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INTRODUCTION

L'étude présentée dans ce mémoire a un caractére es-
sentiellement instrumental. Elle se situe dans l'environne-
ment d'un laboratoire de recherche en physique atomique,
c'est pourquoi elle comporte également une contribution ex-
périmentale. L'objectif & atteindre - qui a motivé la réali-
sation de 1l'ensemble instrumental présenté ici - était de

faire la spectroscopie de l'atome d'hydrog&ne en présence

d'un champ électrique.

On peut dire que pendant le siécle écoulé, l'atome
d'hydrogéne a constitué 1l'un des principaux centres de pré-
occupation des physiciens. C'est en 1885 que Balmer, apreés
avoir observé le spectre des raies visibles de 1l'hydrogéne,
détermina le premier une loi simple qui allait ouvrir la
voie a la mécanique quantique. En 1889, Rydberg énongait

cette loi & 1'aide de la formule suivante

1 1 1
X‘R[Z'_z]
p
qui rattachait la suite des raies observées (et les lon-

gueurs d'ondes A qui les caractérisent) & la suite des nom-




bres entiers p ; la constante R prit plus tard le nom de
"constante de Rydberg". Lorsqu'on découvrit les autres sé-
ries de raies n'appartenant pas au spectre visible (séries
de Lyman, Paschen, Brackett, Pfund) il fut aisé de les rat-
tacher & la méme loi en faisant intervenir cette fois-ci un

autre nombre entier n, caractéristique de la série,

1 1 1
'x-R[—z‘-‘i]
n p

Ritz, en 1908, introduisit la notion de "termes spec-
traux" suggérant déja que 1'émission d'une raie spectrale
tenait en fait son origine de deux états particuliers de
l'atome. C'est Niels Bohr qui interpréta plus exactement
cette notion en 1913, en termes d'énergies quantifiées
"l'énergie emmagasinée par un atome ne peut prendre que cer-
taines valeurs particuliéres formant une suite discontinue';
Planck avait déja énoncé la loi des échanges d'énergie quan-

tifiés entre matiére et rayonnement.

Sans continuer dans le détail cet historique, il est
remarquable de noter que l'atome d'hydrogéne a toujours été
au centre des progrés importants de la physique. Dans la
foulée de Bohr (qui détruisait avec son nouveau modéele ato-
mique le modéle classique de l'atome de Thomson), Sommerfeld
introduisit les acquis de la mécanique relativiste . Dirac
trouva 1'équation qui rend compte de la structure fine ainsi
que du spin de 1'électron. Les expériences de Lamb et Re-
therford [83], qui révéleérent le "Lamb shift" furent & 1'o-

rigine de 1l'électrodynamique gquantigue.



Les physiciens, sachant que 1l'atome d'hydrogéne est
le plus simple des systémes atomiques, se sont toujours at-
tachés & le décrire exactement, méme lorsque la confronta-
tion avec des expériences de plus en plus précises, devin t
difficile. 0On laissa un peu de cé6té 1'hydrogéne pendant
quelques décennies pour s'intéresser & des atomes complexes
dont 1'étude expérimentale était d'un accés plus facile.
L'apparition des lasers, et surtout des lasers accordables
au tout début des années soixante dix donna un nouvel essor
4 la physique atomique. Une parfaite compréhension du com-
portement de l'atome d'hydrogéne, dans toutes les situations
physiques, doit permettre d'approfondir notre connaissance,
non seulement sur les autres atomes mais aussi sur un cer-

tain nombre de constantes fondamentales.

C'est pourquoi, dans les derniéres decennies, les re-
cherches sur 1l'atome d'hydrogéne ont. porté principalement
sur les thémes suivants : détermination de la structure hy-
perfine du niveau fondamental & l'aide du maser & hydrogéne,
détermination de plus en plus précise de la constante de
Rydberg, du rapport des masses électron-proton, du déplace-
ment de Lamb du niveau fondamental ; ceci pour les constan-
tes fondamentales. D'un point de vue plus conceptuel, quelques
groupes ont cherché a placer l'atome dans des situations ol
les perturbations appliquées peuvent étre considérées comme
intenses et & en donner une description compléte. Ce tra-
vail, déja réalisé sur la plupart des alcalins et d'autres

atomes, consiste & porter 1l'atcome sur un niveau trés excité




(niveau de Rydberg) pour que des champs (magnétique ou élec-
trique) méme de faible intensité, soient malgré tout pergus
comme intenses par l'atome compte tenu de sa fragilité. Ce-
pendant, parmi les atomes & un électron périphérique, 1'hy-
drogéne représente un cas trés particulier & cause de sa sy-
métrie sphérique parfaite. Dans la plupart des situations,
son comportement est entiérement calculable, ce qui n'est
pas possible pour les autres atomes. Pour 1l'hydrogéne, por-
ter sélectivement l'atome sur un niveau de Rydberg déterminé
n'est pas une mince affaire : & partir du niveau fondamen-
tal, on peut réaliser cette opération en éclairant 1'atome
avec une lumigére monochromatique dans 1'ultra-violet loin-
tain (la longueur d'onde se situant & environ 100 nm) ; la
réalisation pratique serait délicate. Plus simplement, il
est possible de porter d'abord 1'atome sur le premier niveau
excité n = 2 soit avec une source lumineuse (4 la longueur
d'onée de 121,6 nm, & un photon, 243 nm & deux photons),
soit avec un procédé non radiatif ; une deuxi&me excitation
lumineuse porte ensuite 1'atome sur le niveau de Rydberg.
choisi. Dans.cette derniére situation, il faut disposer de
sources lumineuses intenses et tres monochromatiques dans

l'ultra-violet.

Depuis moins de dix ans, on sait obtenir un rayonne-
ment laser intense et accordable dans l'ultra-violet loin-
tain, et ce qui a été fait pour les atomes complexes pouvait
étre entrepris sur 1l'hydrogéne. Le laboratoire Aimé Cotton a

été un pionnier dans 1'étude des niveaux de Rydberg des al-



calins perturbés par des champs extérieurs [6 a 10, 104].
Récemment, des spectres de photoexcitation en présence d'un
champ magnétique intense et de photoionistion d'atomes de
lithium ont été enregistrés et interprétés [11 a 13]. Le
travail présenté ici sur 1l'hydrogéne est un prolongement de
ces expériences. I1 a été effectué gréce & la réalisation
d'un systéme laser & trés haute résoclution dans 1'ultra-
violet lointain dont les performances tant du point de vue
de la finesse spectrale que de l'intensité, sont pratique-

ment sans équivalent.

Le plan qui a été adopté dans ce mémoire refléte
exactement la démarche suivie pour mener cette expérience

jusqu'a son terme

- Choix des méthodes et de la technologie (chapitre
1),

- Réalisation de la source monomcde dans le spectre
visible (chapitre II),

- Extension au domaine de l'ultraviolet lointain (Ly-
man o ) par conversion de fréquence : doublage puis
triplage de fréquence (chapitre III),

- Réalisation d'un jet d'hydrogene atomique (chapitre
Iv),

- Etude expérimentale de l'hydrogéne atomique (chapi-

tre V).

Dans le premier chapitre nous allons donc faire une

présentation générale de l'expérience.
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I. PRESENTATION DE L‘EXPERIENCE
DISCUSSION SUR LE CHOIX DES METHODES ET DE LA TECHNOLOGIE

Contrairement aux alcalins pour lesquels l'excitation
du premier niveau de résonance peut en général se faire ai-
sément a partir du niveau fondamental de 1l'atome, l'excita-
tion de la transition Lyman a de l1'hydrogéne posait jusqu'a
trés récemment des problémes technologiques insurmontables.
L 'apparition de lasers & la fois puissants et fins spectra-
lement ouvre enfin, depuis moins de 10 ans, la possibilité
d'exploiter les effets non linaires pour produire de 1'ul-
tra-violet lointain et donc d'explorer complétement l'atome

d'hydrogeéne [1 & 5].

Les expériences effectuées au Laboratoire Aimé Cotton
sur les états de Rydberg des alcalins [6 & 10] ne pouvaient
trouver leur prolongement que dans une étude systématique de
l'atome le plus simple, atome pour lequel un traitement théo-

rique complet et possible dans la majorité des cas.

Faisant suite & une expérience similaire sur l'atome
de lithium [11 & 13], 1'expérience que nous allons décrire
n'est que le début d'une opération "étude de 1'atome d'hy-
drogéne excité prés de la limite d'ionisation dans des champs

électrique et magnétique intenses”.




I.1. CHOIX DU SCHEMA D'EXCITATION DE L'ATOME D'HYDROGENE

L'excitation de l'atome d'hydrogéne jusqu'a la limite
d'ionisation peut se faire suivant plusieurs schémas. Les

plus couramment décrits sont les suivants

1) Excitation du niveau métastable 2s par une déchar-
ge ou par bombardement électronique d'un jet d'atomes d'hy-
drogéne, puis excitation vers des états plus élevés avec un
laser (par exemple avec une transition & deux photons, sans
effet Doppler [15a]). Cette méthode, associée a la spectros-
copie sans effet Doppler par absorption saturée, a permis de
résoudre pour la premiére fois la structure fine de la raie
H et d'observer le Lamb shift directement dans le spectre

a
visible (Hansch et coll. [15b1).

2) Excitation du niveau métastable 2s par transition
3 deux photons & partir du niveau fondamental 1s (A =243 nm)
puis, a partir du niveau 2s, excitation de niveaux de Ryd-

berg avec un deuxieme étage laser (X > 365 nm) [14].

3) Processus utilisant trois photons non résonnants
pour exciter directement des niveaux de Rydberg (XA = 274 nm)

[16].

4) Excitation du niveau 2p par transition a un photon
4 partir du niveau fondamental 1s (A = 121,6 nm) puis, a
partir du niveau 2p, excitation des niveaux de Rydberg avec

un deuxiéme étage laser (A > 365 nm) [17].



C'est le schéma 4) que nous avons adopté. Les raisons
en sont que tous les autres schémas présentent des inconvé-
nients sérieux pour le type d'expériences que nous envisa-

gions d'effectuer.

Dans le schéma 1), hormis le fait que la densité
d'hydrogene excité sur le niveau 2s est faible, la méthode
elle-méme est inutilisable pour nos expériences ou l'atome
doit étre soumis & des champs extérieurs. En effet, 1'état
métastable 2s étant produit avant la zone d'interaction, il
est détruit deés l'entrée dans la partie du montage ol existe

un champ électrique (ou magnétique) méme faible.

Le schéma 2) a été utilisé avec une production d'hy-
drogéne en cellule, c'est-a-dire une densité d'atomes d'en-
viron 1015 cm—B. Pour faire de la spectroscopie & haute ré-
solution sur un jet, on ne peut pas espérer obtenir une den-
sité d'atomes supérieure 2 1010—1011 cme. Par conséquent,
une excitation & deux photons risque de mener & une popula-
tion extrémement faible sur le niveau 2s compte tenu de la

probabilité de transition ; dans ces conditions, 1l'observa-

tion des niveaux de Rydberg risque d'étre tres compromise.

Le processus 3), utilisé avec une cellule d'hydrogéne
atomique, est tres inefficace (trois photons non résonnants)
et également inutilisable pour faire de la spectroscopie a
haute résolution & cause de 1'élargissement dG & 1l'effet de

_2)

puissance du laser (109 W.cm

Avec le schéma &) ces inconvénients n'existent pas.

On pourrait opposer le fait que le procédé de triplage de
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fréquence nécessaire & l'obtention du rayonnement a 121,6 nm

a un rendement tres faible (1077 a 1079)

, cependant, dans de
bonnes conditions que nous préciserons, on peut obtenir jus-
qu'a 10 W de puissance créte a cette longueur d'onde, ce qui
permet méme de saturer la transition de résonance 1s - 2Zp.
Par ailleurs, dans un jet atomique, la densité d'atomes

n'est pas assez importante pour que l'on ait du piégeage de

rayonnement bien qu'utilisant une transition de résonance.

La figure 1 illustre le schéma d'excitation retenu.
Les grandes lignes du montage expérimental se déduisent di-

rectement de ce choix.

I1.2. PRESENTATION DU MONTAGE EXPERIMENTAL - DISCUSSION SUR

LES CHOIX TECHNOLOGIQUES

Le montage expérimental se compose donc essentielle-
ment de deux lasers pulsés monomodes accordables et synchro-
nisés correspondant chacun a un étage d'excitation et d'un

jet d'hydrogéne atomique (figure 2).

Le fait d'avoir choisi un laser monomode pour le deu-
xitme étage s'explique facilement, puisque nous cherchons &
obtenir la meilleure résolution possible. Pour le premier
étage, au contraire, ce choix est moins évident ; un laser
de résolution moyenne (par exemple 100 mK) aurait pQ suffi-

re. Cependant, un systéme laser pulsé monomode tel que celui



10

qui a été mis au point au Laboratoire Aimé Cotton, présente

un certain nombre d'avantages dans notre cas [18,19] :

- La structure spatiale du faisceau est proche de
celle d'un mode TEMOO, ce qui est d'une importance capitale

pour le triplage de fréquence.

- La densité spectrale d'énergie est importante, et
par suite, la transition 1s - 2Zp peut étre peuplée trés ef-

ficacement (on arrive a saturer cette transition).

- La résolution est suffisante pour résoudre la struc-
ture fine du niveau n = 2 et la structure hyperfine du ni-
veau fondamental, augmentant ainsi les possibilités de choix
sur le niveau intermédiaire (en présence d'un champ électri-
que, on a ainsi la possibilité de sélectionner une transi-
tion de nombre quantique mj donné en choisissant une polari-

sation m ou 0. Se reporter au chapitre V).

- L'émission laser étant monomode, on pourrait envi-
sager de réaliser le triplage de fréquence dans une cavité
accordée. C(Cependant, dans notre cas, la trop faible durée
des impulsions ne permettrait pas d'obtenir un gain exploi-
table avec une cavité contenant obligatoirement des éléments

aberrants.

Les impulsions lumineuses relatives aux deux étages
d'excitation doivent arriver de fagon synchronisée sur le
jet, et ceci d'autant mieux que la durée de vie du niveau 2Zp

9

est tres bréve (1,6.10°7 s). Une facon simple de résoudre ce

probléme aurait é&té de réaliser ces deux étages & partir
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d'une seule source pulsée ; mais nous disposions d'une sour-
ce pulsée monomode en état de fonctionnement pour le deuxié-
me étage et par ailleurs nous avions besoin, pour le premier
étage, de toute l'énergie délivrée par un laser a YAG (500 mJ
a la longueur d'onde de 532 nm). Nous avons donc décidé de
synchroniser les deux lasers avec une précision de 2 ns, ce
qui est envisageable & condition d'agir directement sur les

cellules de Pockels des lasers a YAG.

Le doublage de fréquence n'offre plus aucun probléme
& l'heure actuelle et des rendements proches de 30 % sont
courants avec des cristaux de KDP en partant d'un faisceau

fondamental dont 1la puissance créte est d'environ 5 MW,

Le triplage de fréquence, quant & lui, est de mise au
point plus récente. Ceperdant, la génération d'ultra-violet
lointain a fait 1l'objet de nombreuses publications et les
conditions expérimentales optimales ont été parfaitement dé-
finies. A la longueur d'onde de Lyman o, les procédés d'ob-
tention d'un rayonnement ultra-violet sont tous basés sur le

~

mélange de fréquences & quatre ondes

1) Sommes ou différences de fréquences dans des va-
peurs métalliques ou des gaz rares & partir de photons dif-

férents [2, 20 a 21].
2) Somme de fréquences dans les gaz rares a partir de
photons identiques  [23].

La premiére méthode, bien que pouvant conduire & des

rendements plus élevés, a le désavantage de mettre en oeuvre
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des techniques plus complexes : utilisation de plusieurs
longueurs d'ondes laser, de fours a vapeurs métalliques du
type "Heat-pipe", superposition délicate de faisceaux lumi-
neux. La deuxiéme méthode est certainement plus souple puis-
qu'un seul systéme laser est nécessaire pour produire un
rayonnement monomode dans 1l'ultra-violet lointain et un gaz
rare contenu dans une simple cellule sert de milieu non 1li-
néaire. La puissance que l'on peut obtenir avec une telle
méthode est largement suffisante, comme il a été indiqué

plus haut, pour exciter le niveau n = 2 de l'hydrogéne.

Dans la plus grande partie des expériences prévues
avec ce montage, le laser du premier étage doit rester sta-
bilisé sur la transition 1s - 2p. S'agissant d'une transi-
tion de résonance trés intense, on pourrait imaginer s'as-
servir directement sur la fluorescence émise par les atomes
du jet. En réalité, la source pulsée fonctionne a une fré-
quence faible (10 Hz) et le laser étant sujet a des instabi-
lités de fréquence plus élevée, l'asservissement risquerait
de ne pas étre efficace. D'autre part, la détection de la
fluorescence elle-méme n'est pas simple ; compte tenu de
l'angle solide de collection de la fluorescence, du nombre
de photons créés dans la zone d'interaction et du rendement
quantique du détecteur, on peut s'attendre & détecter une
dizaine d'événements par impulsion, noyés dans le bruit de:-

lumiére parasite : c'est peu pour réaliser un asservissement.

Nous avons donc choisi de stabiliser la fréquence du

systéme 1laser sur la transition & 1l'aide d'un sigmamétre
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[34] lui-méme asservi par un laser hélium-néon stabilisé a

quelques mégahertz.

La partie jet atomique n'offre de difficulté qu'en ce
qui concerne la production d'hydrogéne atomique sous la for-
me la plus unidirectionnelle possible ; pour 1l'hydrogéne,
l'effet Doppler 1ié & la vitesse thermique des atomes et &
la fréquence élevée de la transition Lyman o est trés impor-
tant (> 30 GHz). Le faisceau laser d'excitation étant dirigé
perpendiculairement au jet, on minimise 1l'effet Doppler ré-
siduel par une forte collimation du jet atomique. La disso-
ciation de 1'hydrogeéne moléculaire peut étre réalisée de
multiples fagons : bombardement électronique, dissociation
thermique & une température élevée (2500 K), décharge élec-
trique continue dans un tube & décharge du type Wood, dé-
charge haute fréquence. Cette derniére sclution, qui est
adoptée généralement pour confectionner les jets d'hydrogéne
atomique conduit & un taux de dissociation élevé (> 80 %
joint & une mise en oceuvre assez simple. La dissociation est
donc effectuée dans une cellule en pyrex refroidie & l'eau
et excitée par un résonateur accordé 3 une fréquence d'en-

viron 23 MHz.

Le systéme sous vide comporte deux chambres en pompa-
ge différentiel (se reporter au chapitre IV). La premiére
est délimitée par le capillaire de la cellule d'hydrogéne et
le diaphragme de collimation ; dans cette chambre, la pres-

4

sion doit rester inférieure &4 10" ° mb de fagon & ce que le

jet ne soit pas détruit. La deuxiéme est la chambre d'inter-
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action dans laquelle ne subsiste que le jet atomique sous
une pression résiduelle d'environ 10-7 mb, dans ces condi-
tions, la détection des protons formés par photo-ionisation

ou par ionisation par champ peut se faire sans probléme &

l1'aide d'un multiplicateur d'électrons.

La premiére partie du montage que nous allons détail-
ler maintenant est la source laser pulsée monomode fonction-

nant dans la partie visible du spectre.







CHAPITRE I

LA SOURCE LASER PULSEE MONOMODE ET ACCORDABLE
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IT. LA SOURCE LASER PULSEE MONOMODE ET ACCORDABLE

I1 n'existe pas de source laser produisant directe-
ment un rayonnement de fréquence accordable dans 1'ultra-
violet lointain. A 1'heure actuelle, le seul moyen d'obtenir
un tel rayonnement consiste & fabriquer une source laser ac-
cordable fonctionnant dans le spectre visible ou proche ul-
tra-violet puis, par des interactions non linéaires dans di-
vers milieux, & augmenter la fréquence laser jusqu'ad la fré-

quence désirée.

Obtenir un rayonnement monomode dans l'ultra-violet
lointain est alors, en réalité, un probléme de source mono-
mode puissante dans le visible ou le proche ultra-violet.

Plus précisément, il s'agit de réaliser un oscillateur mono-

mode fonctionnant en régime impulsionnel. L'intensité issue

de cet oscillateur est toujours faible, il reste donc a ré-

soudre ensuite un simple probléme d'amplification.

Diverses méthodes ont été utilisées récemment pour
produire un rayonnement pulsé monomode ; parmi les plus im-

portantes, nous pouvons citer

- Cavité comportant un réseau en montage Littrow as-
socié a des éléments sélecteurs du type Fabry-Perot ou coin

interférentiel [24 & 25b].
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- Cavité comportant un réseau en incidence rasante

associé & un autre réseau en montage Littrow ou & des pris-

mes expandeurs de faisceau [26 a 28].

- 0Oscillateur dont la fréquence est bloquée par in-

s

jection d'un signal laser monomode continu [29 & 32].

Avec les deux premiéres méthodes, il est trés diffi-
cile d'obtenir une largeur du profil spectral qui soit limi-
tée seulement par la durée de 1'impulsion. Méme si cette li-
mite est atteinte & chaque impulsion, la moyenne dans le
temps de la largeur spectrale est beaucoup plus importante.
Ceci est dG au fait gqu'il est impossible avec des impulsions
de courte durée et de faible récurrence, de contrdler par-
faitement par asservissement tous les paramétres de la ca-
vité. Par ailleurs, les impulsions de pompage ne sont jamais
absolument stables et d'une impulsion a l'autre les condi-
tions d'excitation du colorant sont différentes. De plus,
toujours a cause du manque de contrdle sur les paramétres de
la cavité, les éléments assurant le balayage en fréquence
doivent agir absolument sans a-coup pour conserver une sta-

bilité suffisante du mode.

lLa derniére méthode est certainement meilleure en ce
sens que le contrdle de l'émission est entiérement effectué
par un laser monomode continu dont la dérive peut étre
rendue inférieure & la largeur spectrale de 1'émission pul-
sée de plus d'un ordre de grandeur. Cependant, il est néces-
saire que la cavité maitre (cavité continue monomode) et la

cavité esclave (cavité pulsée dans laquelle on injecte le
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signal laser monomode) soient accordées & la méme fréquence.
Cette contrainte suppose en particulier un asservissement de
mise au point délicate pour effectuer un balayage en fré-

quence.

On peut citer une autre méthode consistant a ampli-
fier directement 1'émission continue d'un laser monomode a
l'aide d'une source pulsée. Partant d'un niveau de faible
intensité, il faut utiliser des gains d'amplification élevés

et i1 est difficile de s'affranchir du fond de fluorescence.

