurs de J comprises entre 0 et 5 : les

méthodes usuelles d'excitation laser & partir du fondamental auraient

nécessité pas moins de six Stages pour les atteindre !

Tous les niveaux appartenant i la configuration 5474 ont ét€ dé-
tectés. Ils se confirment &tre les perturbateurs des séries paires 6sng
dont quatre ont été observées pour la premidre fois. Ia connaissance a
6t complétéde jusqu'aux niveaux de 5494 , Au-delh et Jusqu'a la limite

5d 2D3/2 de fortes interactions entre les voies 5d3/2n£ et Sds/znz

3

nuisent & 1l'identification des niveaux. Treize séries de Rydberg
(0 € J «3) nouvellement détectées ont été attribudes & Sdns , 5dnd

ou 5dng : six convergent vers 5d 2D 8t sept vers 54 2D

3/2 5/2 °

Une étude paramétrique a 4té conduite permettant d'interpréter les
niveaux de 5dé6d , 5d74 , 5d8d et 5d9d . Cette expérience fournit de
nombreuses données de niveaux d'énergie des séries de Ry dberg paires,
ésnt et 5dnl , que la théorie du défaut quantique a plusiewrs voies
devrait achever 4'interpréter apportant une connaissance améliorée de

1'atome,

Dans les enregistrements que nous avons réalisés, un nombre impor-~
tant de raies optogalvaniques n'ont Pas encore trouvé de classification.
Nous avons observé & plusieurs reprises la transition & partir du aiveau
5d2 3P2 vers un niveau J=1 appartenant i la configuration 5d4f , I1
Serait alors intéressant de rechercher, dans toute 1'Stendue spectrale
explorée, les niveaux impairs de 5dnf qui ont pu étre atteints de la

sorte, et, au besoin, compléter leur observation.
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La présente expérience permet également de poursuivre l'étude des
niveaux de Rydberg des séries paires 6pn¢ de Ba I , moyennant une
excitation avec doublement de la fréquence optique pour le second étage.
les niveaux appartenant & la configuration 6s6p sont peuplés dans la
3

décharge "heat-pipe". En particulier, la transition 6sép Pg vers
6p2 3P1 conduit & de forts signaux optogalvaniques. On peut ainsi
envisager une nouvelle prospection concernant les niveaux impairs épns
(F = 0,1,2) atteints dans un processus d'excitation optique & deux

étagés.

Ia détection optogalvanique devrait connaitre un important dévelop-
pement pous ses applications dans le domaine de la spectroscopie. Elle
est adaptée & 1'étude des niveaux de Rydberg et son originalité réside
dans le fait que les transitions peuvent concerner des éléments déja
excités dans le plasma., De fagon plus générals, l'effet optogalvanique
se manifeste dans des enceintes & décharge de tout genre qui peuvent
présenter des géométries multiples. Selon la conception du montage, on
peut améliorer la sensibilité du détecteur ou la rapidité de sa répomse,

et metire au point l'expérience la mieux adaptée pour 1'élément & étudier

ou le phénoméne & observer.
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Tableaux [ &4 V

Toute personne intéressée par l'acquisition des
données expérimentales pourra obtenir les

tableaux correspondants sur simple demande adressde

au LABORATOIRE AIME COTTON, C.N.R.S. II, Bétiment 505

91405 ORSAY Cedex.






Niveaux J=0

Niveau

ga15s 1SO

6s16s 1S
6317s TS

3
5d 74 P:

68183 S

0

0

6s19s 'S
63208 'S
6s21s 'S
6322s 3
6s238 'S
6s24s 'S
68258 1S
6S26§ S
6s27s 'S
6s28s 'S
6829s 'S

$s30s 'S

a

17

Tableau VI

(25704,083 cu™ ')

Eo(cm-1)

a4 deux étages

41092, 91
41245,17
41362,31
41441,22
41467,81
41535,25
41595,86
41646,36
41688, 71
41724,50
41755, 01
41781,23
4180%4,00
41823,84
41841,31
41856,66

41870,03

Eo(cm_1)[1]

& deux photons

41092,9%
41245,163
41362,350
41441,221
41467,798
41535,233
41595,895
41646,379
41688,729
41724,546
41755,0C1
41781,278
41804 ,003
41823,818
41841,197
41856,491

41870,092

a4 partir du niveau intermédiaire

Bl.

3

54 6p P?
obs :
5d5p JP?

15388,83 m
1554 1,09 F
15658, 23 TF
15737,08 TTF
15763,73 TTF
158%1,17 TF
15891,78 F
15942,28 m
15984,63 f
16020,42 £
16C50,93 f
16077, 14 o
16099, 92 f
16119,76 i
16137,23 f
16152,58 o
16165,95 £
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Tableau XVI - Niveaux d'énergie appartenant 3 la configuration 5déd .