Le systéme original qui a été imaginé et mis au point
au Laboratoire Aimé Cotton par S. Liberman et J. Pinard [18]
réunit 1les qualités de ces deux derniéres méthodes et en
supprime les inconvénients. La cavité maitre et la cavité
esclave n'en sont plus gqu'une seule : une cavité normalement
utilisée comme oscillateur monomode continu et dans laquelle
le jet de colorant est excité a la fois en continu et en im-
pulsion. L'impulsion lumineuse se construit & l1'intérieur de
cette unique cavité préférentiellement sur le mode qui vy
existe déja si bien que cette cavité a double excitation est
exactement équivalente a un ensemble de deux cavités maitre-
esclave. Dans la suite, pour des raisons de perturbation et
de saturation dans le milieu amplificateur, les excitations
continues et pulsées ont été découplées pour donner naissan-

ce au systéme gue nous décrivons dans la suite de ce chapi-

tre.
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II.1. DESCRIPTION DU SYSTEME

Le schéma d'ensemble du systéme laser est présenté

figure 3.

Cet ensemble laser présente peu de différences avec
celui qui est utilisé sur les expériences menées actuelle-
ment sur 1'atome de lithium (voir introduction) et gqui cons-
titue le deuxiéme étage d'excitation dans la présente expé-

rience [19-331.

Dans la suite, nous allons décrire en détail toutes

les parties de ce montage, c'est-a-dire

a) La cavité laser a double excitationconstituant le
coeur du systéme. Nous avons choisi ici une cavité en anneau

plutét qu'une cavité linéaire pour les raisons suivantes

- L'intensité lumineuse dans une cavité en anneau est beau-
coup plus importante que dans une cavité linéaire (10 a
100 fois plus) ce qui, en particulier, améliore le rapport

signal sur fond de fluorescence.

- Le fait que le miroir de couplage ne soit pas perpendicu-
laire au faisceau laser interdit complétement le retour de

la fluorescence dans l'axe des amplificateurs.

- L'onde progressive ne passe qu'une fois par tour dans la
cellule rajoutée & 1'intérieur de la cavité, ce qui réduit

les pertes.




19

C'est donc & l'intérieur de cette cavité qu'est fa-
briquée 1'impulsion laser monomode : impulsion lumineuse
dont les propriétés spectrales sont calquées sur celles du
rayonnement continu qui existe dans la cavité. D'ol les carac-
téristiques remarquables du systéme : exceptionnelle finesse
spectrale (uniquement limitée par la durée de 1l'impulsion),
grandes souplesse et dynamique de balayage en fréquence, treés

bonne stabilité.

b) Le systeéme d'asservissement et de balayage . C'est
un ensemble opto-électronique complexe comprenant essentiel-
lement : un laser hélium-néon bloqué en fréquence, un sigma-
métre asservi sur celui-ci et contrélant les éléments sélec-
teurs 'de la cavité en anneau. La stabilité de cet ensemble

détermine la stabilité du systéme tout entier [34,35].

c) 'La chaine d'amplification et le doublage de fré-
quence. Il est évident que pour effectuer le triplage de
fréquence avec le maximum d'efficacité, il faut disposer de
la plus grande énergie possible. Une chaine d'amplificateurs
composée d'un préamplificateur a double passage et de deux
amplificateurs de puissance a donc été réalisée de fagon 2
" extraire le maximum d'énergie du laser d'excitation (Nd:YAG
doublé en fréquence), a partir de 1'impulsion de faible
puissance émise par l'oscillateur. Puissance et aussi qua-
lité de faisceau sont les deux atouts majeurs pour réussir

un bon rendement de conversion. Il est donc important a ce
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stade de préserver autant que possible la structure spatiale
TEMOO du faisceau tout au long de l'opération d'amplifica-

tion en ajustant parfaitement les paramétres géométriques.

Le doublage de fréquence est réalisé dans un cristal
de KDP dont 1l'accord de phase est obtenu par rotation du

cristal.

d) Le systeéme de synchronisation des deux étages la-
ser. lLes impulsions lumineuses formant les deux étages d'ex-
citation de l'atome d'hydrogéne doivent arriver sur 1le jet
atomique avec un décalage maximum de 2 & 3 ns. On ajuste cet-.
te synchronisation en agissant sur le déclenchement des cel-
lules de Pockels des lasers a YAG. Les signaux de déclenche-
ment sont acheminés par fibres optiques pour éviter le para-

sitage des circuits logiques.

Avant de passer & la description détaillée de tous
ces éléments nous allons faire quelques rappels théoriques
en lien direct avec certains problémes du montage expérimen-

tal.







ce(k)

oa(k)

E(A)

I(x,t,A)

In(x,t)

g(x)
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Définition

Densité de molécules de colorant

Densité de population dans 1'état
S (au temps t, en x)

Densité de population dans 1'état SO
Puissance de pompe au temps t
Section du faisceau de pompage
Section du faisceau laser

Section efficace d'absorption de S_a
la longueur d'onde de pompage kp

Constante de Planck
Vitesse de la lumiére dans le vide

Indice de réfraction du milieu actif
Durée de vie du niveau S

1

Section efficace d'émission stimulée
aix, s, —»-S
1 o

Section efficace d'absorption a A, SO -+ S
Spectre de fluorescence normalisé, S1 - SO
Rendement quantique de fluorescence

Flux de photons par unité de longueur d'onde,
a l'instant t, a 1'abscisse x

Flux de photons total dans 1'intervalle de
longueurs d'ondes [6A]n,,é l'instant t, a
1'abscisse x

Facteur géométrique déterminant la fraction
d'émission spontanée émise dans 1'angle so-
lide correspondant au mode laser [pour un

mode gaussien g = [ZJLOJZ]

Longueur du milieu amplificateur

Tableau I

Unités

ot
erg.s

cm.s

o
ot

cm

(photons)

-2 -
cm “.s

cm

(molécules) cm_3

1
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I1.2. RAPPELS THEORIQUES

11.2.1. L'amplificateur de rayonnement cohérent dans

les systémes & solution de colorant

A) Considérations_théorigues
Dans un milieu amplificateur constitué d'une solution
de colorant, les niveaux d'énergie mis en jeu dans la tran-
sition laser sont schématisés figure (4). Dans un systéme
impulsionnel ol 1la durée des impulsions est grossierement
inférieure a4 50 ns, on peut ne pas tenir compte du transfert
de population vers les états triplets car ceux-ci se peu-
plent tres lentement ; en effet, le terme KST est trés fai-
6 -1

ble devant le terme % (pour la rhodamine 6G KST > 3,4.,10

et % = 1,8.108 8—1). Nous n'allons donc faire intervenir que

S—

les transitions entre les états singulets S0 et S,l qui for-
ment des bandes de niveaux extrémement serrés constituant un
quasi continuum. Le laser de pompe peuple un niveau de 81 a
partir du niveau fondamental de S0 ; une transition non ra-

=12 s) fait revenir la molécule au

diative trés rapide (10
niveau inférieur de 51. La transition laser a lieu entre ce
niveau de 51 et un niveau de la bande SO tel que la longueur
d'onde émise soit compatible avec le maximum de la fonction
de transmission de la cavité ; une autre transition non ra-

diative ramé&ne la molécule dans son état fondamental ; c'est

un systéme & quatre niveaux [36,37].

Le tableau I résume les notations employées par la
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suite. Compte tenu des remarques précédentes, les équations
d'évolution des populations et des intensités s'écrivent

[38]

- Evolution des populations

BN“;z’t) = 0,1 OGN ()
- Ny O E) [o (DTG, 1) (11.1)
+ NGOG0 [o 0 Tx, E, )
- 1N (x, )
et No(x,t) + No(x,t) = N | (I1.2)

Le premier terme de (II.1) décrit l'excitation de S, vers S,
par le laser de pompe ; le second terme l'effet de 1'émis-
sion stimulée sur la populatiaon N1 a toutes 1les longueurs
d'ondes ; le troisiéme terme 1l'augmentation de. N1 due a
l'autoabsorption par les molécules dans 1'état fondamental

et le quatriéme terme la décroissance de N1 par émission

spontanée.

- Evolution des intensités & l'intérieur du milieu amplifi-

cateur

A0 G071 = Ny G t)a ()T (x, )

N1(x,t)

+ — E(Xn)[ﬁk]ng(x) (I1.3)

- N (x,8)0 (A )T (x, )
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et %[Ip(x,t)] = Ny (x,8)o T (x,t) (11.4)

Dans (I1.3), les termes successifs représentent, dans
l'ordre, la contribution de 1'émission stimulée, celle de
l'émission spontanée dans un angle sclide approprié repré-
senté par le terme g, et l'absorption & partir de 1'état
fondamental. On considere, dans cette relation 1'évolution
de 1'intensité a une longueur d'onde donnée Kn dans wun in-
tervalle [Gk]n. La formule (II.4) indique la fagon dent le
faisceau de pompe est atténué en traversant le milieu ampli-

ficateur.

Dans les équations d'évolution (II.1) a (II.4), on a
tenu compte du fait qu'une solution de colorant est un mi-

lieu dont la courbe de gain posséde un type d'élargissement

homogéne : toutes les molécules du colorant contribuent a
l'oscillation a une longueur d'onde. Quand le type d'élar-
gissement est inhomogéne (laser & gaz par exemple), seules
les molécules appartenant a une certaine classe participent
4 1l'oscillation laser et la population N1k (x,t) du niveau
excité dépend de 1la longueur d'onde considérée. Une consé-
quence du type d'élargissement qui concerne la saturation du

gain sera clairement mise en évidence plus loin.

En faisant quelques hypothéses simplificatrices sur
les caractéristiques du milieu amplificateur et du faisceau
de pompe, nous pouvons décrire assez exactement le comporte-
ment d'un amplificateur laser. Ces hypothéses sont les sui-

vantes
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- Le faisceau de pompe a une répartition uniforme

d'intensité sur toute sa surface.

- L'impulsion de pompe est un créneau dont la durée

peut étre ajustée a volonté.

- Le milieu amplificateur est une solution de colo-
rant dont la concentration n'estkpas trop importante pour
qu'on puisse considérer que l'excitation est uniforme dans
tout le volume interagissant avec le faisceau & amplifier
(ce qui est a peu preées vérifié avec une excitation transver-
sale).

Moyennant <ces conditions, on recherche l'état sta-
tionnaire qui s'établit lorsqu'on injecte & 1l'entrée de
l'amplificateur un signal d'intensité Ioi a la longueur

d'onde Ai’ notablement supérieure a l'intensité & toutes les

autres longueurs d'ondes.

A partir de (II.1), l1'état stationnaire, & un endroit

AN, (x)
x du milieu,. est décrit par la relation —st * 0
soit cpIpNo(x) - oeiIi(X)N1(x) + UaiIi(X)NO(x)
N, (x)
- - = 0 (I1.5)

Par ailleurs, 1'évolution & 1l'intérieur du milieu am-
plifiicateur est donnée par

dI, (x)
—a Geili(X>N1(X) - Gaili(x)ND(x) (I1.6)
N, (x)

On a négligé ici le terme =

E(Xi)[ﬁk]ig(x) parce
gqu'on considére que l'intensité injectée a la longueur d'on-

de Ai est trées supérieure & l'intensité d'émission spontanée
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3

a la méme longueur d'onde dans le méme mode spatial.

De (I1.2) et (II.6) on tire

1 dIi(x)

Ndei - Ii(x)' dx

No(x) = T o (11.7)
el al

En reportant dans (II.5), on en déduit 1'équation dif-
férentielle

dI.(x)

G
(0p1p+?)_"7f7' )dI (x) = N(ceioplp——?—)d (11.8)

Cette équation s'intégre (avec 0 < x < &) pour donner
1'intensité Ii en sortie de l'amplificateur en fonction de
l'intensité & l'entrée Ioi’ soit

I.

g .
: al
(o 1p+ ;(LogT;:) + (o i+aai)(li—loi) = NZ(GeiopIp-—?—)(II,9)

Le gain Gi de l'amplificateur & la longueur d'onde Xi

est défini par
I, = G,I_, (II.9a)
On obtient donc finalement la relation suivante éntre

1'intensité a l'entrée et le gain de l'amplificateur & une

intensité de pompage Ip donnée

g
1 _ - - ail
(OpIp+-T—)Log Gi + (Oei+cai)(ci'*1)110~ = NQ’(GeiO;TIp -

La figure (5) indique quelques courbes donnant le gain

en fonction de 1l'intensité I . (ou de p = Tﬂi), pour diffé-
ol

rentes valeurs de l'intensité de pompage. Ces courbes ont
été tracédes a l'aide de la relation (II1.10) pour la rhoda-

mine 6G au maximum de la courbe de fluorescence (Xi = 556 nm).
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Le comportement de l'amplificateur est gouverné par
la population N1 de 1'état excité. A partir de II.2 et II.5
la proportion de molécules dans 1'état excité par rapport a

la concentration du colorant s'écrit

1ai (11.11)

a) Lorsque 1'intensité circulant dans 1'amplificateur
est trés faible, 1'inversion de population tend vers une va-

leur maximum qui est donnée par

N o I
1 S 0 B (11.12)
N 1
max ol + =
p T
o1 + %
- . pp
ceci si Iol < IOi << T T o
ei ai

L'intensité Io% est définie de la facon suivante. Sup-
posons que le milieu amplificateur soit excité sans signal
d'entrée ; 1l'intensité de fluorescence dans la premiére
tranche de l'amplificateur prend une valeur élevée sur une
trés courte distance, c'est-a-dire que 1le taux d'émission
stimulée va dépasser le taux d'émission spontanée. Dans le
reste de 1'amplificateur, la population N1 est donc essen-
tiellement déterminée par 1'émission stimulée. Dans ces con-
ditions, l'intensité de fluorescence I_,, pour laquelle 1le
taux d'émission stimulée est égal au taux d'émission sponta-
née dans le méme mode spatial peut étre prise comme intensi-

té de référence : tout signal d'entrée d'intensité inférieure

a IOpv ne va pas modifier l'intensité de la fluorescence en
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sortie de 1'amplificateur. Ceci se traduit, & partir de 1la
relation (II.3) par

N1(x,t)

Ny(x,t)o (MDD g = ——— E(xg 82T, g(x)

Par ailleurs, la section efficace d'émission stimulée

est définie par

4
s (n) = AEQ)
e
8tenTT
Don I = glﬂiﬁﬂiil [s)] (11.13)
¢ ol - X 9 .
%

Défini de cette facon, Io% ne dépend pas du gain du
milieu, il est seulement déterminé par les paramétres géomé-

triques et spectraux.

Dans les conditions de faible signal, le gairn est cons-

tant (fig. 5) et s'exprime alors simplement par l'expression

G. =

i (I1.14)

NQ(ToeiopIp - Oai)
eXp[ To I  + 1 J
P P

b) Lorsque 1'intensité circulant dans 1'amplificateur
est au contraire trés importante, l'inversion de . popula-
tion tend vers une valeur minimum, non nulle (due a la pré-

sence de I.)
i

N1 _ Y%ai
ENJ N T (I1.15)
min ei ai

g I

Ceci a condition que I, >> g

ai
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Cette situation correspond & la saturation du gain de

l'amplificateur. La saturation est totale quand le gain est

proche de 1'unité. Le gain est alors donné par : (de 11.10)
0..0_1 -S-a—i
G, = N"[‘”pp T} £ 1 (11.16)
i I . o . + O_.
oi ei ai

La saturation commence en fait, dés que la courbe de
gain décroit et il existe une zone intermédiaire ou le gain

suit une loi de la forme

G ~ —— ol AO est une constante (11.17)

Il s'agit d'évaluer a la sortie du milieu amplifica-
teur la proportion de l'intensité Ii émise & la longueur
d'onde Xi (signal) par rapport a l'intensité IQ émise & tou-
tes les autres longueurs d'ondes pouvant étre émises dans le
méme mode spatial par le colorant (bruit). Ce bruit, qui est
de 1l'émission spontanéde, a un niveau nul & l'entrée de 1'am-
plificateur, mais il atteint trés rapidement un niveau tel
que le taux d'émission stimulée qu'il provoque dépasse le
taux d'émission spontanée. C'est le niveau d'intensité Iogque
que nous avons défini plus haut et qui donne en sortie de

l'amplificateur l'intensité du fond de fluorescence Il'

Dans une solution de colorant, ol la courbe de gain a

un type d'élargissement homogéne, le gain : Gi(ki,lp,ZIn)est




signal sur fond
de fluorescence

FIGURE 6
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fonction de la longueur d'onde, du taux de pompage et de
l'intensité lumineuse totale qui circule dans le milieu am-
plificateur. Cependant, comme l'intensité IOi (signal d'en-

trée) est généralement beaucoup plus élevée que -I dans

of?
des conditions de pompage détermindes, c'est bien IOi qui
détermine 1l'inversion de population dans le milieu et le
gain Gi n'est que peu affecté par 1'émission spontanée am-
plifiée.
Le rapport signal sur bruit est alors décrit par

S/B = -+ - 2+ 0i
v Gelog
ou Gi et GR sont les gains respectifs a la longueur d'onde Xi

et sur la bande de fluorescence [GA]Q, qui ne dépendent donc

que de ces longueurs d'onde et de Ioi'

Si la longueur d'onde Ai est située au maximum de la
bande de flucrescence, Gi = Gl’ et le rapport signal sur

bruit vaut Ioi/Iok quel que soit le taux de pompage.

Si, au contraire, la longueur d'onde Xi est éloignée
du maximum de la bande de fluorescence, le gain GQ est tou-
jours imposé par le gain Gi mais GZ > Gi, et le rapport si-
gnal sur bruit est moins bon. Pour fixer les idées, nous al-
lons nous placer dans trois cas particuliers (illustrés par
la figure 6), pour lesquels nous avons calculé S/B, sur tou-

te la bande d'émission de la rhodamine 6G, & l'aide de la

relation (II.10).
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1. Taux de pompage faible, signal d'entrée élevé

(courbe c). Le point de fonctionnement de 1l'amplificateur
pour la longueur d'onde Xi se situe dans la partie constante
de la courbe de gain (6a), le gain Gi peut alors s'exprimer
par la forme (II.14). Mises & part les zones de longueurs
d'ondes extrémes de la bande de fluorescence, le rapport si-
gnal sur bruit reste trés bon, mais évidemment, le gain est

faible.

2. Taux de pompage élevé, signal élevé (courbe a).

Dans ce cas, le point de fonctionnement de l'amplificateur
pour la longueur d'onde Xi se situe dans la partie décrois-
sante de la courbe de gain. Le gain szpouvant étre beaucoup
plus important que le gain Gi’ le rapport S/B est en général

plus faible gue dans la situation 1-, mais le gain plus élevé.

3. Jaux de pompage élevé, signal faible (courbe b).

Cette situation restreint sérieusement la bande de longueurs
d'ondes sur laquelle le rapport S/B est correct : le bruit
d'émission spontanée est amplifié préférentiellement au si-

gnal.

Ces trois cas ne tiennent compte que de l'émission de
fluorescence dans le mode spatial du signal et supposent un
signal pur (c'est-a-dire lui-méme exempt de fond de fluo-
rescence). Dans la réalité, si on place plusieurs amplifica-

teurs successifs, il est évident que les caractéristiques du
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rapport S/B se dégradent & chaque amplification. Pour s'af-
franchir de la fluorescence on peut soit faire un filtrage
spatial apreés dispersion entre chaque amplificateur, soit
placer les amplificateurs assez loin les uns des autres (la

fluorescence diverge beaucoup plus que 1'émission laser).

Enfin, si nous nous plagons a une lonqueur d'onde fi-
xe assez €éloignée de la longueur d'onde Xl , 1'évolution du
rapport signal ur bruit est indiquée figure 7 en fonction de
l'intensité d'entrée pour différentes valeurs du taux de pom-
page.

Nous allons examiner la fagon dont om peut optimiser

le fonctionnement d'un amplificateur laser.

. em s e e D e e D e e e G  det e W e M o e M e e e - v o e M -

Suivant 1l'intensité du signal qui entre dans 1l'ampli-
ficateur, on peut distinguer grossigrement deux catégories

d'amplificateurs.

a) L'amplifieateur adapté a un signal de faible in-=

tensité. Sa qualité premiére est de donner un gain élevé
sans augmenter de fagon considérable le rapport signal sur
bruit ; ces deux éléments ne sont pas forcément conciliables
si on travaille & une longueur d'onde éloignée du maximum de
l'émission spontanée. Une telle situation est mise en éviden-
ce sur la figure 7. On a calculé le rapport S/B pour diffé-

rents taux de pompage a la longueur d'onde de 600 nm pour la
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rhodamine 6G. Si on dispose par exemple d'un signal d'entrée

7

de 105 I avec un faible taux de pompage (5.10 —1) on

o’
conserve un excellent rapport S$/B, supérieur a 104, tandis

qu'a des taux de pompage plus élevés, le fond de fluorescen-
ce prend une importance intoclérable. Par conséquent, dans la
mesure ol les gains Gi et GR sont trés différents (la lon-
geur d'onde xi est éloignée du maximum de la fluorescence)

il est nécessaire d'exciter modérément un amplificateur dont

le signal d'entrée est de faible intensité.

B) L'amplificateur adapté & un signal de forte inten-

sité. Il s'agit plutot de tirer parti de l'énergie emmagasi-
née par le colorant, méme s'il en résulte un gain faible. Si
on se limite & la partie constante de la courbe de gain, ce-
la signifie qu'on ne dépeuple pas 1l'état excité ;3 au con-
traire, en utilisant la partie basse de la courbe, on est
certain de dépeupler fortement 1'état excité et de drainer
1'énergie accumulée dans l'amplificateur. Donc l'amplifica-
teur fonctionne en saturation totale et le rapport S/B est
toujours excellent méme lorsque ki et XZ sont trés diffé-

rents (ceci est clair sur les figures 6 et 7).

y) Elimination du fond de fluorescence. Le fond de

fluorescence a la sortie d'un amplificateur peut avoir trois
origines
- amplification d'un fond déja superposé au signal

d'entrée.
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- mauvaise adaptation du taux de pompage compte-tenu

du signal d'entrée (paragraphe a).

- mauvais recouvrement du faisceau d'excitation et du

faisceau de signal.

Dans tous les cas il est possible de diminuer treés
fortement 1'intensité de la fluorescence en pratiquant une
dispersion de la fluorescence puis un Filtrége spatial avant
et aprés chaque amplificateur. Cette méthode, un peu lourde,
n'est justifiée que lorsqu'on ne peut pas bien adapter les
intensités de pompage ou qu'on dispose de faisceaux de fai-
ble intensité. Dans la pratique, il suffit en général de
laisser un écart suffisant entre les amplificateurs. Le rap-
port signal sur bruit est toujours limité par '1'adaptatien
géométrique des faisceaux de pompe et de signal qui n'est

jamais parfaite.

§) Optimisation du rendement de conversion en énergie.

Dans le but d'extraire le maximum d'énergie de 1l'amplifica-
teur, 1il. est inutile de concentrer 1'énergie d'excitation
dans un volume trop restreint. En effet, si la population
est transférée en grande partie dans 1'état excité, il n'est
plus possible d'augmenter 1l'énergie en sortie méme en aug-
mentant le taux de pompage. Il est préférable au contraire
d'acecroitre le volume excité de fagon & atteindre davantage
de molécules. 0On peut définir le rendement de conversion en
énergie comme le rapport de 1l'accroissement de 1l'énergie 3

la longueur d'onde Ki, a l'énergie de pompe
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C'est généralement 1'énergie qui est directement mesura-

ble. L'énergie est définie en fonction de l'intensité par
E. = I.hv.AtS,
i it i

ou At est la durée de l'impulsion et Si 1a section du fais-

ceau. Donc

(I3-I55) ViS5 Loi Vid;
R = i v 5 = (6;-1) 1T 57
p pp p Vpp

Dans le cas d'une excitation

2@ :) - transversale, on s'arrange pour que

l ¢ - le faisceau de pompe et le faisceau

amplifié engendrent un volume identi-

que, on a donc : Si = nrz et Sp = 2r%.

D'autre part, lorsque le niveau d'entrée est élevé, le gain

est décrit par la relation II.16, d'ou

o_.

7rv.N 0 .0 I - 2%

R = i [ ei' pp T ]
2vp Ip(cei+oai)

On congoit bien que le rendement, qui est proportion-
nel a N, ne puisse pas augmenter par le simple fait de con-
centrer davantage la solution ; quand la concentration aug-
mente trop, le faisceau est absorbé sur 1l'avant de la cel-
lule et la section Si considérée plus haut diminue. La fagon
la plus réaliste d'évaluer le rendement, c'est de prendre en
considération la valeur moyenne de Ip sur la section Si du

faisceau & amplifier. L'intensité du faisceau de pompe &
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l'intérieur du colorant est donnée par

-N (x)o_x
I(x) =1 e ° P
P p
D'ol la valeur moyenne
I -2rN o
T :—-.——e——[1-e °P]
p ZrNocp

Dans les conditions ol nous sommes (saturation de l'amplifi-
cation), le niveau excité est fortement dépeuplé, sa popula-

tion est donnée approximativement par la relation (II.15),
No _.
ei

donc N_ =
o]

.+ L
Tei Tai

On peut supposer par ailleurs que dans ces mémes con-
ditions, N0 est sensiblement constant sur toute 1la section
Si' Par conséquent, la relation donnant le rendement est en
définitive

Zrochei

mry; Ne oy Oei* Taj Oai
R =P 2v 2T.N T-e T tI (o + 0_.)
‘ p Tei ai

p

(11.18)

ol P est un facteur de perte dG au non recouvrement des vo-
lumes engendrés par les faisceaux de pompe et signal. Dans
. R . . i
un amplificateur & excitation transversale, on a P < 7 comp-

te tenu de la géométrie des faisceaux.

Si le signal d'entrée est faible, le rendement est
toujours moins élevé que dans une situation de saturation du
gain. Ces deux situations sont illustrées par la figure 8a.
La zone hachurée correspond donc au rendement accessible en
fonction du taux de pompage et de l'intensité moyenne qui

circule dans l'amplificateur.
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Lorsqu'on se trouve dans une situation de faible in-
tensité de signal et de taux de pompage tel qu'on sature le
rendement, il est possible, en étalant le faisceau de pompe
sur un plus grand volume de colorant, d'augmenter le rende-
ment global de l'amplificateur. En effet, & la sortie d'un
amplificateur de longueur 2 , on se trouve dans des condi-
tions ol 1l'intensité de signal est importante et le fait
d'ajouter une longueur supplémentaire (ol le rendement sera
supérieur au rendement moyen de la partie précédente) re-

vient & augmenter le rendement global.

Au contraire, on ne peut pas obtenir d'augmentation
~effective du rendement dans des conditions de fort signal
d'entrée (saturation du gain), méme en augmentant le volume

excité, car on atteint le rendement maximum possible.

Sur la figure 8b, les courbes de rendement dessinées
ont été calculées pour diverses valeurs de la concentration,
dans des conditions de saturation du gain, indiquant ainsi
les valeurs maximales possibles du rendement dans une confi-
guration donnée. 0On remarque que le seuil d'intensité de
pompage est plus faible aux faibles concentrations : lorsque

l'absorption est moins importante, la condition d'amplifica-

tioen ¢ N,o_. - N . =0 i 'écri i
1963 o%ai , qui peut s'écrire aussi
Oai
N1 = N(E__—:—E—_ , est plus facilement réalisée.
el ai

n) Stabilisation du signal de sortie. Il est possible

de stabiliserle signal de sortie d'un amplificateur en pro-

fitant de la région ol le gain est décrit par une loi de 1la
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AG ; A,
forme G. =

1 I .

oi

(gain
saturé).
Le signal de sortie
I. =G.I . = A
i i"o1 o
est insensible aux va-

riations du signal

d'entrée.

I1.2.2. Rappels sur le comportement d'une cavité laser

en mode injecté

A) Etude qualitative

Nous allons. envisager ici le cas d'une cavité en an-
neau a l'intérieur de laquelle se trouve un milieu émplifi—
cateur a type d'élargissement homogéne soumis a la fois & un
rayonnement monochromatique trés fin spectralement et de
faible puissance (rayonnement injecté a la longueur d'onde
ki) et & un rayonnement de forte puissance plus large spec-
tralement que le précédent (rayonnement de pompe & la lon-

gueur d'onde Ap).

Pour se rapprocher le plus possible de la cavité que
nous utilisons, nous considérons que le rayonnement injecté

est continu et que le rayonnement de pompe est impulsionnel.

Pour décrire qualitativement 1le comportement d'une

telle cavité, prenons deux cas extrémes




a.régime transitoire

sans oscillation laser

b_état intermédiaire

oscillation 3 )‘i

a(i)

a-— C. etat final
gs

AR\

' oscillation & A,

N

figure 9 evolution du gain dans une cavite laser soumise a un

regime d’oscillations forcees a M. (a,b.c se referent a la
figure 10)
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1) Cas ol le rayonnement injecté a une puissance nul-
le (ou du méme ordre de grandeur que le bruit d'émission
spontanée dans le milieu amplificateur, lorsqu'il est exci-
té). Ce cas est décrit figure (9) ; la courbe de gain a)
correspond au moment ou 1l'impulsion de pompe venant d'étre
brusquement initiée, 1l'oscillation laser n'est pas encore
établie dans la cavité. Le gain au maximum de cette courbe
peut atteindre des valeurs considérables puisque l'inversion
de population entre les niveaux donnant lieu & l'oscillation
laser peut étre presque totale. L'émission laser va se former
34 partir du bruit d'émission spontanée et préférentiellement
132 oU celui-ci est maximum c'est-a-dire au somment de la
courbe de gain ; soit XQ la longueur d'onde qui y correspond.
Le milieu amplificateur ayant un type d'élargissement homo-
géne, toutes les molécules du milieu vont contribuer a l'os-
cillation a KQ (plus exactement a 1l'intérieur d'une certaine
bande de longueurs d'ondes [GA]Q s'il n'y a pas d'éléments
sélecteurs dans la cavité). Au cours des multiples passages
dans la cavité et & cause du phénomene de saturation, la
courbe de gain va globalement s'abaisser jusqu'ad ce que le
maximum de cette courbe coincide avec le gain au seuil d'os-
cillation laser 9 - Un état quasi-stationnaire est atteint
dans ces conditions jusqu'a la fin de 1'impulsion de pomﬁe.

(courbe c).

2) Cas ou le rayonnement injecté a une puissance beau-

coup plus importante que le bruit d'émission spontanée. Tout
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au début de l'impulsion de pompe, le gain évolue de la méme
fagon que ci-dessus (courbe a). Mais, dans cette nouvelle
situation, le rayonnement & la longueur d'onde Xi étant beau-
coup plus intense que le bruit d'émission spontanée a n'im-
porte quelle autre longueur d'onde, l'oscillation laser va
s'établir préférentiellement, et exactement, a cette lon-
gueur d'onde. Il faut noter que la courbe de gain va s'abais-
ser jusqu'au point qui correspond a 9 3 la longueur d'onde
Ay (courbe b) ; un premier état quasi stationnaire existe
donc a cette longueur d'onde. Cependant, le gain étant tou-
jours plus important & la longueur d'onde AQ, l1'intensité du
rayonnement a cette longueur d'onde peut croitre jusqu'a at-
teindre et dépasser 1l'intensité a Xi. Finalement, & condi-
tion que 1'impulsion de pompe soit suffisamment longue , on

atteint un état final identique a 1'état final précédent c).

La figure (10) décrit ces deux états d'oscillation
dans le cas 2) de fagon trés explicite ; les calculs de 1'in-
tensité de 1'émission laser ont été faits dans un modele de
cavité linéaire avec une impulsion de pompe en forme de mar-

che et durant indéfiniment [39].

B) Etude guantitative
I1 est possible de caractériser quantitativement les
différents paramétres intervenant dans une cavité injectée

en utilisant un modéle simple.

On peut considérer la cavité en anneau comme un am-

plificateur a multiples passages.
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milieu
amplificateur

éléments
sélecteurs _

faisceau
de pompe

——— —_————— — =
/>>)>\ ; miroir de couplage

Le milieu amplificateur est soumis en permanence au rayonne-
ment de pompe, et 1l'intensité lumineuse entrant dans 1'am-
plificateur est, a un instant donné t une fraction F de 1'in-
tensité qui en est sortie & 1l'instant (t-At) auparavant ;
At = é-est le temps de transit de 1l'onde dans la cavité. F
tient compte de toutes les pertes ayant lieu dans la cavité
a cause des éléments sélecteurs, du couplage de sortie, des

diffusions, des absorptions et de la diffraction sur les op-

tiques.

Si le rayonnement injecté est monomode, on suppose
alors que la cavité est accordée en permanence pour la lon-
gueur d'onde de ce rayonnement et on peut donc ignorer le
terme de phase. L'évolution du comportement de la cavité

peut étre analysée en termes d'intensité. On suppose par
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ailleurs, que le rayonnement injecté est créé dans la cavité,

ce qui correspond a notre montage expérimental.

1) Evaluation de 1'intensité nécessaire pour qu'il y

ait blocage de 1'émission sur le mode injecté

Dans le systéme que nous avons décrit, l'oscillation
libre & la longueur d'onde Az démarre sur le bruit d'émis-
sion spontanée présent dans la cavité. On peut considérer
que l'intensité 102 qui provoque, dans le milieu amplifica-
teur, un taux d'émission stimulée égal au taux d'émission
spontanée dans le méme mode est 1'intensité caractérisant

l1'évolution du fond de fluorescence dans le milieu amplifi-

cateur (relation II.13).

On peut adopter le critére suivant pour définir Ile
seuil d'intensité injectée Ioi de telle sorte que l1l'oscilla-

tion a ki soit prépondérante sur l'oscillation a Xg

P

a x et t donnés on doit avoir

dIi N dIz
dx - dx

(I1.20)

Ecrivons dans ces conditions la relation (II.3) en
employant des notations contractées

dl. N

i _ 1
ax = Ni9eil; + 7 EjI8AT;000) - Noogu Iy
' (11.21)
dI, N,
et Tx = N9l + 7 Eglrla(x) - Njo 1,
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Au seuil d'oscillation & la longueur d'onde Ai’ la
condition (II.20) s'écrit
dI . dI

oi _ 0

dx - dx

2

On peut toujours relier Io'

i et Iol par l'égalité

Ioi = Plgy

I1 suffit donc de déterminer p. On a

N
1 _
(Njog;=NgOai IPLgg + E;[801590x) = (Njo =N o, )T,
N,

+ 1FE£[GA]29(X)

soit finalement [en se servant de (I11.13)]
(Gel - WTUaZ) - (Gel © Y%i [5A]2J
p = N (11.22)
o =25
ei ~ N ai

1

Dans le cas général [Gk]i <K [GX]Q, et com?g ?ei et
Al
A i
Oay sont du méme ordre de grandeur, le terme Oui TEXT; est

négligeable. En outre, les sections efficaces d'absorption

sont généralement beaucoup plus faibles que Osi et Oag donc

lorsque l'inversion de population Nl est notable, p tend
0

vers 2, et non 1 comme on pourrait le penser. Ceci n'est pas
étonnant, car la définition de Ioz impose que la contribu-
tion & %% soit due pour moitié au terme d'émission stimulée
et pour moitié au terme d'émission spontanéde. A la longueur
d'onde A, si [Gx]i est tres faible devant [SA]Q, le terme
dd & l'émission spontanée s'élimine et il faut injecter une
intensité Ioi
dI

ment d—x.

= 2102 pour obtenir un méme taux d'accroisse-
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N
0 <
Les termes de la forme (Gen - N? Oan) représentent
l'amplification propre de la soluticnde colorant. (La condi-
N

- NE o} > 0). Pour que

tion d'amplification s'écrit o
en 4 an -

l'expression (II.9) ait un sens, il faut que la condition
d'amplification soit réalisée & la longueur d'onde Ki, donc

N o
N c_.
o] el

ai

Sur la figure (11) sont représentées des courbes p en
fonction de la longueur d'onde pour diverses valeurs de 1'in-
version de population. On remarque que p augmente fortement

dans les parties extrémes de la courbe de fluorescence.

Ce qu'il faut retenir avant tout, c'est que si on
reste & une longueur d'onde Ai pas trop €éloignée de la lon-
gueur d'ende d'oscillation libre, 1la puissance qu'il faut
injecter pour obtenir 1le blocage'de 1'émission est trés fai-
ble (Iol ~ 2,104 photons/cmz.s soit environ 70 u W/ew pour
la rhodamine 6G). L'ordre de grandeur des puissances réali-
sées couramment dans les oscillateurs laser continus dépasse
largement ces valeurs, et dans le cas réel, l'intensité dans
le laser est de l'ordre de 104 W/cw® dans une cavité en an-

neau. Par conséquent on pourra obtenir le blocage de 1'émis-

sion sur toute bande d 'émission du laser continu.

2) Evaluation de la puissance de 1'impulsion émise

par 1l'oscillateur

Reprenons le modéle décrit au début de ce paragraphe
B, c'est-a-dire que la cavité injectée se comporte comme un

amplificateur & multiples passages.
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Dans une cavité en anneau, le faisceau continu injec-
té est amplifié de multiples fois dans le milieu amplifica-
teur & partir de l'instant du début de 1'impulsion de pompe.
A chaque passage, l'intensité subit une amplification donnée
par

+ -
Tiv = Gigliy

(I1.23)
oU 1'indice t référe a l'instant t, et IT et I” respective-

ment aux intensités aprés et avant le milieu amplificateur.

Par ailleurs, & chaque passage & l'extérieur du mi-
lieu, 1'intensité subit une diminution due aux pertes don-

née par

17, = F.17

\
it iti(t-At) (I1.24)

ol Fi(<1) est essentiellement d0 aux pertes par couplage avec

l'extérieur de la cavité.

Donc, par récurrence & partir des relations (II.23) et
(I11.24)

+ n
Bie 2 T T8 cekat) Tos

j==

(I1.25)

ou IOi est 1l'intensité injectée & 1'intérieur de la cavité a

la longueur d'onde Ki, et n le nombre de passages.

I1 est clair, d'apreés la figure (5) que l'intensité
augmente rapidement aux premiers passages (ol le gain est
élevé), puis se stabilise & une valeur maximum quand le gain

se rapproche de 1.
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~Le gain est alors décrit par la relation (II.16). Un
état stationnaire est atteint lorsque le gain compense exac-

tement les pertes. On a :

A
Glt = -i-:—- + 1
it
+ - - - +
et Iit = GitIit = A + Iit avec Iit = FiIi(t—At)
Soit, & 1'équilibre
+ + +
Lig = A+ Filieeoae) = Tige-at) = lmax
Gai
g .01 =~ —
diot I = —A_ avec A = NQ[ eipp T }
max 1 - F. ; o . + O _.
i ei ai

Si les pertes sont uniquement dues au miroir de couplage,

alors 1'intensité & l'extérieur de la cavité s'écrit

Is = (1 - Fi)Imax = A

Dans la plupart des colorants Oai << Ogi et par ailleurs,
o

—%i est négligeable devant ceioplp si le pompage est suffi-

samment intense, alors

I = I N& I11.26
< o1, ( )

On retrouve 13 aussi un résultat connu [39] ; cepen-
dant il est intéressant de regarder de plus prés le cas des
impulsions de pompage courtes et des taux de pompage moyen-
nement intenses. En effet, dans la pratique, on dispose sou-
vent d'impulsions laser d'uné durée de 10 & 20 ns seulement
et on est limité en énergie par la dégradation des fenétres
de cellule ou par la forte perturbation infligée au milieu

amplificateur.
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3) Influence de la durée de l'impulsion, de l1l'inten-
sité de pompage et de 1'intensité injectée sur 1'intensité

~ émise

L'étude précédente supposait une impulsion de durée
illimitée (dans 1la limite cependant ol les états triplets
ont une influence négligeable). Dans la réalité, les impul-
sions étant bréves, le rayonnement dans le mode injecté n'est
pas amplifié, dans la plupart des cas, jusqu'ad 1'état sta-
tionnaire décrit plus haut ; 1'impulsion se construit avec
un nombre de passages limités & travers le milieu amplifica-
teur.

Prenons pour exemple deux cas extrémes, illustrés par

la figure (12).

i) Cas ou le taux de pompage est élevé (c'est par exemple le
cas de la courbe (I) sur la figure 5). L'intensité augmente
trés vite puisque le gain au premier passage est fort, mais
de ce fait méme, la saturation est obtenue au bout de quel-
ques passages. L'intensité est alors essentiellement décrite

par un gain de la forme (II.16) apr&s le premier passage.

ii) Cas ol le taux de pompage est faible (courbe (IV) sur la
figure 5 ). Le gain est constant pendant de nombreux passages

puis se sature lentement,

5i la durée de 1l'impulsion de pompe est telle que

seuls quelques tours sont possibles dans la cavité, 1'inten-
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sité maximum de 1'impulsion créée dans le mode injecté peut
avoir une valeur beaucoup plus faible que la valeur maximum

possible.

En se reportant & la figure UZ)?Von remarque qu'en
passant de 2 tours de cavité a4 4 tours de cavité, on multi-
plie 1'intensité par 4 dans la situation i) et par cent dans
la situation ii). L'effet est bien entendu beaucoup plus
sensible lorsque le taux de pompage est faible. L'influence
de 1l'intensité injectée est plus difficilement chiffrable.
Cependant, puisque l'intensité maximum & 1'état stationnaire
est indépendante de 1l'intensité injectée Ioi (11.26), le fait
d'augmenter IOi n'est sensible que si 1l'impulsion d'excita-
tion est bréye. Dans le cas i) une variation de IOi se réper-
cute peu sur l'intensité émise qui est déja proche de la sa-
turation. En outre, dans le cas ii), l'intensité émise varie
quasi proportionnellement & l'intensité injectée, ce qui est
un inconvénient, on préfére en général avoir une intensité

de sortie stable.

4) Considérations de rapport signal sur bruit

Comme pour l'amplificateur que nous avons considéré
au paragraphe II.2.1, le rapport signal sur bruit est égal
au rapport des intensités émises & la longueur d'onde injec-

tée Xi et 4 la longueur d'onde d'oscillation libre Al.

Dans une cavité contenant un certain nombre d'élé-
ments sélecteurs, l'intensité sur un spectre large est fil-

trée par les bandes passantes de ces éléments. En conséquen-
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ce, l'intensité de fluocrescence émise au début de 1'impul-
sion d'excitation est filtrée trés sévérement par les é1lé-
ments sélecteurs lors des passages multiples dans la cavité.
On peut définir le facteur de. filtrage en remarquant que
l'intensité moyenne transmise par un systéme analogue a un
Fabry-Perot est proportionnelle a %% ot 6v est la largeur en
fréquence des pics de transmission et Ay l'intervalle entre
ordres. Le facteur de filtrage global FQ est donc le produit
des facteurs relatifs & chaque élément sélecteur, soit pour
une cavité en anneau classique : un filtre de Lyot, un éta-
lon mince et un étalon épais (la cavité elle-méme étant treés
longue, elle n'a aucun effet spectral compte tenu de l'ordre

de grandeur des temps mis en jeu ici).

_ 8V SV v
Fo = [K)'JL X (—A_\JEM X [RJEE
L'ordre de grandeur FQ est environ 10"2 a 10_3. Le

rapport signal sur bruit, tel qu'il a été défini plus haut,

est alors donné & partir de (II.25) par

n
/B i itoi T Bictokat)
I T Ln_n -G
L FoFoI o k=o “2(t-kAt)

En plus du facteur de filtrage, vient s'ajouter le
fait que, & l'intérieur d'une cavité, la saturation du gain
est obtenue trés rapidement au bout de quelques passages et
nous avons vu {(voir paragraphe 1I1.2.1) qu'alors le rapport

S/B est excellent.

Tous ces éléments font que le rapport signal sur fond
de fluorescence qu'on réalise effectivement & l'aide d'une

telle cavité en mode injecté est trés bon et méme difficile-
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ment chiffrable (vraisemblablement supérieur & 109).

I1 est impossible d'effectuer la méme opération avec
une suite d'amplificateurs dont le gain total serait trés
élevé et avec lesquels on n'atteindrait jamais la saturation

du gain.
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IT.3. LA CAVITE A DOUBLE EXCITATION EN ANNEAU : DESCRIPTION

OPTIQUE ET MECANIQUE

Nous ne décrirons que briévement la cavité puisqu'il
s'agit d'une cavité en anneau commerciale CR699 COHERENT 1é-

gérement modifiée pour l'adapter & notre systéme.

Un schéma de principe est donné figure (13). Sur ce
schéma ne figurent pas deux prismes rhomboédriques : 1'un
sert a compenser l'astigmatisme introduit par 1'inclinaison
par rapport au faisceau des miroirs sphériques M1, M2 et M3,
il est placé entre M1 et M3 ; l'autre opeére simplement une
translation du faisceau entre les miroirs M3 et M4 pour des

raisons d'encombrement des éléments optiques.