J Ety Eg AE Pourcentage de la composante

] 2, 1 principale
(em™ ") (cm™ ") (em™ ') L.S. 33
0 37697,9  3T6T5,8  -22,0  (87,3) r,  (90,1) 3/2 3/2
38925,8 389259 - 1,9 (87,3) 's;  (90,1) 5/2 5/2
1359143 35933,8 19,5 (76,0) b,  (34,4) 3/2 3/2
36445,5 364466 1,1 (48,4) 7s,  (63,6) 3/2 5/2
36921,1  36902,5  -18,6  (46,5) 'B,  (95,0) 5/2 5/2
38009,5 380235,2 13,7 (%5,3) %2,  (70,9) 5/2 3/2
2 36188,7  36200,4 M7 (%5,6) 7p,  (70,2) 3/2 5/2
37088,8  37088,8 0,0 (84,3) 3F2 (94,8) 3/2 3/2
37827,3  37837,4 10, 1 (58,2) 1D2 (60,7) 5/2 3/2
38266,7  38267,7 0,9  (71,4) 3P2 (91,6) 5/2 5/2
3 35911,3  35894,3  -17,1 (50,4) 3G3 (88,0) 3/2 3/2
26173, 1 36165,3 -7,8 (45,1) 3G3 (65,6) 3/2 5/2
36644, 1 36628, 9 -15,2 (68,1) 3D3 (99,2) 5/2 5/2
37513,2 375040 -9,1  (93,9) 3F3 (73,9) 5/2 3/2
4 36336,0  36348,9 13,0  (95,5) 304 (70,6) 3/2 5/2
37734,4  37732,2 —2,1 (s6,9) 3F4 (47,8) 5/2 5/2
38166, 6 38177, 1 10,5 (s86,7) 1G4 (52,1) 5/2 5/2
5 36824,1  36824,5 13,4 (100.) g (100.) 5/2 5/2

5



Tableau XVII - Niveaux d'énergie appartenant & la configuration 5d7d .

J Eep
(em~1)

0 41444,6
42368,9

1 40694 ,7
41023,2
4157,0
41924,2

2 40903, 9
41188,8
41840,8
42120,9

3 40695,4
40875,9
41454,3
41733,9

4 40968,7
41850,9
42047,9

5 41538, 7

By
(em1)

41441,2
42370,5

40684 ,4
41019,5
41570,3
41930,9

40905,7
41204,7
41841,7
42118,4

40698,6
40867,3
41459,3
41726,6

40974,3
41845,6
42041,7

41550,2

149

1,8
15,9
0,8
-2,5

3,2
-3,6
5,0
-7,3

5,5
'593
-6,2

Pourcentage de la composante

principale
L.S. i
(75,2) °2,  (97,3) 3/2
(15,2) 's,  (97,3) 5/2
(68,5) 391 (97,4) 3/2
(50,0) 351 (86,0) 3/2
(54,0) 'B,  (98,7) 5/2
(80,7) %2, (e8,7) 5/2
(81,9) °0,  (87,1) 3/2
(70,6) 77,  (98,3) 3/2
(36,4) 192 (84,3) 5/2
(59,6) 392 (97,1) 5/2
(65,7) %o, (%5,9) 3/2
(28,7) 1F3 (87,1) 3/2
(63,2) 3D3 (99,8) 5/2
(79,1) 3F3 (90,5) 5/2
(82,1) 3@-4 (88,1) 3/2
(58,7) 3F4 (70,7) 5/2
(60,9) 1G4 (79,0) 5/2
(100.) g (100.) 5/2

5

3/2
5/2

3/2
5/2
5/2
3/2

5/2
3/2
3/2
5/2

3/2
5/2
5/2
3/2

5/2
3/2
5/2

5/2
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Tableau XVIII - Niveaux d'énergie appartenant 3 la configuration 5d8d .

Pourcentage de la -

J Etn By . composante rrincipale
(ew=1)  (em?) (cm=1) L.S.
0 43273,7  43281,7 8,0 . (68,5) 3Po
44122,3  44117,3 -5,0 (68,5) 1sO
1 42880, 9 42882, 0 -2,1 (63,8) 3D1
43092,6  43089,8 -2,8 (45,3) 3s1
43712,6 43717,8 5,2 (57,1) 1P1
43855,4  43851,4 4,1 (68,4) 3P1
2 43035,9  43030,6 -5,3 (68,1) °p,
43141,0 43154,0 13,0 (60,7) 3F2
43809,4  43800,7 -8,7 (28,8) ‘D2
44000,7  44015,0 14,3 (54,7) e,
3 42881,4  42882,4 1,0 (73,7) 3c3
43014,6  43007,0 ~7,6 (32,2) °F
43657,8 43663,7 5,9 (60,1) ’n3
43762,3  43763,8 1,5 (67,2) 3F3
4 43067,2  43065,2 2,0 (70,2) 3G4
43824,2  43819,0 -5,2 (38,9) °F
43955,8 43941,2 -14,6 (53,8) 3’5’4
5 43697,8 43706,4 8,6 (100.) g

5
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Tableau XIX - Niveaux d'énergie appartenant 2 la configuration 5d94 .

Pourcentage de 1la

J E‘th EO AE1 composante principale
(em=1) (cm~1) (em™") L.S.
0  44328,6  44234,1 -4,5 (64,9) %2
45156,1  45119,0 37,1 (64,9) s,
I 44091,9  44079,6 °  =12,3 (61,9) 3D1
44210,4 442233 22,9 (41,4) %5,
44911,0 44904 ,4 -6,6 (57,8) P
45003, 2 45023,0 19,8 (61, 2) P
2 44183,6 44191,9 8,3 (50,6) ° 2
44255,8 44238, 1 -17,7 (59,5) ° F2
44979,5 44999,0 19,5 (57,4) > 32
45090,5 45129, 6 39, 1 (52,5) ° B,
3 44092,2 44081,8 -10,4 (76,2) ° Gy
44170,0 44162,5 -7,5 (39,3) % s
44883, 7 44871,5 ~12,2 (60,0) 393
14957,0  44960,2 3.2 (60,3) 3F5
4 44199,8  44221,2 21,4 (62,1) 334
44989, 1 44991, 1 2,0 (35,8) 3G4
45065,5  45046,4 -19, 1 (58,9) 3F4
5 44903,7  448%,8 -8,9 (100.) °g

5
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