La longueur d'onde & laquelle le laser doit émettre
est XO * 730 nm. On pourrait utiliser un colorant du type
LD700 dont le pompage se fait avec un laser émettant dans le
rouge (par exemple un laser 2a Kr+), cependant, comme nous
disposons d'un laser a Ar’ nous avons choisi la pyridine 2
dont la bande d'absorption se situe dans le vert (donc bien
adaptée aux raies d'émission & 514,5 nm et 488 nm de Ar’) et

qui a un rendement comparable au LD700.

Les courbes expérimentales d'émission (continue) de
la pyridine 2 sont données figure (14) en émision large ban-
de et en émission monomode. La longueur d'onde de 730 nm est
bien centrée par rapport & cette courbe, le fonctionnement
du laser & colorant s'annonce donc sans probléme méme en
ajoutant une cellule & colorant supplémentaire dans la cavi-

té, ce que nous avons vérifié par la suite.
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11.3.1. Le jet et la circulation du colorant

Cette partie, essentiellement composée du systéme
commercial, a été modifiée pour augmenter les performances
du colorant utilisé. Ce type de colorant (comme en fait la
plupart des colorants) est particuliérement sensible aux
échauffements et aussi bien le rendement que la durée de vie
sont augmentés si on refroidit la solution. Nous
avons donc disposé dans le circuit de colorant un systéme de
refroidissement efficace qui permet, dans des conditions
normales de température extérieure d'abaisser la température

du colorant a environ 5°C.

Jet
+ Indicateur de
température 3
thermocouple
Pompe & L —<— 0 1dee
colorant Refroidisseur
COHERENT — a
colorant | effet Peltier >

48 V. 4 A
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Ce systime est un refroidisseur & effet Peltier ca-
pable de dissiper 200 W (modéle SL16WW Nippon Blower). Les
calories sont évacuées dans un circuit d'eau de ville et les
tuyauteries sont calorifugées avec de la mousse polyuréthane.
La pression de colorant, qui & température ordinaire est de

> Pa), augmente jusqu'a enviren 56 PSI & 5°C du

41PSI (2,8.10
fait de l'accroissement de la viscosité du solvant (Ethyléne-

Glycol).

Nous avons constaté que 1l'intensité du laser subit un
accroissement de prés de 50 % du fait de ce refroidissement
par rapport a une situation ol on utilise seulement 1'eau de
ville. Les fabricants de laser indiquent également une aug-
mentation de la durée de vie du colorant ; nous avons tra-
vaillé avec la méme solution plus de deux mois & temps pres-
que complet en n'ayant noté qu'une faible diminution de 1'in-

tensité du laser.

11.3.2. La diode optigque

Cet €lément assure un fonctionnement unidirectionnel
de la cavité en anneau. Sans cet élément, l'onde lumineuse
peut se propager aussi bien dans un sens gque dans 1l'autre,
il y a compétition entre les deux sens de propagation et le
laser oscille de fagon aléatoire entre ces deux modes au gré

des fluctuations mécaniques du jet ou de la cavité.

Si on veut qu'une onde progressive s'établisse dans
un seul sens, il faut provoquer des pertes optiques plus im-

portantes dans 1l'autre sens ; ceci est réalisé par la diode
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optique. Elle est composée

1) d'une lame & faces paralléles taillée & 1l'angle de
Brewster dans un verre (SF2) ayant une grande constante de
Verdet, laquelle est soumise & un champ magnétique permanent

dans la direction de 1'onde lumineuse.

2) d'une mince lame de quartz disposée également a
1'angle de Brewster et taillée de telle sorte que son axe
optique soit paralléle & la direction de propagation de l'on-

de lumineuse.

Par rapport & un observateur fixe, un verre soumis a
un champ magnétique dans 1la direction de 1'onde lumineuse
gqui le traverse, a la propriété de faire tourner la polari-
sation de l'onde dans le méme sens quel que soit son sens de
propagation (effet Faraday). Par contre, si on utilise la
propriété de polarisation rotatoire du quartz, toujours pour
un observateur fixe, le sens de rotation de la polarisation
lumineuse dépend du sens de propagation de l'onde. Par con-

séquent, l'association de ces deux éléments permet

- dans un sens de propagation, de renforcer la rota-
tion introduite par le verre de Faraday, par celle de la la-

me de quartz.

- dans 1'autre sens, de compenser la rotation intro-

duite par la lame de quartz, par celle du verre de Faraday.

De nombreux éléments optiques de la cavité ont leurs
faces orientées a 1'angle de Brewster (fibre de Lyot, rhom-
boddres, jet, lame de quartz), donc toute onde lumineuse qui

n'a pas une polarisation parfaitement dans le plan d'inci-




55

dence de ces faces subit des pertes. Il suffit dans la pra-
tique que la polarisation dans un des deux modes, ait tourné
de quelques degrés par rapport a ce plan pour que seul 1'au-

tre mode subsiste dans la cavité.

11.3.3. Les éléments sélecteurs

Les éléments sélecteurs jouant un role passif dans la
cavité sont les miroirs dont les traitements réfléchissants
multicouches ont un coefficient de réflexion & peu prés cons-
tant sur tout le spectre de fluorescence du colorant. Hormis
le miroir de coupalage Ma (plan), tous 1les autres miroirs
ont un coefficient de réflexion maximum (> 99 %). Dans notre
cas le miroir de couplage a un coefficient de transmission

de 3 3 5 % suivant la longueur d'onde.

Les éléments sélecteurs jouant un réle actif sont :
le jet qui impose en premier la zone spectrale pouvant étre
explorée, le filtre de Lyot, les étalons mince et épais et
enfin la cavité elle-méme dont on peut faire varier la fré-
quence du mode . par l'intermédiaire du miroir mobile M3'

Le filtre de Lyot, élément sélecteur le plus gros-
sier, donne néanmoins la possibilité d'affiner la raie d'émis-
sion du laser jusqu'a une largeur d'environ 0,05 nm avec un

filtre 3 trois éléments.

Un filtre de Lyot classique est composé d'une succes-

sion de lames biréfringentes, d'épaisseur décroissante, et
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dont les axes neutres sont dans un plan parall&le aux faces.
Les axes respectifs de ces lames sont placés rigoureusement
paralléles les uns par rapport aux autres. La courbe de
transmission d'une seule lame placée entre polariseurs paral-

leles prend la forme d'un spectre cannelé

2 9
I = IA cos >

~

ol IA est l'intensité incidente & la longueur d'onde ),

et & = %g[ne(@) - no]e est la différence de phase introduite
par la traversée de la lame d'épaisseur e. L'indice extraor-
dinaire ne(@) est fonction de 1l'angle © entre l'axe optique
du cristal et la direction de polarisation ; ng est l'indice
ordinaire. L'angle © est pris ici égal & 45°, condition pour
qu'il y ait maximum de contraste du spectre cannelé. Les ma-

xima de transmission sont tels que

2 = km soit A= [iszl_:_fgﬂe

2 k

ou k est un entier qui représente l'ordre d'interférence.
Le calcul montre que si on dispose d'un assemblage de pola-
riseurs paralléles et de lames dont 1'épaisseur e augmente
en progression géométrique, la bande passante du systéme est
constituée de pics espacés de l'intervalle entre ordres de
la lame la moins épaisse et de largeur spectrale, celle de

la lame la plus épaisse.

De plus, si on fait tourner en bloc les lames par
rapport aux polariseurs autour d'un axe paralléle au fais-

ceau incident (angle ©), on fait varier la quantité (ne(@)-na
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et par conséquent, dans un méme ordre k, la longueur d'onde

transmise A.

Ces deux propriétés de sélection et d'accordabilité
de la longueur d'onde sont utilisées pour confectionner un
filtre de Lyot constitué de trois lames en quartz, inclinées
a2 l'angle de Brewster par rapport au faisceau laser circu-
lant dans la cavité. La courbe de transmission d'un tel fil-
tre a été calculée en tenant compte du fait que le taux de

polarisation introduit par les lames n'est que partiel : [40a]

A

[T TR

b
]

double passage

——
—

o fransmission par

q

oV

i ¥ 1 1 ¥
0] . 30 60 90 , 120 150 | 1
A(P dephasage par rapport a la longueur donde fransmise (degres)
fransmission , 3 6=452 d un filtre de Lyot dans une cavite confenant les
elements suivants inclines 3 ("angle de Brewster: une cellule a colorant
et trois lames biréfringentes dont les epaisseurs sont dans le rapport
1:4:16 .En abscisse on rapporte le retard de phase a la lame mince
Nous pouvons remarquer que de nombreux pics de transmission
existent en dehors du pic principal (pour lequel A® = 0). En

fait, pour les longueurs d'ondes correspondant a ces pics

secondaires, la transmission du systéme n'est pas assez im-
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portante pour qu'il y ait oscillation laser et 1l'en reste
en-dessous du seuil. L'épaisseur de la lame la plus fine est
telle que les autres pics principaux de transmission soient
décalés de 100 nm environ pour que le laser n'oscille que
sur un ordre, méme avec un colorant permettant une émission
laser sur 70 nm ou plus. L'épaisseur de la lame la plus épais-
se est telle que la bande passante du filtre est de 380 GHz.
Cependant, l'émission laser n'a lieu que sur une largeur de
2 GHz lorsque ce filtre est placé dans la cavité (phénomene

lié a 1'élargissement homogéne de la courbe de gain).

La sélection de la longueur d'onde s'opére donc sim-
plement en tournant ensemble les trois lames autour d'un

axe perpendiculaire a leurs faces.

Les étalons mince et épais, la sélection de la fré-
quence émise peut é&tre encore affinée par l'emploi d'étalons
Fabry-Pérot a faces planes. L'épaisseur
d'un Fabry-Perot détermine 1'intervalle

entre ordres

Av = 2nf cos ©

oU c est la vitesse de la lumiére, n 1'indice du milieu, 2
l'épaisseur de 1'étalon et © l'angle d'inclinmaison du rayon

par rapport a la normale dans le milieu.

Par ailleurs, la bande passante §v de 1'étalon peut

étre définie & l'aide du coefficient de finesse F par

Ay

5\):’F
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/R

avec F = TR
ot R est le pouvoir réflecteur des lames. On donne au Fabry-
Pérot mince 1'épaisseur convenable pour qu'un seul ordre
soit transmis par 1l'ensemble filtre de Lyot + étalon mince
et d'autre part pour que cet ensemble sélectionne un seul

mode de l1'étaleon épais.

I1 faut noter que 1'émission laser n'a lieu qu'au ma-
ximum de la courbe de transmission des éléments sélecteurs H
une décroissance de quelques pour cent dans les ailes de
cette courbe de transmission suffit & éliminer les modes ad-
jacents. . L'intervalle entre ordres de la cavité en anneau

est Avc = 200 MHz.

L'étalon mince utilisé a un intervalle entre ordres

AvM = 225 GHz et 1'étalon épais Av 10 GHz. La largeur de

£ =
1'émission laser résultant de 1la superposition de tous les
éléments sélecteurs est d'environ 20 MHz ; elle est limitée
essentiellement par les instabilités mécaniques et thermi-
ques du jet et de la cavité. Pour affiner encore cette lar-
geur il est nécessaire d'intervenir sur la longueur de 1la

cavité par un systeme d'asservissement que nous détaillerons

au paragraphe II1.4.

Pour réaliser un balayage en longueur d'onde sur un
domaine supérieur & l'intervalle entre modes du laser, les
lames de 1'étalon épais sont montdes sur céramique piézo-
€lectrique pour en faire varier 1'épaisseur. L'étalon mince

est placé sur une monture galvanométrique et peut ainsi
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tourner autour d'un axe perpendiculaire au faisceau laser.
Ces opérations ont pour>r61e de déplacer les pics de trans-
mission de ces éléments sélecteurs de sorte qu'ils restent
accordés avec le mode laser au cours d'un balayage en lon-

gueur d'onde.

11.3.4, La cellule intracavité excitée en impulsion

L'introduction de cette cellule dans la cavité ne
fait pas baisser de fagon dramatique 1l'intensité du laser
continu, puisque le fonctionnement monomode est obtenu avec
une puissance de sortie de 300 mW environ pour une puissance

de pompe de 5,5 W.

Dans un premier temps, nous avions utilisé une cellu-
le avec des fenétres planes et parallegles interchangeables
montées dans un corps en acier inoxydable ; malheureusement,
il arrive parfois que des particules absorbantes subsistent
dans la solution de colorant malgré le filtrage associé a la
circulation. Ceci a pour résultat que les fenétres se dété-
riorent sur leur face interne et la puissance du laser con-
tinu baisse inexorablement. Pour éviter d'avoir a changer
trop souvent les fenétres, ce qui entraine de nombreuses et
assez longues manipulations et finit par étre d'un colt €éle-
vé, nous avons utilisé une cellule en verre commercialisée par
Hellma sous la référence : 137 0S. Le schéma d'une telle

cellule est donné ci-apres.

Cette cellule est d'une qualité optique suffisante

pour que le laser fonctionne de fagon satisfaisante.
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L'avantage évident est que la surface utilisable est
trés importante, et s'il arrive qu'une fenétre se pique, un
montage mécanique approprié permet le déplacement latéral de

la cellule sans que le réglage du laser en soit affecté.

Les faces des fenétres sont inclinées & 1'angle de
Brewster pour éliminer les pertes par réflexion. Par ail-
leurs, la circulation du colorant doit étre rapide pour di-
minuer la perturbation introduite par 1l'excitation pulsée du

laser Nd : YAG.

IT.4. LE SYSTEME D'ASSERVISSEMENT ET DE BALAYAGE

L'asservissement et le blocage en fréquence du laser
nécessite une référence stable dans le temps avec une préci-
sion qui soit compatible avec les impératifs de l'expérience.
Dans notre cas, la résolution du laser étant limitée par la
durée de 1'impulsion lumineuse (10 ns) & environ 40 MHz,
c'est cette valeur que nous avons retenue pour déterminer

les paramétres du systeme de référence qui impose la stabi-

lité.
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La figure 15 représente schématiquement l’ensemblé du
systéeme d'asservissement et de contréle. Celui-ci se compose
principalement d'un sigmametre, dont la stabilité est assu-
rée par un laser hélium-néon asservi par température, et
dont le signal, traité électroniquement, agit directement
sur les éléments sélecteurs de la cavité en anneau. Un in-
terférométre de Fabry-Perot sphérique en montage confocal,
d'intervalle entre‘ordres 750 MHz, permet de contréler vi-

suellement la stabilité du mode laser.

La liaison optique entre le laser en anneau et le
sigmamétre est réalisée par une fibre optique monomode &
maintien de polarisation. Cette liaison présente 1l'avantage
de diminuer notablement le nombre de réglages & effectuer
lorsqu'on doit retoucher a la cavité laser : l'ensemble op-
tique du sigmamétre est un bloc indépendant dont le réglage
est effectué une foié pour toutes. Nous allons décrire en
détail le sigmametre et le laser hélium-néon de stabilisa-

tion.

I1.4.7. Le laser hélium-néon stabilisé en fréquence

La résolution donnée par le laser ne va pas étre no-
tablement diminuée si la stabilité & court et & long terme
du mode laser continu correspond au plus au quart de la lar-
geur spectrale du mode laser en impulsion. Ce critére, un
peu arbitraire, nous permet cependant de fixer une valeur

maximale des instabilités en fréquence admissibles, soit dans
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notre cas environ 10 MHz.

Un laser hélium-néon asservi en fréquence sur une
raie d'absorption de 1'iode a une stabilité bien meilleure
que cette valeur (< 1 MHz) [40b]. On a donc utilisé un mon-
tage plus simple & mettre en oeuvre mais qui permet quand
méme d'atteindre une stabilité meilleure que 10 MHz. Le
schéma de ce systéme est représenté figure (16). La cavité
du laser hélium - néon & miroirs internes est suffisamment
courte pour que seulement deux modes oscillent & l'intérieur
de l'enveloppe Doppler limitant le gain du milieu amplifica-
teur. Dans ces conditions, les deux modes émis ont des pola-
risations rectilignes perpendiculaires et on a vérifié par
ailleurs que les polarisations ont toujours la méme orienta-
tion par rapport au tube aprés extihction et remise en route
de la décharge (il suffit de peu de chose pour déterminer un
axe privilégié et donc initier une onde de polarisation dé-

finie : imperfection d'un miroir, ou plus vraisemblablement

plans de symétrie de la décharge).

Grédce a ces caractéristiques du laser hélium-néon, il
est possible de stabiliser 1'émission laser en forgant les
deux modes & garder leurs intensités égales. Le faisceau
issu de la cavité est divisé en trois parties par une lame
de verre. La partie principale est envoyée directement dans
le sigmamétre pour 1l'asservissement de l'interférométre ;
les deux réflexions sur la lame de verre sont analysées sé-
parément par des polariseurs croisés et détectées par des

photodiodes & gain réglable. Le tube a été orienté pour que
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les polarisations émises soient paralléles aux axes des po-
lariseurs. Chaque photodiode délivre donc un signal propor-
tionnel & l1l'intensité émise sur le mode transmis par le po-
lariseur placé devant elle. Un systéme soustracteur donne un
signal d'erreur proportionnel a l'écart des intensités des
deux modes. La boucle de gain est fermée sur une résistance
chauffante enroulée autour du tube. Le chauffage du corps du
tube agit sur 1l'allongement de la cavité avec une constante
de temps assez faible (de 1l'ordre de 10 ms). Le tube est
soumis & un chauffage permanent de fagon que le point de
fonctionnement de l'asservissement soit situé & une tempéra-

ture supérieure a la température ambiante.

En pratique, comme la lame de verre est orientée a
45° par rapport au faisceau incident (proche de 1l'incidence
de Brewster pour la polarisation dans le plan d'incidence),
les intensités sur les photodiodes ne sont pas égales lors-
que les modes sont placés symétriquement dans l'enveloppe
Doppler. En jouant sur les gains des amplificateurs, on peut
rattraper ce décalage, mais on peut aussi 1l'accentuer si on
veut une polarisation privilégiée sur le faisceau principal;
dans ce dernier cas, l'asservissement se fait dans des con-
ditions un peu plus défavorables puisque les variations
d'intensité en fonction de 1la fréquence sont différentes
suivant les deux modes. La stabilité du systéme seul n'a pas
6té mesurée de fagon précise. Cependant, nous avons vérifie
l'ordre de grandeur des variations rapides de fréquence en

réalisant des battements avec un laser hélium-néon asservi
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sur l'iode. Les battements observés a l'aide d'une photodio-
de rapide a avalanche nous ont permis de vérifier que les
instabilités en fréquence ne dépassent pas au total 5 MHz

sur quelques secondes.

I1.4.2. Le sigmamétre : partie optique [34,35,41]

La partie optique de 1l'appareil est schématisée fi-
gure (17). Le principe de base est celui d'un interférométre
de Michelson de différence de marche 20 cm. Chacune des voies
de l'interférométre est associée & une polarisation bien dé-
terminée du faisceau laser qui s'y propage. Celui-ci pénétre
dans 1l'appareil polarisé & 45° du plan de la figure. En sor-
tie, on analyse chaque fraction du faisceau polarisée pafal-
lélement et perpendiculairement par rapport & ce plaﬁ H
compte tenu des déphasages respectifs & la réflexion totale
verre-air placée dans 1l'un des bras de 1'interférométre, on

obtient deux signaux
10[1 + cos(2n8o+¢¥)] et 10[1 + cos(2m80) ]

ou IO est proportionnel a 1l'intensité du faisceau laser, o
son nombre d'ondes et § la différence de marche de 1'inter-
férometre. L'angle d'incidence & la réflexion totale et
l'indice n du verre du prisme P sont choisis de telle sorte
que la différene de phase Yy soit égale a gu Aprés soustrac-
tion de la composante continue et division par IO (traite-

ment électronique), nous disposons de deux signaux : sin 2m8o

et cos 2n8o donnant la phase & = 2708 & 2km pres (k entier).
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Si nous appliquons ces signaux aux entrées X et Y d'un oscil-
loscope, nous obtenons un point représentatif de la phase
sur un cercle qui serait entigrement décrit en faisant va-
rier cette phase de 27, c'est-a-dire pour une variation du
nombre d'onde ¢ de %. Le bloc de prismes est constitué de
trois prismes identiques, ce qui permet le cas échéant d'at-
teindre la différence de marche nulle ; ce systéme présente
l'avantage d'étre entigrement achromatique (condition né-
cessaire pour étre wutilisé en mesureur absolu de nombre
d'ondes [35]). Les prismes sont obtenus & partir d'un seul
rhomboédre trongonné en trois parties. Ces trois parties
sont ensuite adhérées optiquement suivant le schéma 17 ; la
face AB est recouverte d'une aluminure semi-transparente qui
est adhérée a l'aide de méthanol sitdt sortie de la cloche
de traitement pour éviter les poussiéres et 1'oxydation

(1'adhérence & l'eau distillée est & proscrire pbur cette

face a4 cause des inclusions de bulles d'air).

Les trajets du faisceau laser hélium-néon d'asservis-
sement et du faisceau laser a colorant sont réglés paralle-
lement de telle sorte que l'interférométre soit parfaitement

réglé pour les deux faisceaux simultanément.
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I1.4.3. Le sigmamétre : partie asservissement et ba-

lazage

A) Asservissement de la différence de marche de l'interféro-

La voie "Asservissement de la différence de marche"
ne nécessite qu'un signal sinusoidal transmis par l'interfé-
rometre. Aprés soustraction de la composante continue et di-
vision par un signal Ié proportionnel & l'intensité du laser
He-Ne, le signal d'erreur est donné par les variations de
phase autour d'une valeur nulle. La boucle d'asservissement
est fermée par une céramique piézo électrique (C) sur la-
quelle est monté un des miroirs de l'interférométre. Un sys-
teme de remise a zéro permet de réinitialiser 1'intégrateur
lorsque celui-ci a été mis en saturation par une dérive pro-

gressive de la différence de marche.

On peut appliquer & la céramique une tension en dent
de scie d'amplitude suffisante pour faire varier la phase de
27 ; avec cet artifice, il est possible de régler tous les
paramétres de l'interférométre pour que la figure représen-
tant la variation de la phase sur un oscilloscope soit par-

faitement circulaire et centrée autour de zéro.

Lorsque le sigmamétre est asservi, il est possible
d'évaluer de fagon assez précise la stabilité a court terme
de l'ensemble que nous venons de décrire. En effet, on peut

détecter en A les variations de la phase du signal délivré
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par l'interférométre. Ces variations de phase d®' Tésultent
des variations simultanées de la fréquence du laser hélium-

néon et de la différence de marche 8§ de l'interférométre.

remise & zero

B
P o ampli, céramique
division par 1 haute piezoélec-
I’ (1 + sin2mds) 1 i tension trique
D=2 o
Y . o
' soustraction A %
-~ Io de la - é C
Y + 4
composante
continue

L

a4
77

dent de scie

I=I _ sin2srde’ //k/X/X/W/
max

FIGURE 18

Schéma électronique de 1'asservissement
de la différence de masse du sigmamétre
Soit I' l'amplitude du signal détecté en A, si on en-

voie un signal en dents de scie & la céramique (on fait donc

varier §)., I' = I sin 270" = 1 sin ¢°',
max max

Soit maintenant dI' le signal détecté en A si le sig-
mamétre est asservi par le laser He-Ne.

On a : dI' = 1I cos ¢'déd!
max

Comme l'asservissement se fait autour d'une valeur nulle de

la phase, cos &' = 1 et




\ a)

Lmax balayage de §

L ’_ ¢/ . . /
=1 sin 2rcda
b)
-
dr’ interferometre asservi
L
C)

signal au point A (figure 18 )

signal au point H (figure 16 )

FIGURE 19
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I1 y a une nette corrélation entre le signal issu de
l1'interférométre (point A) et le signal d'asservissement du
tube hélium-néon (point H sur la figure 16) ; ces deux si-
gnaux sont reproduits sur la figure (19c). Ceci veut dire
que les variations de phase détectées en sortie de l'inter-
féromeétre sont principalement dues aux variations rapides de
fréquence du laser hélium-néon (de constante de temps envi-
ron 10 ms). La constante de temps de l'asservissement est
beaucoup plus grande (environ 1s) si bien que les variations

de la différence de marche n'apparaissent pas.

Dans ces conditions, la variation de fréquence rapide

dv du laser hélium-néon est donnée par :

dv = =S dl’

T 278 1
max

La figure 19 montre des oscillogrammes correspondant:

a - au signal sinusoidal donnant la valeur de I =5V

max
b - au signal, systéme asservi, donnant la valeur de
dI' = +50 mV

Sachant que § = 20 cm, on en déduit dv = *2,5 MHz.

La stabilité en fréquence du laser a colorant devrait
donc étre au mieux de cet ordre de grandeur. Cette valeur
pourrait étre réduite encore en isolant l'ensemble des vibra-
tions transmises par le sol et des vibrations accustiques,
cependant, comme dv est bien inférieur & la valeur de 10 MHz
gue nous nous sommes fixés, nous n'avons pas cherché a amé-
liorer. La stabilité a long terme ne sera testée que sur le

systéme complet au cours de 1l'expérience sur la transitiaon

Lyman o de l'hydrogéne.
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B) Asservissement du laser 2 colorant
Deux phénoménes peuvent faire varier la fréquence du

laser de fagon incontrdlée :

. Les sauts du mode d'oscillation,

. les dérives lentes ou rapides (jitter).
Ces deux phénoménes sont liés & des instabilités au niveau
du jet, et a des perturbations sur la cavité, d'origine mé-
canique ou thermique. Pour compenser ces instabilités, on
peut jouer sur deux éléments : le Fabry-Perot épais (F.P.E.)
et le miroir monté sur céramique piézoélectrique M3. L'asser-
vissement du F.P.E. permet de bloquer le mode laser et d'évi-
ter en particulier les sauts de mode. Pour cela, la fréquen-
ce vp du maximum de transmission du F.P.E. est modulée a
2 kHz par une tension sinusoldale de faible amplitude appli-
quée a sa céramique. L'intensité I du laser qui dépend de
1'écart de fréquence Av = v_ - v

o] T

sonance de la cavité Vo et celle du pic de transmission Vo

entre la fréquence de ré-

de 1'étalon, se trouve ainsi modulée. Cette modulation est
détectée a 1l'aide d'une détection synchrone, ce qui permet
d'obtenir en sortie un signal proportionnel 3 la dérivée de
la courbe I(Av) ; ce signal passe par zéro lorsque Av = O,
il est utilisé comme signal d'erreur dans une boucle d'as-
servissement. La boucle se referme ensuite sur la céramique

du F.P.E. par l'intermédiaire d'un amplificateur haute tension.

Le miroir M3 monté sur céramique permet de compenser

les dérives. Nous disposons d'une référence stable, le sig-
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mamétre, dans lequel nous envoyons une fraction de la lumiée-
re du laser & colorant. Il fournit, en sortie, des signaux
définissant une phase ® qui dépend essentiellemnet de la
fréquence du laser. Un systéme électronique fabrique ensuite
des signaux cos(wt =+ @O) et sin(wt + @O), qui combinés avec
les signaux sin ® et cos & provenant du sigmamétre donnent
un signal de la forme : sin(wt + & - @O). Sa phase est com-
parée a celle d'un signal de référence cos wt et 1'on obtient
en sortie de ce détecteur de phase un signal continu qui est
une fonction linéaire de (9 - @O). Ce signal, centré sur la
valeur zéro, est directement utilisé comme signal d'erreur
dans 'la boucle d'asservissement du laser. En présence de
l'asservissement, la phase ¢ se bloque sur la phase électro-
nique @0 (® - @O = 0). La pulsation w correspond a une fré-
guence suffisamment élevée (50 KHz) pour ne pas limiter vers
les hautes fréquences la bande passante de la boucle d'as-

servissement (qui est limitée en fait & environ 1 KHz par la

céramique supportant le miroir MB)'

Le signal d'erreur est utilisé dans une premiére bran-
che pour annuler les dérives lentes ; il est injecté dans un
intégrateur passe-bas -~ qui est destiné par ailleurs au ba-
layage - puis dans la céramique par l'intermédiaire d'un am-
plificateur bhaute tension. La deuxiéme partie du signal,
apreés découplage capacitif, est injectée directement dans
l'amplificateur haute tension et compense les dérives rapi-

des.
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On a vérifié, & 1'aide de 1l'analyseur de modes de
controle, que le jitter résiduel (instabilités rapides de la
fréquence du laser) n'est pas supérieur & *3 MHz, ce qui res-

te dans les limites que nous nous sommes imposées (10 MHz).

Le balayage en fréquence doit se faire de la fagon la
plus linéaire et la plus uniforme possible sur une grande

dynamique.

La linéarité est donnée principalement par le sigma-
métre. Pour réaliser un balayage, on fait varier par pas la
phase électronique @O, et grédce & l'asservissement décrit
ci-dessus, la phase optique & va reprendre la méme valeur
que @0 4 chaque incrément. Pour que le balayage soit lingéai-
re, il faut que les incréments A® soient tous identiques ;
par conséquent, les cercles représentant les phases @O et @
doivent étre parfaitement ronds et centrés sur zéro (quand
on fait un réglage sur oscillosocpe). Un exemple d'enregis-
trement des franges de Fabry-Pérot au cours d'un tel balaya-
ge est donné ici ; le nombre d'incréments A® est indiqué pour
chaque intervalle entre ordres. Ceci donne une idée de la
lindarité du balayage : une légére erreur subsiste ici, sans
doute due & un petit décentrage du cercle de phase ; cette

erreur est périodique & cause du principe méme du balayage.

Au cours du balayage, le maximum de transmission du
F.P.E. reste automatiquement centré sur le mode de la cavité

grace a son asservissement.
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80 18 80 18 80 18

Si on désire faire un balayage de grande amplitude,
il n'est pas possible de déplacer contindment le miroir M3
sans étre limité trés vite par la dynamique de la céramique.
En effet, le maximum de transmission de la cavité est donné

par

C R PN Ce
v = k T ol L est le périmétre de la cavité
en anneau

Par conséquent, le déplacement en fréquence dv consé-

cutif & un allongement de la cavité dL vaut
dL
L

Ce qui veut dire que plus la cavité est longue, plus il faut
provoquer un allongement important pour un déplacement en

fréquence dv donné. Dans notre cas, la céramique a une dy-

namique %% de l'ordre de 1 uym et la longueur de la cavité L

est 1,5 m, par conséquent, a la longueur d'onde de 730 nm,



A Ve

AR
L ‘

iy

1N
T

1 I HILLL

a b tension appliquee a la
aconﬁqurahon des modes du FPE et de ceramique de la cavite
la cavite au cours d'un cycle de

balayage du miroir de la cavite

cavife

s

+Voc

_VOC

b_tension V- au cours d’un changement du sens de balayage

figure 20




74

le balayage serait limité & dv = 550 MHz, ce qui est beau-
coup trop faible. Pour supprimer cette limitation, on utili-

se le principe suivant.

La tension VC appliquée & la céramique de la cavité a
une allure de dents de scie (figure 20). Au cours des phases
(1) et (2), l'augmentation de VC permet un balayage linéaire
et simultané du F.P.E. et de la cavité. Au cours de la phase
(3), VC revient brusquement & zéro, le mode de la cavité, a,
reprend sa position initiale et pour peu que la constante de
temps de 1'assevissement du F.P.E. soit suffisamment grande,
le pic de transmission de 1'étalon ne change pas de fréquen-
ce. En recommengant ainsi‘le cycle de nombreuses fois, on
déplace uniformément la fréquence d'émission du laser. Le
saut de mode de la phase (3) doit avoir lieu exactement lors-
que le mode a vient en coincidence avec le mode b (en phase
(1)), si on ne veut pas avoir d'irrégularité dans le balaya-
ge (cependant, lorsque la freéquence du laser est asservie
par le sigmameétre, celui-ci rattrappe automatiquement les
glissements de fréquence qui pourraient résulter de ces ir-
régularités) ; a l'aide d'un systeme a seuil, on opére ce ré-
glage en donnant une plus ou moins grande amplitude VOC au
cycle de balayage de la cavité. Le changement du sens de ba-
layage est obtenu en inversant & la fois la pente de la dent
de scie et le signe du seuil Voc'

Pour réaliser une sélection de mode plus stricte, la
cavité comporte également un étalon mince dont il convient

de déplacer la bande passante en méme temps que 1'on déplace
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le mode de la cavité. Cet étalon d'épaisseur environ 0,45 mm
est supporté par un galvanomeéetre dont 1'axe de rotation est
orthogonal au faisceau laser. Comme nous l'avons fait remar-
qué au paragraphe précédent, le balayage du laser est liné-
aire en fréquence ; pour que le déplacement de la bande pas-
sante soit synchronisé sur celui de la fréquence, 1'angle de
rotation du galvanométre doit suivre une loi quadratique. En
effet, si Vo est la fréquence de la cavité transmise par

1'étalon mince, on a la relation

kc
c -~ 2ne cos R

ot k est un entier, n l'indice de réfraction de 1'étalon, e
son épaisseur et B 1l'angle de réfraction a 1l'intérieur de

1'étalon. Si @ est l'angle d'incidence externe du faisceau

laser, Vo est alors donné par : (en considérant que 6 est
petit)
_ ke 1+ @2
Ve T Zne 2
2n

En partant d'une valeur nulle de ©, on a

ke ©

2
c co 2ne 2n2

L'alimentation en courant du galvanométre comporte donc un
€lément qui transforme le signal proportionnel a (vc - vco)

provenant du sigmamétre en un signal proportionnel a VVC—VCO.

La limitation de la dynamique de balayage provient en
fait de l'amplitude du déplacement possible avec la cérami-

que du F.P.E.. Avec la tension maximum applicable sur cette
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céramique (%500 V) on peut faire défiler 210 modes de 1'ana-
lyseur de modes sans qu'il y ait de sauts de la fréquence du
laser (on retouche toutefois manuellement au filtre de Lyot).
Sachant que l'intervalle entre ordres de cet interférométre est
750 MHz, ceci correspond & une dynamique de balayage de 157

GHz, soit 5,2 cm™ 1.

I1.5. LE FONCTIONNEMENT DE LA CAVITE EN ANNEAU EN MODE

INJECTE

Le fonctionnement correct de la cavité en mode injec-
té pose un certain nombre de problémes 1iés d'une part & la
longueur de la cavité et d'autre part & la forte perturba-
tion gque provoque l'impulsion laser sur la cellule a colo-

rant intra-cavité.

IT.5.1. Problémes 1iés & la longueur de la cavité

La cavité dont nous disposons a une longueur d'envi-
ron 150 cm et 1'impulsion lumineuse délivrée par le laser
Nd : YAG doublé a une largeur & mi-hauteur de 12 ns. On con-
coit bien dans ces conditions que 1'impulsion créée dans la
cavité ne peut étre amplifiée efficacement que sur un nombre
trés 1limité de passages dans le milieu amplificateur : envi-

ron 3 dans notre cas.
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Nous avons étudié en détail & la section II1.2.2 1le
mécanisme de formation de 1l'impulsion lumineuse dans une ca-
vité soumise & un rayonnement injecté. Il est clair, d'apres
cette étude que pour des impulsions de faible durée, le fait
d'augmenter la durée de 1'impulsion d'un facteur 2 doit per-
mettre de gagner un facteur beaucoup plus important sur 1la

puissance créte émise.

Pour augmenter artificiellement la durée de 1'impul-
sion nous avons séparé le faisceau en deux parties puis re-
combiné ces deux parties aprés avoir fait parcourir un che-
min plus long a 1l'un des deux faisceaux. Comme l'excitation
sur la cellule doit étre modérée, (quelques millijoules par
impulsion) nous avons utilisé les deux réflexions du fais-
ceau principal sur les faces nues d'une lame en silice,

d'apreés le schéma suivant :

0\7 -

Lame dami-onde pour }e A Y
reglage de l'intensite
réfléchie Faisceau

IIIIIIIIIIIMIFII v
L‘W"' LA A A AR A Y A A principalAt"-'IZns

V Lame en silice e = 20 mm

prisme en toit vers la cavité

Py

o

’B’} en anneau At"< 20 ns




impulsion doublee

I

excitation Nd:YAG sortie de la cavite
(A =532nm) ‘ en anneau { A =730nm)

FIGURE 21  structure temporelle des impulsions
influence de l'allongement du temps d‘excitation



excitation de la cellule a colorant infracavite

imputsion du laser a YAG

impulsion retardee

A =532 nm

FIGURE 21bis

A =730 nm

impulsion 3 la sortie de
la cavite en anneau

déeclenchement de la cellule
de Pockels du laser 3 YAG
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La différence de chemin entre les deux parcours est de 3 m
environ, ce qui fait passer la largeur de 1'impulsion de
At = 12 ns & At' = 20 ns. Le réglage de superposition est
délicat, mais ce montage permet d'obtenir un gain substan-
tiel illustré par la figure (21). Nous avons été confrontés
par ailleurs & un autre probléme du méme ordre puisque l'im-
pulsion ne se construit pas instantanément dans la cavité ;
il en résulte que 1l'impulsion d'excitation n'est pas syn-
chrone de 1'impulsion émise par l'oscillateur, 1l'écart tem-
porel est d'environ 20 ns (fig. 21bis). Pour compenser cet
écart, il nous a fallu installer une ligne & retard de 7 m

sur le faisceau principal. du laser & YAG de fagon & pouvoir

pomper correctement les amplificateurs disposés a la suite.

I1.5.2. Problémes liés a la perturbaticn du milieu am

plificateur par l'impulsion du laser a YAG

Avec la cavité en anneau, nous avons observé que,
1'émission laser continue s'interromp pendant environ 200 us
apreés 1'impulsion d'excitation du laser a YAG sur la cellule
intracavité. Nous n'avions pas rencontré de probléme aussi
important lors de la réalisation d'un montage similaire avec

une cavité linéaire.

En réalité ce phénomé&ne n'est pas fondamentalement
dramatique puisque nous avons vérifié : 1) que 1'impulsion
émise 1l'est bien sur le mode du laser continu gqui existe

dans la cavité avant 1'établissement de 1'impulsion, 2) que
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l'oscillation laser se rétablit bien sur le méme mode apres
ltinterruption qu'avant 1'impulsion. I1 suffit pour s'en
convaincre d'examiner les franges de l'interférométre Fabry-Perot
(lsphé.rique) enregistrées simultanément en continu et en impulsion.

B On remarque, compte-te-

nu du décalage des plumes de

l'enregistreur, qu'il n'y a

modes pas de déplacement appréciable

continus
de la fréquence de 1'émission

pulsée paf rapport a3 1'émis-~

sion continue (ce déplacement
750 MHz était de 1l'ordre de 40 MHz avec
une cavité linéaire). D'autre

modes part, la largeur spectrale

pulsés

o e

n'est pas sensiblement plus

importante en impulsion qu'en

continu, dans la limite impo-

sée par la finesse de l'inter-
férométre d'analyse, ici environ 35 MHz. Ceci est tout a
fait logique & ce niveau puisque la durée de 1'impulsion
é¢tant de 20 ns, la largeur spectrale théorique est de 20 MHz.
Nous n'avoné pas trouvé d'explication satisfaisante & 1la
différence de comportement entre cavité lindaire et cavité
en anneau. Il faudrait sans doute rechercher l'origine de ce
phénoméne d'extinction en examinant les critéres de stabili-
té de la cavité en anneau dont nous disposons [43,44]. 11 est

cependant vraisemblable, compte tenu de la sensibilité au.
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réglage que nous avons observé, que la cavité en anneau a
une zone de stabilité plus étroite que la cavité linéaire.

[62345]

II.6. LA CHAINE D'AMPLIFICATION ET LE DOUBLAGE DE FREQUENCE

Le colorant adapté a la fois a 1la longueur d'onde
d'émission & 730 nm et a la longueur d'onde de pompage du
laser &4 YAG & 532 nm est la Pyridine 2 (LDS 722). Malheureu-
sement il n'y a pas eu a ce jour d'étude systématique des
caractéristiques de ce colorant (sections efficaces, temps
de fluorescence), si bien qu'il ne nous a pas été possible
de déterminer & l'avance les meilleures conditions de fonc-
tionnement du systéme d'amplification. Cependant la méhtode
empirique donne de bons résultats aprés quelgues tatenne-

ments.

Le montage amplificateur que nous avons adopté com-
porte quatre étages d'amplification : un préamplificateur a

double passage et deux amplificateurs de puissance.

II.6.1. Le préamplificateur

du Nd:YAG doublé
15 mJ - 10 us

prisme cellule a
? de Glan circulation de colorant .,
2w TRl

T 7

/[
du laser A/\

en adineau
20p3 - 20 s T i
0,2 mJ - 10 ns lame R ax
- quart d'onde
vers les

amplificateurs
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Dans la mesure olU 1l'intensité du laser & amplifier
est faible on peut profiter du fait qu'un seul passage dans:
le milieu amplificateur ne sature pas le gain du milieu pour
effectuer un deuxiéme passage avec un gain équivalent. C'est
pourquoi nous avons choisi un montage & double passage comme
premier étage d'amplification : c'est 1l'équivalent de deux
amplificateursvavec l'encombrement d'un seul et le rapport

signal sur fond de fluorescence n'est pas plus important.

L'impulsion laser provenant du laser en anneau a une
polarisation horizontale transmise par le prisme de glan. Le
double passage & travers la cellule de colorant se fait par
l'intermédiaire d'un miroir totalement réfléchissant et d'une
lame quart d'onde adaptée a la longueur d'onde de 730 nm. La
polarisation initiale se trouve donc tournée de m/2 et au
retour le faisceau laser est réfléchi latéralement par le
prisme de glan. La longueur d'onde de fonctionnement du sys-
teme actuel étant pratiquement fixe, une lame quart d'onde
suffit pour opérer correctement la rotation de m/2 de la po-
larisation. Si un balayage de la longueur d'onde de grande
amplitude €tait nécessaire il faudrait employer un montage
achromatique (prisme de Fresnel). Le montage non achromati-
que actuel empéche également une grande partie de la fluo-
rescence d'étre réfléchie vers les amplificateurs alors qu'el-

le ne perturbe pas le systéme en amont.

La cellule a colorant que . nous avons adoptée ici est
du méme type que la cellule intracavité du laser en anneau.

Nous avions essayé des cellules de forte épaisseur (5 et
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10 mm) mais la perturbation du liquide par le faisceau de
pempe était telle que le faisceau lumineux en sortie était
trés déformé. Nous avons donc réduit 1l'épaisseur a 1 mm tout
en augmehtant la vitesse du liquide a l'intérieur de la cel-
lule : la dégradation du faisceau lumineux n'est plus appa-

rente.

Avec une énergie du faisceau de pompe de 15 mJ, le
gain global du préamplificateur a double passage est d'envi-
ron 20. Cette valeur est faible et limitée certainement par
l'épaisseur de la cellule ; cependant, étant donné les pos-
sibilités du reste de la chaine d'amplification, il était
primordial ici de préserver la bonne qualité du faisceau,
C'est pour cette méme raison que nous avons choisi un mode

de pompage longitudinal.

I1.6.2. Les amplificateurs de puissance

Faisceau

A amplifié

lentille cylindrique ,
divergente (F= - 150 mm) ’

—
\V4 A T
i o ‘;ﬂ________—————*”’”'i
Faisceau laser- -’
> Z

d L ~ i cellule a
e pompe A \_-_""‘“‘“~———-——~.___________ Al circulation

lame /N lentille cylindrique —=——]] | d& colorant

demi-onde T

convergente (F = 250 mm)

N SN\
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Le choix entre le mode d'excitation transversal ou
longitudinal est ici moins évident. Avec wune excitation
transversale on a l'avantage de pouvoir optimiser les para-
metres d'excitation (intensité de pompage, forme du faisceau)
sans avoir a toucher aux paramétres du faisceau & amplifier.
De plus, si on évite de trop concentrer le colorant, la for-
me du faisceau amplifié est peu détériorée par les différen-
ces d'absorption du faisceau de pompe & l'intérieur de la
cellule. Nous avons donc opté pour une excitation transver-

sale qui nous a donné toute satisfaction.

Le faisceau de pompe peut étre étalé a volonté en ré-
glant 1la position d'une lentille cylindrique divergente,
puis focalisé avec la dimension et l'orientation voulues 3

l'aide d'une lentille cylindrique convergente.

Une lame demi-onde permet d'orienter la polarisation
du laser de pompe parallélement & celle du laser & amplifier.
I1 est nécessaire de remplir cette condition qui procure un
gain d'au moins 50 % par rapport a la situation olu les pola-
risations sont pefpendiculaires. L'explication de ce phéno-
méne est liée a la disposition relative des moments de tran-
sitions des molécules (due au pompage) et de la polarisation
de la transition laser. Compte tenu de la taille des molécu-
les et de la viscosité du solvant, le temps de relaxation
rotationnelle est long comparé & la durée de 1'impulsion

[109].
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La figure (22) est une coupe de l'amplificateur uti-
lisé pour le premier étage de puissance. Les fenétres dispo-
sées & l'incidence de Brewster évitent d'avoir & faire un
traitement anti-reflet et favorisent une bonne conservation
de la polarisation. Le deuxiéme amplificateur de puissance
lui est identique excepté le diametre intérieur du tube ca-
pillaire (5 mm au lieu de 3 mm), le faisceau laser ayant un

diamétre plus grand & ce niveau.

Le tableau ci-dessous résume les performances des am-

plificateurs.

., . as 1er amplificateur Zeme amplificateur
Préamplificateur . .
de puissance de puissance
Energie de pompage 15 mJ 90 mJ 250 mJ
Section du faisceau 1 : 12 ot 50 mf
de pompage
Longueur excitée 1 mm 8 mm 20 mm
Durée de 1'impulsion 12 ns 12 ns 12 ns
Puissance a 1'entrée 1 kW 20 kW 0,7 MW
Puissance a la sortie 20 kW (0,2 mJ) 700 kW (7 mJ) 5 mW (50 mJ)
Gain 20 35 7
Colorant : Pyridine 2, solvant : méthanol

IT.6.3. Le doublage de fréquence

Les effets non linéaires & l'ordre deux sont mainte-

nant exploités couramment dans les systémes laser impulsion-
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nels (et méme continus), c'est pourquoi nous examinerons
trés succinctement la partie doublage de fréquence de notre

montage.

Dans un milieu matériel, la polarisation diélectrique
créée par un champ électrique t de grande intensité se déve-

loppe suivant les puissances de [

P o= [x DT+ x(Pee . e,

(n)

ou ¥ est la susceptibilité d'ordre n.

Le terme d'ordre deux est & l'origine des effets non
linéaires du type doublage de fréquence, mélange de deux
fréquences, amplification paramétrique, etc... Dans un cris-
tal non centro-symétrique, la polarisation d'ordre deux in-
duite par un champ électrique T (Ex, Ey, EZ) s'éerit expli-

citement

3

P. = ¢ z V(2 ¢ i,9,k = 1,2,3(x,y,2)

i 0 Xijk=j kK’ yJeaK = 1,4, 1Y
Jsk=1

< . eme . . . .
ou Pi est la i composante de la polarisation diélectrique

L (2)

P - {Px,Py,P Xijk est un tenseur dont les composantes

z
dépendent des propriétés de symétrie du cristal. Par exem-
ple, pour le KDP, qui appartient au groupe de symétrie cris-

talline 42m, les seules composantes non nulles du tenseur

de susceptibilié sont

(2 (2) (2) _
¥xyz = 914 Xyxz = 925 et X,y = 93

En utilisant par ailleurs la régle de symétrie Xijk =

Xikj’les composantes de la polarisation induite se réduisent
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3 (avec d14 = d

PX = 2€0d14EyEz Py = 2€0d14Esz PZ = 2€0d36ExEy

Si de plus on s'arrange pour que le vecteur champ électrique
“B(v) de l'onde incidente soit dans le plan x0y (& 45° des
axes), alors EZ = 0 et il subsiste seulement la composante
PZ de la polarisation diélectrique qui agit comme une nou-

velle source de rayonnement & la fréquence 2v
PZ(Zv) = 2€Od36Ex(v).Ey(v).

Le faisceau engendré a un vecteur E£(2v) dirigé suivant z
donc perpendiculaire au vecteur E(v) (accord de phase de ty-
pe I). Pour que les contributions microscopiques des sources
de rayonnement dues & chaque atome s'ajoutent pour donner
une contribution macroscopique, il faut satisfaire aux con-
ditions d'accord de phase. Celles-ci sont en réalité des
conditions de conservation de 1'impulsion sur toute la lon-
gueur de propagation des ondes dans le milieu. Elles se ré-

duisent a
k(2v) = 2k(v)

dans le cas du doublage de fréquence : les vitesses de phase
des ondes aux fréquences 2v et v doivent étre les mémes dans
le cristal. Ceci est réalisable dans les cristaux biréfrin-

gents (tels que le KDP) & condition de pouvoir satisfaire a:

ne(Zv) = no(v) (dans un cristal uniaxe négatif)

ou n, et ng sont les indices de réfraction extraordinaire et

ordinaire du cristal.
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On peut réaliser cette condition de fagon aisée par
rotation du cristal autour d'un axe perpendiculaire a 1l'axe
optique. Dans ces conditions, l'indice de l'onde a la fré-

quence 2v (onde extraordinaire) est donnée par la relation

1 _ cosze . sinz@
n (@)2 n? n?
e o] e

ol O est l'angle entre l'axe optique et le vecteur d'ondeﬁ(v)
du faisceau incident. Dans les cas favorables, 1l'accord de
phase est réalisé pour © = 90°, ce qui offre l'avantage que
les faisceaux aux fréquences v et 2v se propagent colinéai-
rement. Dans le cas général, la zone de recouvrement des
faisceaux est plus faible, d'ol une diminution du rendement.
Dans les cas ol pour la fréquence 2v désirée, © est proche
de 90°, on a donc intérét a effectuer un accord de phase én
agissant sur la température du cristal de facon & retrouver

la conditioen la plus favorable @ = 90°.

En ce qui concerne notre expérience, nous avons uti-
lisé un cristal de KDP d'une longueur de 35 mm monté dans
une cellule contenant un liquide d'indice (fréon) et fermée
par des fenétres en silice traitées anti-reflet ; c'est un
cristal commercial taillé pour fonctionner en doubleur de
fréquence entre 590 et 740 nm avec ses faces sensiblement
perpendiculaires au faisceau incident. A la longueur d'onde
de 730 nm, l'angle entre 1l'axe optique et 1la direction de

propagation du faisceau laser est © = 48° [15].
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L'intensité lumineuse obtenue aprés doublage est pro-
portionnelle au carré de 1l'intensité du faisceau fondamen-
tal, on a donc intérét a envoyer le maximum de puissance sur
le cristal non-linéaire (dans la limite de la résistance du
cristal au rayonnement qui est de l'ordre de 1 GW/cm). Par
ailleurs les conditions d'accord de phase sont sensibles &
la divergence du faisceau. Dans notre montage, nous avons
ajouté une lentille de longue focale (4 m) de fagon & rédui-

re cette divergence.

Dans ces conditions, nous avons noté les performances

suivantes
Puissance créte du faisceau fondamental 5 MW (10 ns)
(@ = 2,5 mm)
Puissance créte du faisceau doublé 1,5 MW (10 ns)
Rendement 0,3

Le rendement obtenu est trés bon et rend compte de la bonne
qualité géométrique du faisceau fondamental et du faible

taux de fluorescence qui y est superposé.

Nous avons également fait un essai avec un cristal
d'urée de longueur 10 mm. L'urée a de trés bons coefficients
non-linédaires mais on n'arrive que difficilement a obtenir
des cristaux de dimensions supérieures & 10 mm, ce qui li-
mite le rendement que 1l'on peut en tirer. Par ailleurs, ces
cristaux sont hygroscopiques et on doit impérativement les
plonger dans un liquide d'indice (décaline ou hexane) d&s
qu'ils sont polis. Comme le KDP, 1l'uréde fait partie du grou-

pe de symétrie 42m [46,47].
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L'échantillon dont nous disposons est taillé en type
II, c'est-a-dire que le faisceau fondamental est formé par
la superposition de deux faisceaux dont les polarisations
sont perpendiculaires ; l'une suivant 0z (rayon extraordi-
naire), l'autre dans le plan x0z (rayon ordinaire). Le fais-
ceau engendré a une polarisation dans le plan x0z (rayon or-

dinaire).

L'angle © correspondant a l'accord de phase a la lon-
gueur d'onde de 730 nm est de 40°. Avec l'urée nous avons
noté les performances suivantes (cristal dans une cellule

non traitée, liquide d'indice : décaline)

Puissance créte du faisceau fondamental 4,5 MW (10 ns)
(@ = 2,5 mm)

Puissance créte du faisceau doublé T MW (10 ns)
Rendement 0,22

Le rendement légérement moins bon gu'avec le KDP, est
cependant satisfaisant compte-tenu du fait que le cristal

est nettement plus court.

Nous avons réalisé toutes les expériences sur 1'hy-

drogéne avec le cristal KDP.

Distribution spatiale de 1'intensité (faisceau & la longueur

d'onde de 365 nm).

La forme de ce faisceau a une importance primordiale
pour le triplage de fréquence. Il faut éviter en particulier
les surintensités et les trous qui provoquent & la fois des

saturations (claquages) et une répartition trés inhomogéne
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de l'intensité du faisceau & la fréquence triple. Pour se
rapprocher au mieux des conditions expérimentales idéales
telles qu'elles seront exposées au chapitre suivant, la dis-
tribution spatiale de 1'intensité doit étre proche d'une

distribution gaussienne.

L'analyse de la répartition d'intensité a été faite &
l'aide d'un diaphragme de faible diamétre (25 ym) placé de-
vant une photodiode travaillant loin de la saturation. Un
filtre éliminant toutes les autres longueurs d'ondes exis-
tant dans le systéme a également été disposé entre le trou
et la photodiode. Cet ensemble a été rendu sclidaire de deux
platines micrométriques possédant des axes de translation

perpendiculaires (1'un vertical, 1l'autre horizontal).

Les résultats de cette analyse sont exposés sur la
figure 22bis. Suivant chaque axe, on a tracé la courbe re-
présentant la fonction gaussienne la plus proche des points

expérimentaux.

On note, suivant 1l'axe horizontal, une légére dissy-
métrie et suivant 1'axe vertical un élargissement dans le
pied du faisceau. Par ailleurs, il existe une différence no-
table de la taille des faisceaux suivant les deux axes. Tous
ces effets s'expliquent essentiellement par le type d'accord
de phase au doublage de fréquence (angulaire, non colinéai-
re). Pour 1l'onde extraordinaire, le vecteur de Poynting et
la direction de propagaticn de 1'onde ne sont pas colinéai-
res (sauf lorsque la propagation s'effectue a 90° de 1'axe

optique) alors qu'ils le sont pour l'onde ordinaire. Cet ef-
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fet, da & la double réfraction, provoque une déformation de
la distribution d'intensité du faisceau & la fréquence dou-
ble [108] qui est tout & fait analoque & celle que l'on ob-

serve expérimentalement.

La forme d'ensemble du faisceau U.V. est tres satis-
faisante ; elle ne présente ni surintensité ni trous et dif-
fére peu d'une distribution gaussienne suivant chacun des
axes. Les valeurs réelles de la taille du faisceau sont (3

1/e2 du maximum de la distribution d'intensité)

- suivant 1l'axe vertical T w 1,04 mm

V=

- suivant l'axe horizontal : w 0,64 mm.

H:

IT.7. LE SYSTEME DE SYNCHRONISATION DES DEUX ETAGES LASER

Pour atteindre la limite d'ionisation (ou les niveaux
de Rydberg) & partir du niveau excité 2p de l'hydrogéne nous
avons besoin d'un deuxiéme étage dont la longueur d'onde est
grossierement de 365 nm soit trois fois la longueur d'onde
de Lyman o . Cette longueur d'onde nous est fournie par un
ensemble laser identique a celui que nous venons de décrire
si ce n'est la cavité continue qui pour ce deuxitme étage

est une cavité linéaire.

Les impulsions lumineuses délivrées par ces deux la-
sers ont des durées de l'ordre de 10 ns et par ailleurs la
durée de vie du niveau intermédiaire 2p est de 1,6 ns. Ceci

impose que les impulsions arrivent dans la zone d'interac-




sanbydo sauqy Jed suosiel] 8p 3Pl ) B QYA B SI9Se] xNap Sap judwayoue)dsp 3p dwdshs €7 yNol4

-

NOILISOdY3dns v 3d
NId4 LN3W3LSNSIY

IovLi3 (1] e
IWIIXN3A Yupog -00l ST1aM00d
DVA NOILYSINOUHONAS
v P
HISY vom-oe
ugoL-02
HIL 3T IUAHO
—~{] v
39V13 |
HIIWIUd |
DYA —
v ,;D?iﬂmwm<zu 3 IUAYHO _ _ ZHOb
HISY H_\,D,\IDzlG . UNALYIIIOSO
S3INDILLO
+
ASH S3udld
IWHOL

N3 3SIW3Y



TIR LASER

15V ORDRE DE CHARGE
3st

. . :

| |

'

' |

|

| ‘

| 15V ORDRE DE TIR ‘

| o

| 25us |

L 82 ms |
X 0
I I

| JL tm=20ns

0

310us | ,6us ;

SYNCHRONISATION POCKELS 0 |

FIGURE 24




92

tion parfaitement superposées dans le temps ou tout au plus

peut-on tolérer 1 a8 2 ns de décalage.

I1 y a deux moyens d'arriver & une telle précision
sbit on utilise un seul laser & YAG pour pomper les deux
syétémes, soit on agit de fagon synchronisée sur les cellu-
les de pockels des deux lasers & YAG. Nous n'avons pas rete-
nu la premiére solution parce que nous avions besoin de tou-
te la puissance du laser & YAG du premier étage pour effec-

tuer le triplage de fréquence.

La réalisation d'une synchronisation de deux lasers a
YAG avec une précision de l'ordre de la nanoseconde est ren-
due extrémement difficile & cause des parasites électroma-
gnétiques rayonnés par la haute tension de déclenchement des
lampes flash. La liaison  par cables coaxiaux entre une
horloge commune aux deux lasers et les cellules de Pockels
est donc de mise en oeuvre trés délicate. Nous avons préféré

établir ces liaisons par fibres optigues.

Les fibres utilisées sont des fibres plastiques Hew-
lett Packard de 1 mm de diamétre (HFBR 3507), couplées avec
des émetteurs-récepteurs 3 diode électro-luminescente (HFBR

1501 et HFBR 2501).

Le schéma simplifié du systéme de déclenchement est
présenté figure (23) ainsi que la forme et les délais entre
les signaux (figure 24). Ce montage permet de superposer les
impulsions laser au niveau du jet avec 1la précision attendue
soit environ 2 ns. La stabilité de 1la superposition est bon-
ne puisqu'il n'y a pas de dérive appréciable en une demi-

journée de fonctionnement sans interruption.
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ITI. GENERATION D’ULTRA-VIOLET LOINTAIN A LA LONGUEUR
D'ONDE DE LA RAIE LYMAN & DE L‘HYDROGENE

Les lasers a colorant sont des sources lumineuses
pouvant fournir un rayonnement cohérent accordable jusqu'a
des longueurs d'ondes ultra-vioclettes voisines de 310 nm (en
impulsions). Pour obtenir un rayonnement accordable de lon-
gueur d'onde plus courte, il est nécessaire d'avoir recours

aux interactions non linéaires dans des milieux adaptés.

Les impulsions lumineuses délivrées par les lasers a
colorant peuvent étre tellement intenses qu'il est possible
d'utiliser des processus non-linéaires d'ordre 2, 3 et méme
au-dela pour créer un rayonnement accordable dans 1'ultra-
violet lointain (U.V.L.) et jusqu'ad la limite des rayons X

mous [48 & 52].

La partie la plus utilisée du spectre U.V.L. est 1i-
mitée d'une part par la transmission des matériaux(Mng,LiF)
a 110 nm et d'autre part par la transmission de 1l'air a
200 nm. Dans cette zone, les processus non lindaires con-
duisant a la production d'U.V.L. sont essentiellement : le
mélange de fréquences & quatre ondes et le déplacement de

fréquence par effet Raman anti-stokes. Ce dernier processus
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est limité, vers les longueurs d'ondes courtes, & environ
190 nm pour un systéme accordable. Avec le mélange de freé-
quence a quatre ondes on est en mesure de couvrir presqu'en-
tierement le spectre entre 110 et 210 nm [22]. Aux puissan-
ces habituelles des lasers fonctionnant en impulsions, le
rendement de conversion est malheureusement trés faible et

5-10-6 lorsque le processus est non résonnant ;

limité & 10"
il peut atteindre 10_2 si on profite d'un processus réson-
nant & deux photons. Bien entendu ceci n'est possible qu'au

voisinage de quelques valeurs discrétes de longueur d'onde

[20,21,53,54].

Dans le cas précis qui nous intéresse, il n'existe
pas de processus résonnant qui nous autorise & espérer un
rendement meilleur que 10-5 avec un mélange a quatre ondes
dans un gaz. Les seuls gaz (ou vapeurs métalliques) suscep-
tibles de produire un rayonnement U.V.L. & la longueur d'on-
de de Lyman o sont le krypton en triplage de fréquence ; le
magnésium, le mercure et le krypton en mélange de fréquen-
ces. Nous avons exposé au chapitre I les raisons pour les-
quelles nous avons opté pour le triplage de fréquence. Nous
nous bornerons donc dans la suite & envisager la génération
d'v.v.L. 8 A = 121,6 nm par triplage de fréquence dans du

krypton (ou un mélange Kr-Ar).
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III1.17. RAPPELS SUR LA THEORIE DES PROCESSUS NON-LINEAIRES DU

TROISIEME ORDRE DANS LES MILIEUX ISOTROPES [55 a 57]

D'une fagon générale, on peut donner une description
phénoménologique des effets non-linédaires, dans le cadre de
1'approximation dipolaire électrique, en exprimant la pola-

risation induite dans un milieu par un développement du ty-
pe

Pz ey v e PR, e xR E - L T

fii<

0

ol E1, EZ’ EB"‘ sont les champs électriques de fréquences

(n)

v v, et Vs appliqués au milieu et les Y les tenseurs de

17 72
susceptibilité non-linéaire, de rang (n+1), caractéristiques
du milieu. Le premier terme décrit les propriétés optiques
linéaires liées a8 1'indice de réfraction. Les non-linéarités
optiques ne se manifestant qufen champ fort, les termes sui-
vants n'apparaissent qu'avec des flux lumineux intenses.
Ainsi, l'existence du second terme‘fut-confirmée par l'ex-
périence de Franken dans laquelle un rayonnement au deuxiéme
harmonique d'un laser a rubis fut produit en focalisant le
faisceau laser sur un cristal de quartz [58]. Sensiblement
au méme moment, Kaiser et Garrett observérent un effet opti-
que non-linéaire au troisié&me ordre [59]. Depuis, les pro-

S gme fy o< ‘
cessus non-linéaires du 3 ordre ont été largement déve-

*
Le fait de mettre Eo dans la formule (III.1) est habituel en unités SI lorsque l'on

considére la polarisation linéaire P = € XE. Si on retient cette notation pour les termes

(n) © -1,1-n

non-linéaires, l'unité de ¥ est alors (V.m ) .
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loppés expérimentalement surtout & partir du début des an-
nées 70, lorsque les lasers pulsés de puissance ont commencé

&4 étre répandus commercialement.

IIT1.1.1. Expression de la susceptibilité non-linéaire

Dans un milieu ne possédant pas de centre de symétrie,
seuls subsistent les éléments pairs du développement (III.1)
Dans un milieu isotrope, les éléments pairs disparaissent au
bénéfice des éléments impairs. lLes effets non-linéaires au
troisiéme ordre apparaissent donc dans tous les gaz, vapeurs
métalliques, etc..

On peut s'affranchir de la notation tensorielle ex-

(n)

plicite de Y gui donnerait une forme compliquée & la re-

lation (III.1). En posant £, = .E. oU e. est le vecteur
vi iTi i

unité de polarisation, on définit scalairement la suscepti-

bilité non linéaire

1...\)n)

(n) *
o (=v_3v,...v )(e ) (e,)  ...(e )
ua1...an ua1...an g’ 1 o'y 1 a1 n an

x(n)(—vc‘;;v

ot u et a o désignent les composantes cartésiennes (x, vy

'ERR
ou z).

Alors, la polarisation induite dans le milieu & l'or-
dre n par une série d'ondes planes monochromatiques peut se

mettre sous la forme scalaire suivante
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(n) _ ) (n) .
Pc z eOK(—vo,v1...vn)x (-vc,v1...vn)E1...E (I11.2)

K(—vc;v1...vn) est un facteur numérique qui tient compte des
symétries de permutation existant dans la sommation suivant

les a_.
n

Les susceptibilités non-linéaires peuvent étre calcu-
lées théoriquement pour un atome (ou une molécule) donné

avec, par exemple, le formalisme de la matrice densité.

La susceptibilité a l'ordre (n) et & la fréquence Vg
qui en est déduite est donnée par la formule générale

(n) . .
X (-vo,v1...v ) =

*
eoggb1 €1gb b ...enQ

_N__ s x o(g) 12 il
nti"e T%gb,...b_ (Qb g-v1...—vn)(9b g—vz...—vn)(ﬂb g—vn)
0 ) 1 2 1
(I11.3)
ou N est la densité d'atomes.
Les fréquences de transition Qij sont définies en ter-
mes d'énergie de transitions atomiques E., E. par Q.. = (E.-E.)
1 J 1] 1]
Les gij sont les éléments -de matrice entre les états station-
naires |i>, |j> de l'atome non perturbé : <i|er{j>..p(g) est

1'élément diagonal de la matrice densité pour 1l'état initial

g non perturbé.

L'opérateur de symétrisation totale ST indique que
ltexpression qui le suit doit étre sommée sur toutes les
permutations des paires Eg, -Vg $ §Pv1"'§VVn‘ I1 y a par

conséquent (n+1)! termes issus de la sommation dans (I11.3).

Cette expression, pour le moins compliquée, permet

cependant de remarquer qu'on peut profiter de transitions
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(n):

atomiques pour augmenter considérablement la valeur de ¥
au voisinage d'une transition atomique, un terme de la forme

(Q -Vi-ann)qUi apparait au dénominateur de la relation

b..g
i

(I1I1.3), s'annule. Cette remarque n'est vraie en réalité que
pour des transitions n'introduisant pas de fortes absorp-

tions, c'est-a-dire pour les transitions & deux photons.

II1.1.2. Etude des effets de focalisation sur le pro-

cessus de génération de troisi&me harmonique

dans les milieux isctropes

Pour plus de simplicité nous nous limiterons ici au
cas du triplage de fréquence, c'est-a-dire au cas ol les

trois fréquences a sommer sont dégénérées
V + V +V-—+ 3V

Une étude particuliérement approfondie des processus
du troisieéme ordre a été réalisée d'abord par Ward et New
puis par G.C. Bjorklund. lLes résutlats de ces études ont
permis de déterminer de fagon tout-4-fait satisfaisante les
conditions expérimentales d'obtention d'U.V.L. par mélange 2
quatre ondes [60 & 62]. Deux points importants peuvent &tre

notés tout de suite.
La puissance engendrée a la fréquence 3v est proportion-
nelle au cube de la puissance incidente & la fréquence v.

Les vecteurs d'onde k' de la polarisation induite et % du

rayonnement incident sont reliés par la relation : k' = 3k
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Pour arriver aux grandes densités de puissance nécessaires
pour le triplage de fréquence il faut focaliser fortement le
faisceau fondamental. Afin de ne pas détériorer les optiques
de la cellule contenant le milieu non-linéaife,il faut donner
a la cellule une longueur beaucoup plus grande que celle de
la zone focale.Au niveau du foyer, il se produit un change-
ment de phase de 7w radians qui affecte de fagon différente
le vecteur d'onde de 1la polarisation induite et celui du
rayonnement engendré. Des interférences destructrices peu-
vent se développer entre des ondes créées a différents en-

droits de la cellule & moins que le glissement de phase ne

soit compensé par un désaccord approprié des vecteurs d'onde.

A) D¢finition de la condition théorigque d'accord de phase
La marche a suivre consiste & définir le rayonnement
engendré au troisiéme harmonique tant du point de vue de 1la

puissance que du point de vue de la forme.

D'une facon générale, 1'approche théorique [62] con-
siste a spécifier la variation spatiale de la polarisa-
tion induite, d'en effectuer une décomposition de Fourier en
ondes planes, a calculer le champ rayonné par chacune de ces
composantes et ensuite d'en déduire le champ total créé en

sommant les contributions de toutes ces composantes.

On suppose que le faisceau fondamental a la fréquence
v posséde un mode Gaussien d'ordre le plus bas (TEMOO) qui

se propage le long d'un axe z.
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Si le vecteur d'onde de ce faisceau dans le milieu
non linéaire est k et 1'amplitude du champ électrique EO,

alors le champ électrique fondamental est donné par
E(r,t) = Re[E(r)e V%] (III.4)

E(r) peut s'exprimer, pour un mode TEMOO, suivant le modele

introduit dans la théorie Boyd et Gordon par : [110]

2 2
. k(x“+y™)
ikz -——T——l—j
E(r) = £ 2 x e DUI+iE (III.5)
o (1+1iE
ang angn 2
b étant le paramétre confocal : b = T X = kwo ol Wy

o}
est le rayon & 1la taille du faisceau (waist), n 1'indice de

réfraction et XO la longueur d'onde dans le vide. E est une

coordonnée normalisée le long de l'axe z, définie par

f étant la position du foyer le long de l'axe z.

Le faisceau fondamental est supposé polarisé linéairement et
le faisceau engendré polarisé linéairement dans la méme di-
rection. Dans ces conditions, on peut négliger 1la nature
vectorielle du champ électrique aussi bien que 1la nature

tensorielle de la susceptibilité non linéaire.
La polarisation induite a 3v est donnée par

—2ﬂi(3vt)1

P5,(r,t) (I11.6)

Re[PBv(r)e

PBv(r)

INX(=39;59,9,9)E () (111.7)

Le facteur numérique % correspond au K(-3v;v,v,v) de la rela-

tion (III.2).
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X est la susceptibilité non linéaire par atome et N la den-

sité d'atomes dans le milieu non-linéaire.

Dans la suite de ce chapitre nous utiliserons la no-
tation simplifiée X(B) 3 la place de x(-3v;v,v,v). €, dispa-
rait de l'expression de P3v si nous passons aux unités ESU
employées plus généralement. Le milieu non-linéaire est sup-
posé occuper le semi-espace z > 0. L'autre semi-espace z < O

“est supposé vide.

D'aprés (III.5) et (III.7)

2 2
. ~k'(x%+y7)
ik'z [——T——v—y——]B(Z)
PBv(r) = %—NX(B)E3 L e b(T+1E (111.8)

O (14iE)°

~

ol k' est le vecteur d'onde de la polarisation induite

k' = k + k + k = 3k
N _ 1, z>0
et ot B(z) = {O 2<0

L'étape suivante consiste a faire une décomposition
de Fourier de PBv(r) pour déterminer les amplitudes des on-
des planes composant la polarisation induite, et en se ser-
vant des équations de Maxwell, d'en déduire le champ total
engendré a la fréquence 3v. Le résultat de cette opération

nous donne pour E3v(r)

DI Rt
E. (r) = i N Trkzv(B)EB b(1+iE)
3v - 4k1 on o (1+iE
E )
e[-(1b/2)Ak(E'-E)]
X f 5 dE' (111.9)
(1 + iE')

-
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ol I<1 et k0 sont les vecteurs d'onde du rayonnement engendré

dans le milieu non lindaire et le vide respectivement.
Le désaccord Ak des vecteurs d'onde est défini par la

relation

Ak = k1 - k' o=k - 3k (1I11.10)

qui représente donc la différence entre le vecteur d'onde du
rayonnement engendré et le vecteur d'onde de la polarisation.
I1 est important de remarquer, en considérant la formule
(I11.9), que Ejv(r) est toujours un mode gaussien TEM_ _ avec
le méme paramétre confocal et la méme position de

ia taille du faisceau que le faisceau fondamental.

En conséquence, la taille du faisceau & 3v et sa di-

vergence sont plus petits d'un facteur A que pour le fais-
V3
ceau fondamental.

La puissance engendrée a la fréquence 3V est obtenue

s

4 1'aide d'une intégrale de la forme

+®

j 27R

o

2
E3v(R)l dR

1/2

avec R = (x2+y2) puisqu'il y a symétrie circulaire de

L}
EBv(r) autour de l'axe z.

On obtient alors
4.3
kK
- NZ[X(B)]ZPiF(bAk). (111.11)

5) :
qu

P = (1,755.10°

3v

N L -1 -
ot les vecteurs d'onde sont exprimés en cm , b en centime-

(3)

tres, N en atomes par cm, X en cmw ert_:)—1 (ESU) par atome,

Pv et PBv en watts.
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La fonction F(bAk) est une fonction sans dimension
qui dépend explicitement du paramétre bAk et qui vaut (si b
est trés petit devant les dimensions de la cellule et si la
zone focale est entigrement contenue dans la cellule)
(mbak)ZeP2%  pour Ak < O
F(bAk) = (I11.12)
0 pour Ak > O
La fonction F(bAk) est maximale pour bAk = -2. Ce résultat
peut étre prévu de fagon approximative en examinant le mo-

déle simple suivant

Dans la relation (III.5), si nous considérons la va-
riation de phase le long de l'axe du faisceau (x=y=0), nous
voyons que, en plus du terme elkz, il y a 1la contribution

du facteur (1+iE)—1. Celui-ci peut s'écrire aussi

(1+iE)_1 i (1+E2)—1/2 e—iArcth

Quand le faisceau traverse la zone focale, il subit un chan-
gement de phase de Arcth'. La polarisation quant a elle,

étant proportionnelle 3 Ej(r), subit un changement de phase

de 3ArctgE’'.

Si on admet que le maximum de puissance engendrée est
obtenu lorsque le rayonnement 2a la fréquence 3v posséde un
mode TEM00 de méme parametre confocal que le faisceau fonda-
mental, alors le faisceau harmonique effectue un changement
de phase de ArctgE'. Par conséquent, 1'écart de phase entre
la polarisation induite et le rayonnement engendré est de

2ArctgE’.
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Cet écart de phase peut étre compensé par le désac-
cord des vecteurs d'onde Ak introduit par la dispersion du

milieu.

En prenant arbitrairement une zone de production d'UVL
comprise entre -b et +b de part et d'autre du point de fo-
calisation, alors E varie de -2 & +2 et donc 1'adaptation de

phase est réalisée si

2b(Ak) = 2[Arctg(-2) - Arctg(+2)]

soit bAk = -2,2 en bon accord avec la valeur théorique.

On note donc que la région ol est créée 1'U.V.L. est
trés restreinte (de l'ordre de grandeur de b), il s'ensuit
que la position du point de focalisation n'est pas critique
pourvu que la zone ol est effectué le triplage de fréquence

soit entigrement contenue dans la cellule.

Si on néglige les effets parasites tels que : claqua-
ge dG & une trop forte focalisation, absorption, effet Kerr
quadratique, etc.. la puissance totale engendrée a 3V est don-
née par (III.11) et donc obéit a la relation de proportion-

nalité

P, ~ PzNz[x(B)]ZF(bAk) . (I11.13)

3v

Si on considére comme constants les paramétres Pv et ¥, 1la
procédure d'optimisation consiste & rendre maximum la gquan-

tité NZF(bAk).
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En supposant que N soit un paramétre indépendant de bAk, ce-
la revient & accroitre N jusqu'a la valeur la plus grande
possible en rendant F maximum indépendamment, donc & réali-

ser la condition

La valeur de b est généralement choisie une fois pour toute
de fagon & se situer a la valeur de Pv maximum tout en ne

créant pas de claquage dans le milieu non linéaire.

En fait, pour un milieu non-linédaire donné Ak dépend de N et
la relation bAk = -2 n'est réalisée que pour une valeur dé-

terminée de N.

Pour rendre Ak indépendant de N, on peut mélanger
avec le milieu non-linéaire un autre milieu dont la non-1li-
néarité peut étre négligeable mais dont la dispersion est
importante. Ak peut alors étre contrdlé en faisant varier la

concentration de cet autre milieu.

En pratique on utilise un milieu de dispersion néga-
tive et on augmente N jusqu'a avoir bAk < -2, puis on ajoute

un milieu de dispersion positive de fagcon & optimiser bAk.

ITII.1.3. Prévisions pour réaliser les conditions ex-

périmentales d'obtention d'U.V.L. & Lyman a

dans le krypton pur et le mélange krypton-

argon

Ayant caractérisé les conditions physiques d'obten-

tion d'U.V.L. par triplage de fréquence, il faut maintenant
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déterminer quels sont les milieux non linéaires qui possé&-
dent la dispersion négative indispensable pour étre utilisés
de fagon efficace. Pour cela, il faut avoir des données ex-
périmentales sur les forces d'oscillateur des transitions et
sur les sections efficaces de photoionisation. Ces données,
gui existent pour les gaz rares, ont été exploitées par
l'équipe R. Mahon et al. [63] qui a calculé les indices de
réfraction pour Ar, Kr et Xe au voisinage de la longueur
d'onde de Lyman a. Le seul gaz rare qui présente une disper-
sion négative pour cette longueur d'onde est le krypton. Par
ailleurs, pour les gaz rares, la limite d'ionisation est si-
tuée & une longueur d'onde beaucoup plus courte que 122 nm,

il n'y a donc pas d'absorption par photoionisation.

Le désaccord Ak entre les vecteurs d'ondes peut étre
défini par rapport & la densité d'atomes N contenus dans le
milieu par :

Zﬁ(nq-n) *

M

Ak = CN = (111.14)

ou C est le désaccord des vecteurs d'onde par atome, par cm

est 1'indice de réfraction a la longueur d'onde du

rayonnement engendré X1

n est l'indice de réfraction & la longueur d'onde du
rayonnement fondamental 3A1

*
L'indice de réfraction a la longueur d'onde A est donné par la formule de Sellmeier :
N

re
(n-1) = —z

M L2y
1 1

la force d'oscillateur de la ieme transition, et Xi la longueur d'onde de la i

ol re = 2,818.10-13 cm est le rayon classique de 1'électron, fi

f.
i
2

eme

transition. On voit donc que Ak qui fait intervenir une différence de deux indices est

proportionnel a N.
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La figure 25 représente |C| en fonction de la longueur
d'onde X1 du rayonnement engendré, pour Ar et Kr. Les par-
ties hachurées correspondent aux valeurs négatives de C et
donc délimitent les régions spectrales ol la dispersion né-
gative autorise le triplage de fréquence. Les régions non
hachurées correspondent aux longueurs d'ondes pour lesquel-
les le gaz a une dispersion positive et peut donc étre uti-
lisé pour réaliser la condition bAk = -2 avec un gaz de dis-

persion négative.

Pour X1 = 121,6 nm, on a ainsi la possibilité d'uti-
liser du krypton pur ou un mélange krypton-argon. A cette

méme longueur d'onde la référence [63] fournit les valeurs

(3)

suivantes pour ¥ et C
-17 (3) _ -36
Cyp = -1,217.10 ot xeo = 1,1.10 ESU
_ -18 (3) 2 v
Cpp = 4,304.10 ot Xpp négligeable
on a
Ak = NKrCKr + NArCAr (I11.15)

Cette relation permet d'évaluer la puissance d'U.V.L. qu'il

sera possible d'atteindre, ainsi que la forme de la courbe

P3v = F(NKr).
£n supposant Ak << k, k1, ko’ la relation (III.11)
s'écrit
-2
_8,215.10 (3)12,2 53 2 bAk
PBv = === —  [x ] NKer(nbAk) e (I11.16a)

G
(3X1)

en utilisant pour Ak la relation (III.15).
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A) Cas_du krypton pur
On peut, en outre, exprimer le rapport PBv/Pi directe-~
ment en fonction de la pression de krypton PKr en prenant b

comme paramétre. On a alors.:

14 -0,323bP
22 - 4,07.1072°p% b2e Kz (III.16b)
P3 Kr

On a posé NKr = CPKr avec PKr en millibars.

Le facteur de conversion C valant : C = 2,6539.1016 atocm"B°

mb_1.

Les courbes (26) représentent cette fonction pour dif-
férentes valeurs de b ; si on diminue b, la puissance engen-
drée s'accroit en méme temps que la pression nécessaire pour

réaliser l'accord de phase.

I1 est donc intéressant de pouvoir exprimer la valeur
optimale de la pression en fonction du parameétre confoncal b.
I1 suffit pour cela de trouver la valeur maximale de la fonec-
tion P3 /Pi, qui est donnée par la relation simple : (figure

27)

Pypeb = 12,384 mb.cm (I11.17)

B) Cas_du _mélange krypton-argon

Dans la pratique, il est plus aisé de garder le para-
métre confocal du faisceau fondamental fixe (lentille de fo-
calisation unique) et d'augmenter la pression de krypton en

utilisant un mélange de gaz pour accroitre la puissance P}v.

Pour ce cas précis, la relation (III.16) s'écrit
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PBv

3
Pv

2 _bAk

22 Pir(bAk) e (III.16c)

= 3,901.10°
avec Ak = 0,11422 P, - 0,3230 P, .

La courbe représentée figure (28) donne une idée de
ce que l'on doit observer si on fait un accord de phase avec
le mélange krypton-argon. Le gain en puissance est ici de 30
pour un accroissement de la pression du krypton de seulement
6.

Ce gain en puissance relatif a l1'augmentation de la
pression de krypton peut étre évalué en calculant les maxi-
mums des relations (III.16b) et (II1.16c) & parameétre confo-

cal b fixé.

La relation (III.16b) concernant le krypton pur est
maximum lorsque bAk = -4 (et non -2 puisqu'ici c'est la

pression de krypton qui est considérée comme une variable).

Ce qui donne & (III.16b) la valeur

P
= - 3,901.10722 p2  (1ge™%). (111.18)
P3 K Kr

v I‘-maX 0

4 b fixé, la fonction F(bAk) peut alors étre optimisée en ef-

fectuant le mélange krypton-argon jusqu'a obtenir bAk = -2,
soit
P3 22 .2 2
—_ = 3,901.10" P, (4e”")(I1I.19)
3 Kr
P” /Kr+Ar max

En faisant le rapport des relations (III.19) et (III.18), on

en déduit le gain G : (figure 29)

2.2
P P e” P
G = [.%;) /[_%gJ - (1I1.20)
P Kr+Ar max P Kr max 4p
v Vv Kr

]
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On note que G ne dépend pas explicitement du parame-
tre confocal, ce qui est normal puisque b n'intervient que
dans le facteur bAk qui est supposé optimisé. Cependant il
intervient par l'intermédiaire du parametre PKr , et donc

0

plus b est grand (donc P petit) plus le gain est impor-

KrO
tant.

On remarque par ailleurs que si PKr = PKr s, G wvaut
e2/4 ~ 1,85 et non 1 comme on aurait pu s'y attendre. En
fait cela veut dire que méme 3 la pression P ocptimisée

Kr ?
o

pour l'accord de phase en krypton pur il est possible d'ob-
tenir un meilleur rendement en rajoutant de l'argon. Le gain
unité, si on réalise un accord de phase avec un mélange

krypton-argon est obtenu pour une pression de krypton

2
PKr ) PKr < PKr
) )

I1 est commode également de pouvoir connaitre la

pression totale PKr + P en fonction de la pression du kryp-

At
ton introduit dans la cellule de triplage. En effet, dans la
pratique, on commence par mettre une certaine pression de

krypton et on ajuste l'accord de phase en ajoutant 1'argon,

on note alors la pression totale.

A partir des relations (III.12) et (III.15) on arrive
a la formule suivante valable pour la longueur d'onde de Ly-

man d

P, + P, = 3,828 p, - 1231

Ar Kr Kr A (I11.21)

La pression totale est donc une fonction linéaire de la pres-

sion de krypton mise au départ.



IT1I.1.4. Quelques considérations spectrales au sujet

. . éme .
du rayonnement engendré au 3 harmonique

Comme le montrent les courbes 25, l'accord de phase
dans le krypton se fait au voisinage d'une fransition et par
suite dans une zone oU la dispersion du gaz varie fortement

avec la longueur d'onde.

Par conséquent, la plage de longueurs d'ondes sur la-
quelle 1l'accord de phase peut étre réalisé est forcément
treés limitée. Nous allons évaluer cette plage de balayage en
nous aidant des données de R. Mahon et coll. [63], dans le but de
savoir si ce phénoméne présente de graves inconvénients pour

des balayages de grande amplitude.

Pour un mélange de gaz krypton-argon, la valeur du
désaccord de phase est donnée par la relation (I11.15). En
considérant la longueur d'onde comme seul parametre variable
et si nous avons optimisé la valeur de F (relation III.11)
pour la longueur d'onde Xo’ alors pour la longueur d'onde A,

nous pouvons réécrire (III.15) sous la forme suivante

cAr(x) 2
Ak(X) = NKrcKr(x) - W{E + NKrcKr(AO)} (I11.22)

(3)

La variation de Xy ¢ est trés faible dans les plages de lon-

gueurs d'ondes que nous allons envisager ; par ailleurs,

(3)

comme nous l'avons déja noté, XAr est négligeable. En re-
portant cette nouvelle valeur de A k dans (III.16c), nous
avons la possibilité de tracer les courbes PBv/Pi( A ) pour

différentes valeurs de PKr 4 b constant, ou pour différentes
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valeurs de b avec PKr et PAr optimisés. Les valeurs numéri-

ques utilisées pour CAr et CKr sont tirédes de la référence

[63].

La figure (30) représente de telles courbes pour b =
0,5 cm,

On a indiqué un intervalle de 1000 GHz autour de 1la
longueur d'onde de Lyman o ; la variation correspondante de

la fonction sz/Pi(k) est de 25 % a 200 mb, on devra par
conséquent en tenir compte pour faire des balayages de gran-
de amplitude et éventuellement choisir une pression plus

faible bien qu'il y ait perte de puissance.

I1I1.1.5. Quelques remarques de synthése

Nous retiendrons de cette partie théorique, concer-
"nant le triplage de fréquence, les éléments essentiels sui-

vants : (cas d'un faisceau fondamental focalisg)

- Si le rayonnement fondamental posséde un mode gaus-
sien TEMOO de paramétre confocal b et de taille W le rayon-
nement engendré au troisiéme harmonique posséde également un
mode gaussien TEMOO de méme paramétre confocal b et donc de

taille wo//7.

- La puissance du rayonnement engendré est soumise a

une condition d'accord de phase
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Pour réaliser cette condition on peut agir soit sur le para-
meétre confocal b scit sur le désaccord de phase Ak par 1l'in-
termédiaire de la pression du gaz. On obtient un Ak négatif

en utilisant un milieu de dispersion globalement négative.

- Les méthodes les plus directes d'action sur la puis-

sance engendrée sont

* |'augmentation de la puissance fondamentale (dans
la limite d'éventuels claquages ou saturations) ; la puis-
sance du troisiéme harmonique augmente proportionnellement

au cube de celle-ci.

* L'augmentation du nombre d'atomes du milieu actif
(donc de la pression) ; mais dans ce cas .il est indispensa-
ble de rétablir la condition d'accord de phase, soit en di-
minuant la valeur de b, soit en effectuant un mélange avec
un milieu de dispersion positive. On peut alors obtenir un

gain théorique de plus de 100.

- La dispersion du milieu variant fortement avec 1la
longueur d'onde, la condition d'accord de phase n'est & peu
pres réalisée que sur une faible plage de longueurs d'ondes

0

(typiquement quelques A & Lyman a).
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IIT1.2. GENERATION D'UN RAYONNEMENT COHERENT A LA LONGUEUR

D'ONDE DE LYMAN a

I11.2.1. Le montage expérimental

Le montage expérimental pour produire un rayonnement
cohérent par triplage de fréquence est trés simple. Il se
compose essentiellement d'une cellule, dans laquelle on réa-
lise le mélange krypton-argon, munie d'une optique adéquate
pour transmettre le rayonnement UVL engendré. Une cellule de
détection, sélective en longueur d'onde, permet par ailleurs
le contréle de la stabilité de ce rayonnement et les régla-

ges du faisceau dans la zone d'interaction.

Le schéma d'ensemble du syst&me accompagnant la cel-
lule de triplage est représenté figure (31). La cellule elle-
méme est un tube en acier inoxydable de diamétre intérieur
16 mm et de longueur 200 mm. Cette cellule peut étre pompée
jusqu'a une pression de 10_6 mb par une pompe turbomolécu-
laire (TPH 040 Balzers) de facon 2 éliminer proprement tou-
tes les impuretés qui risqueraient d'absorber 1'U.V.L.. Le
contrdle du vide est réalisé par une jauge a ionisation pour
les basses pressions et par un manométre capacitif & membra-
ne d'acier (modéle 222 BHS - MKS Baratron) pour la mesure
des pressions de gaz rare. L'alimentation en argon et kryp-

ton se fait par l'intermédiaire de filtres poreux en acier
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inoxydable (f des pores 5 um) de fagon & éliminer les pous-
siéres pouvant provoquer des claquages au point de focalisa-
tion du laser. Des vannes & aigquille assurent un réglage fin

de la pression dans la cellule.

Les gaz rares sont difficilement miscibles, c'est
pourquoi nous avons disposé un petit circulateur en circuit
fermé sur la cellule afin d'obtenir un mélange homogéne lors-

gu'on utilise le mélange krypton-argon.

La partie optique de la cellule comporte une fenétre
d'entrée en silice, un prisme et une lentille en fluorure de
magnésium (MgFZ) pour le rayonnement U.V.L.. Les caractéris-

tiques du fluorure de magnésium sont les suivantes : [64 2

68 ]
A = 365 nm A= 121,6 nm
indice ordinaire 1,386 1,618
indice extraordinaire 1,398 1,625
transmission > 95 % ~ 50 % pour 3 mm
(compte-tenu des pertes d'épaisseur

par réflexion)

Le fluorure de magnésium est d'une utilisation beau-
coup moins délicate que le fluorure de lithium (LiF) ; ce
dernier bien qu'ayant un coefficient de transmission légeére-
ment supérieur a la.longueur d'onde de Lyman a, est hy-
groscoplique, se clive facilement et a une résistance mécani-
que moins bonne [68]. Le fluorure de magnésium se manipule

presqu'aussi facilement que la silice.

Avec le prisme, on sépare les rayonnements a A = 365 nm

et a A = 121,6 nm de fagon & n'avoir que cette derniére lon-
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gueur d'onde dans la zone d'interaction. L'angle du prisme a
été choisi assez petit (environ 20°) pour pouvoir limiter
1l'épaisseur, donc l'absorption, sur toute sa dimension. Un
diaphragme arréte le faisceau laser U.V. (365 nm) & 4 cm de

la zone d'interaction.

Une lentille de 60 mm de distance focale permet, sui-
vant la position du point de focalisation dans la cellule,

d'ajuster a& volonté la focalisation sur le jet.

Certaines molécules, comme le monoxyde d'azote (NO)
ou l'acétone, peuvent étre photoionisées par un rayonnement
2 la longueur d'onde triple. Ceci est intéressant pour pou-
voir détecter sélectivement 1'U.V.L. que nous formons dans

la cellule de triplage. [69 a 73].

Il s'agit donc de collecter les ions formés au passa-
ge du faisceau laser dans la cellule contenant par exemple
du monoxyde d'azote & la pression requise. Le montage réali-
sé est schématisé figure (32). La collection des ions est
effectuée par des plaques planes et paralléles écartées de
1 cm ayant entre elles une différence de potentiel ajusta-
ble. Le signal impulsionnel délivré au moment de 1'impulsion
laser peut étre visualisé sur 1l'écran d'un oscilloscope ou,

aprés intégration, sur un enregistreur.

Le systeme d'alimentation en gaz comporte une vanne &

aiguille et un filtre poreux en acier inoxydable. Le pompage




de cette cellule est effectué directement sur l'enceinte in-
termédiaire. Le contr6le de la pression est réalisé par un

manométre capacitif & membrane métallique (inconel).

Une fenétre en MgF2 laisse passer 1'U.V.L. cbdté jet
et une fenétre en silice, de l'autre c6té, donne la possibi-
l1ité d'exciter les atomes d'hydrogéne avec un deuxiéme étage
laser sans perturber la mesure de puissance sur le premier

étage.

L'ensemble de cette cellule est fabriqué en acier ino-
xydable ; le monoxyde d'azote attaque la plupart des autres

métaux ou alliages.

I1I11.2.2. Caractérisation de l'émission lumineuse & 1la

longueur d'onde de Lyman o

A) Evaluation de la puissance de_1'émission

Etant donné la faible intensité et la trés courte du-
rée de 1'impulsion lumineuse dans 1'U.V.L., il semble diffi-
cile de mesurer la puissance de l'émission par des moyens
conventionnels (calorimétres, détecteurs & semi-conducteurs
ou pyroélectriques étalonnés...), soit qu'ils soient traop
peu sensibles, soit que l'on connaisse mal leurs caractéris-

tiques a la longueur d'onde de Lyman a.

L'utilisation de la cellule gue nous venons de décri-

re doit au contraire permettre une évaluation absolue de
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la puissance. On connait bien les propriétés de photoionisa-
tion du monoxyde d'azote jusqu'aux longueurs d'ondes mar-
quant la limite de transmission des matériaux (A ~ 107 nm).
En particulier, la section efficace de photoionisation, qui
est importante pour 107<A< 130 nm (~ 10~18 cnf), chute brus-
quement vers A = 134 nm qui correspond & la premiére limite
d'ionisation du NO [69,71]. De ce fait, tout rayonnement de
longueur d'onde supérieure & 134 nm ne peut provoquer d'io-
nisation des molécules du gaz et par conséquent ne peut étre
détecté par le systéme. Celui-ci présente donc une certaine
sélectivité en longueur d'onde que nous avons mise & profit
ici puisque le rayonnement & X = 365 nm, de forte intensité,
ne peut pas provoquer d'ionisation dans ces conditions, et

ne doit donc pas perturber la mesure & A = 121,6 nm.

Par ailleurs, le rendement quantique de photoionisa-
tion du NO & la longueur d'onde de Lyman o vaut 81 % ; le
coefficient d'absorption k défini par 1'équation I :]ﬁeprkx)
vaut 65 cm.1 a la méme longueur d'onde (rapporté & la pres-
sion atmosphérique). Pour que le faisceau U.V.L. soit absor-
bé & 99 % sur une longueur de 10 cm (longueur des plaques),

il suffit donc d'une pression de 1,2.10—2 torr (1,6 Pa).

A l'aide du montage électrique décrit par la figure
(32), nous pouvons mesurer le courant induit dans le circuit
par l'ionisation de N molécules de NO pendant le temps dt de

1'impulsion électrique

N

atr © (e est la charge de 1'électron)

i =




ACETONE

MONOXYDE D'AZOTE

Allure des impulsions de tension recueillies a la sortie de la cellule de détection

(tous les parametres relatifs a ces deux oscillogrammes sont ceux du tableau de la page 420,

FIGURE 33
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La tension mesurée aux bornes de la résistance R = 50

est donc :

N

= R =— ¢
u at

En supposant que le faisceau lumineux transporte Np

photons pendant le méme temps dt, on a :

cu Q est le rendement de photoionisation.
Si on assimile l'impulsion lumineuse & un créneau de durée

dt', la puissance créte est donnée par

thp
P. = 0

ol h est la constante de Planck et v la fréquence du rayonne-

ment lumineux.

. f e s a u h dt
Soit en définitive P_ = ——.—2.——7
c Re* Q t
Nous avons fait deux séries de mesures ; l'une avec

du monoxyde d'azote, l'autre avec de l'acétone. Les parame-
tres expérimentaux sont résumés dans le tableau de la page 120

(et illustrés par la figure 33 qui correspond & ces mesures).

Ces deux séries de mesures, réalisées dans des condi-
tions assez différentes, sont en bon accord l'une avec 1l'au-
tre si on considére les différences entre les paramétres.
Elles sont aussi tout a fait cohérentes avec les mesures

faites ailleurs.

Dans la suite des expériences, nous avons utilisé

seulement l'acétone comme gaz de détection. En effet, le mo-
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noxyde d'azote est toxique et il est préférable de ne pas en
conserver une réserve permanente dans la salle d'expérience.
D'autre part nous avons eu beaucoup de difficulté a obtenir
du NO de pureté suffisante. Le gaz commercial contient des
impuretés diverses (NOZ’ NZ’HZO"') que l'on peut éliminer
partiellement en effectuant des distillations successives
sous vide. S'il reste des impuretés, la mesure est entachée

d'une incertitude d'autant plus importante que le faisceau

fondamental (& A = 365nm) ionise ces impuretés.

NO Acétone
Pression ~ 1 mb 0,5 mb
Puissance du faisceau
fondamental (X = 365nm) 0,5 MW 1 MW
Paramétre confocal du
faisceau fondamental 0.5 cm 0,33 cm
Durée de 1'impulsion
lumineuse dt' 8 ns 8 ns
Tension moyenne u. observée 0,25V 0,55 Vv
Durée de 1l'impulsion électrique
dt (dépend de la tension appli- 25 ns 18 ns
quée)
Pression de krypton 300 mb 350 mb
Rendement de photoionisation 0,81 0,1
Transmission de 1'optique MgF2 0,5/3 mm 0,5/3 mm
Puissance créte mesurée 3
A = 121,6 nm 0,2 W 2 W
Puissance créte estimée au niveau
de la zone d'interaction 0,4 W 4 W

Puissance créte estimée au niveau
de la cellule de triplage 0,8 W B W

Puissance théorique
formule (II1.10) 2,4 W 26 W

Bien que 1le rendement quantique de 1'acétone soit

moins bon que celui du NO, il est trés facile & utliser et
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est complétement insensible au rayonnement & 365 nm [73]. La
pression optimale de fonctionnement est plus faible, de

l'ordre de 0,5 mb.

L'écart entre les valeurs mesurées et 1les valeurs
théoriques peut s'expliquer d'une part par des considéra-
tions d'absorption, d'autre part par la forme spatiale du

faisceau qui n'est pas parfaitement gaussienne.

B) Evolution de la puissance en fonction de la pression de

La dépendance en Pi de la puissance PBV émise dans
1'U.V.L. a été vérifiée mais n'a pas fait 1'objet d'une étu-
de systématique car ce n'est pas dans notre expérience un
paramétre critique a ajuster. (on peut cependant la mettre
en évidence dans les résultats du tableau au paragraphe pré-
cédent ol seuls différent légérement les pressions de kryp-
ton et le parametre confocal).

Au contraire, les relations entre la puissance émise
et la pression de krypton d'une part, entre la pression de
krypton et la pression de krypton + argon d'autre part sont
trés intéressantes a déterminer pour se placer dans des con-

ditions expérimentales précises.

Les courbes de la figure 34 illustrent le gain en in-
tensité que l'on obtient en augmentant la pression de kryp-
ton (et sous-entendu, en rétablissant l'accord de phase par

une augmentation de la pression d'argon).
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La courbe a) est la courbe théorique (voir figure 29
au paragraphe III.1.3). La courbe c) a été réalisée apres

6 mb) de toute

une purge et un pompage & basse pression (10~
la tuyauterie des gaz rares. lLa courbe d) a été réalisée

sans prendre aucune précaution particuliére.

La différence entre la courbe théorique et les cour-
bes expérimentales est due essentiellement & 1'absorption
propre des gaz et des impuretés qu'ils contiennent a la lon-

gueur d'onde de Lyman o, ainsi qu'a la forme du faisceau.

Si 1'on ne tient pas compte de l'absorption, le gain
est donné par la relation (III.20). En supposant que 1l'on
focalise au centre de la cellule de longueur %, cette rela-

tion devient en tenant compte de l'absorption

2,2
® Pyr % 8
G = L 2 JEXP[-aKr 7Pk Pkr )}.exp[—aAr 2 PAr}
4P 0
Kr
o]
ou Oy et %pr sont les coefficients d'absorption du krypton

et de l'argon & X = 121,6 nm. (a = 1,1.10-5 mb.cm™ | et

Kt
- 1
ap = 2,1.70 > mb.cm™ ') [23]. Cette relation est représentée

a
par la courbe b) et on remarque qu'il subsiste encore un
écart notable avec les points expérimentaux. L'élimination
de 1l'absorption et des imperfections de forme du faisceau
sont donc d'une importance.primordiable pour la génération
d'un rayonnement de grande intensité & la longueur d'onde de

Lyman o avec cette technique ; 1'effet d'absorption étant

d'autant plus sensible que la pression des gaz est élevée.

La figure 35 est un enregistrement obtenu en faisant

varier la pression de gaz dans la cellule de triplage. On y
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note l'effet spectaculaire d'augmentation de 1l'intensité de
1'U.V.L. lorsqu'on réalise un accord de phase avec le mélan-
ge krypton-argon. L'allure de cette courbe est & comparer
avec la courbe théorique figure (28), elles sont en bon ac-
cord.

Pour les manipulations de rtoutine, nous avons déter-
miné la caractéristique fournissant la pression totale de
krypton et d'argon correspondant a l'accord de phase pour
une pression de krypton donnée (figure 36). Les points expé-
rimentaux s'ajustent trés bien sur la courbe théorique de
sorte que si on connait le parametre confocal du faisceau,
cette caractéristique peut étre déterminée par le calcul

avec une bonne précision (relation III.21).

Enfin, dans la pratique nous nous sommes limités &
une pression de krypton de 350 mb (ce qui donne une pression
totaie voisine de la pression atmosphérique), ceci pour les
raisons suivantes. Tout d'abord, le montage n'était pas con-
¢u pour travailler a une pression notablement supérieure a
la pression atmosphérique. Ensuite, compte tenu de la puis-
sance couramment utilisée de 1 MW créte du faisceau fonda-
mental et de son paramétre confocal, cette pression de kryp-
ton correspond au seuil de claquage dans le gaz ; on ne ga-
gnerait donc rien a augmenter la pression. Enfin, nous avons
remarqué qu'aux pressions plus élevées la puissance d'U.V.L.
est moins stable; une moins bonne homogénéité du mélange en

est sans doute la cause.
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C) Caractérisation spectrale
La caractérisation spectrale de l'émission cohérente

a Lyman a a été menée suivant deux axes différents

- évaluation de 1la largeur spectrale de 1l'émission

lumineuse, donc de la résolution du systéme.

- mesure de la dynamique de balayage en longueur

d'onde sans changement des paramétres de 1'accord de phase.
a) Evaluation de la résolution du systéme

La résolution théorique du systéme est imposée par la
durée de l'impulsion lumineuse si par ailleurs .on suppose la
stabilité de 1'émission notablement meilleure que la largeur

spectrale qui correspond a cette durée.

Dans notre cas, 1l'analyse des impulsions dans 1'U.V.L
obtenues a4 1'aide de la cellule de détection & NO, tend &
penser que leur durée est inférieure & 10 ns, de l'ordre de
8 ns (figure 37). Dans ces conditions, et si on suppose la
forme temporelle de 1'impulsion approximativement gaussien-

ne, la largeur spectrale est donnée par : [33]

2 1n 2

Av TAL

s

ol At est la largeur de 1'impulsion a mi-hauteur.

Cependant, nous ne devons pas oublier que la généra-

tion de ce rayonnement est issue d'un doublage puis d'un tri-
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plage de fréquence ; par conséquent, la limitation par trans-
formée de Fourier est effective sur le rayonnement & la lon-
gueur d'onde fondamentale de 730 nm. A la longueur d'onde de
Lyman @, la largeur spectrale est six fois plus importante

que dans le rouge, soit ici
Av = 240 MHz

L'analyse de la largeur spectrale a été réaliséde in-
directement en faisant la spectroscopie de la raie Lyman a
sur jet atomique d'hydrogéne. Sur la figure (37) est repro-
duit un enregistrement de deux des composantes de cette raie,
a faible vitesse de balayage. La séparation des deux compo-
santes hyperfines visibles sur ce spectre est parfaitement
connue (1420 MHz) ce qui nous a permis de faire une évalua-

tion de la largeur & mi-hauteur des raies : environ 350 MHz.

En réalité cette largeur résulte de la convolution du
profil Doppler résiduel d& au jet et du profil spectral du
laser U.V.L.. Au chapitre IV, 1'élargissement Doppler rési-

duel est estimé & : 210 < Av, < 315 MHz, soit du méme ordre

D
de grandeur que la largeur spectrale théorique. On peut donc
estimer que la largeur de 350 MHz obtenue ici est en excel-

lent accord avec ce qu'on peut attendre de mieux compte-tenu

de la durée de 1l'impulsion et de 1la collimation du jet.

Notons enfin qu'a notre connaissance une telle réso-

lution n'a jamais été atteinte dans 1l'ultraviolet lointain.
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B) Mesure de la dynamique de balayage en longueur

d'onde

I1 est courant que la réalisation d'un spectre exige

T et il et préfe-

une dynamique de balayage de plusieurs cm
rable d'avoir & intervenir au minimum sur les paramétres
susceptibles de modifier la puissance du laser. Nous avons
déja remarqué dans la partie théorique de ce chapitre que la
dynamique de balayage dépend fortement de la pression de
krypton. Nous l'avons vérifié expérimentalement et nous re-
trouvons en cela aussi un bon accord avec la théorie. Sur la
figure 38 nous avons reporté les poins expérimentaux pour
plusieurs valeurs de la pression de krypton, l'accord de
phase étant optimisé avec la pression adéquate d'argon pour
la longueur d'onde de Lyman o. Les intensités relatives ont
été normalisées par rapport au maximum d'intensité mesursé
pour P = 300 mb. Les courbes ont été calculédes a partir de

Kr
la relation (III.22) avec les valeurs de CAr et CKr déduites
de [63] et normalisées par rapport au maximum obtenu pour
chaque valeur de me Le paramétre confocal expérimental est
plus faible que celui qui a servi pour le calcul des courbes
de la figure (30), l'amplitude balayable est donc en réalité

un peu plus grande. On a indiqué, pour comparaison, la dyna-

mique du systéme laser dont nous disposons (900 GHz).
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En conclusion de ce chapitre, nous avons fait la syn-
thése des performances du systéme laser complet, c'est-a-
dire la caractérisation de tous les paramétres de 1'émission

laser a la longueur d'onde de Lyman a.

Puissance créte de 1l'impulsion lumineuse 8 W (avec 1 MW & A = 365 nm)
avec un mélange Kr-Ar estimée a 20 W (avec 1,4 MW)
(32 la pression de 350 mb)

Puissance créte de 1l'impulsion lumineuse
avec du krypton seul (pression de 37 mb et 0,15 W (avec 1 MW & X = 365 nm)
un paramétre confocal de 0,33 cm)

Durée de 1'impulsion lumineuse ~8.1077 s
Taux de répétion 10 Hz
lL.argeur spectrale < 350 MHz

Plage de fréquences contindment balayable > 900 GHz (30 cm_1)
18 MHz

Dérive en fréquence & long terme < 30 MHz par heure

+

Stabilité en fréquence a court terme

Ces paramétres peuvent étre comparés avec ceux d'une
autre source de rayonnement qui opére aussi dans l'ultra-
viclet lointain : les anneaux de stockage produisant le
rayonnement synchrotron. On prévoit que 1l'intensité du fais-
ceau lumineux issu de Super ACO (Orsay), lorsqu'il sera doté
d'un onduleur, sera de 107 photons par angstrom et par im-
pulsion & la longueur d'onde de 122 nm. Les autres caracté-

ristiques sont les suivantes

taux de répétition 4 MHz
durée de 1'impulsion 1 a 1,2 ns
divergence 100 mrd x 10 mrd (suivant deux axes

orthogonaux).
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En utilisant les mémes unités, 1l'intensité de notre

14

0—
systeme laser est de 3.10 photons.A 1 par impulsion et 1la

divergence d'environ 0,1 mrd.
?

Dans certaines conditions, en particulier si le do-
maine de balayage en fréquence n'est pas trop large, la den-
sité spectrale de rayonnement étant beaucoup plus importante
avec un systeéme laser tel que celui que nous avons réalisé,

celui-ci peut étre préféré au rayonnement synchrotron.







CHAPITRE IV

LE JET D'HYDROGENE ATOMIQUE







129

IV. LE JET D'HYDROGENE ATOMIQUE

La réalisation de ce jet n'a pas posé de probléme
particulier si ce n'est pour la source d'hydrogéene atomique
elle-méme, de mise au point un peu plus délicate. 0On sait
que l'hydrogéne moléculaire est pompé plus efficacement que
la plupart des autres éléments a cause de sa faible viscosi-
té ; c'est vraisemblablement le cas aussi avec 1l'hydrogeéne
atomique. Cependant, l'hydrogéne se pieége mal par des dia-
phragmes refroidis méme a 1'hélium liquide, et la pression
partielle d'hydrogéne reste toujours élevée. C'est pourquoi,
dans les systémes ol 1l'on veut éliminer le plus possible
l1'hydrogéne (atomique en particulier) on est amené & enduire
les parois réfrigérantes de charbon actif, ce qui aide au

piégeage de 1'hydrogeéne [74].

Nous avons décidé de réaliser, dans un premier temps,
un pompage classique, sans paroi a charbon actif. Les spec-
tres enregistrés ont montré que la pression résiduelle d'hy-
drogéne est toujours tres inférieure a la pression dans le
jet. Cependant, pour de futures expériences en présence d'un
champ magnétique intense, on devra diminuer beaucoup plus
sérieusement la pression résiduelle d'hydrogéne pour éviter
les décharges de Penning et donc employer un pompage cryogé-

nique.
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Iv.1. LE SYSTEME DE POMPAGE

Pour faire de la spectroscopie & haute résolution sur
jet atomique il est bon de travailler dans les meilleures
conditions possibles de vide, c'est-a-dire vers 10—7 mb¥* ou
au-dessous. Les pompes & diffusion d'huile donnent des pres-
sions plus faibles que cette valeur ; on peut en outre —:a-
jouter des parois refroidies & l'azote liquide, ce qui amé-
liore la vitesse de pompage surtout pour les molécules lour-
des.

La figure (39) représente le systéme de pompage avec
les indications des pressions dans les différentes enceintes
au cours d'un fonctionnement normal. Pour que la décharge
dans 1l'hydrogéne (obtenue par excitation radio-fréquence)
soit stable, il est nécessaire d'y maintenir une certaine
pression (de l'ordre d'une fraction de millibar), et compte-
tenu du diamétre et de la longueur du capillaire (1 mm x
30 mm) le débit d'hydrogéne a une pression de 10—7 mb est
important. La solution qui consiste & disposer deux encein-

tes indépendantes en pompage différentiel offre plusieurs

avantages

- Il n'est pas indispensable d'utiliser un groupe de
pompage de fort débit, la pression dans l'enceinte intermé-

diaire étant maintenue & wune valeur relativement élevée

* - -
L'unité légale de pression est le Pascal. 1 Pa = 10 2 mb = 0,75.10 2 torr. Cependant, la

plupart de nos mesures ont été effectuées en millibars ou en torrs. Nous utiliserons le
millibar dans la suite de ce chapiire.
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4

(< 1077 mb). Toutefois le libre parcours moyen des molécules

est tel (~ 70 cm) que le jet n'est pas détruit.

- La zone d'interaction jet-laser est parfaitement
isolée de la cellule prés de laquelle existe une vapeur ré-
siduelle de molécules diffusées dans toutes les directions.
L'hydrogeéne étant trds difficile & piéger, cet arrangement
limite fortement 1l'accumulation de 1'hydrogéne dans 1l'en-

ceinte d'interaction.

IV.1.1. Détermination des caractéristiques de pompage

Des expériences prévisionnelles sur cellule d'hydro-
géne nous ont permis d'établir que le point de fonctionne-
ment en pression d'une bonne décharge se situe dans la gamme
0,17 2 1 mb, Si on prend comme limite supérieure de pression

-4 . . . £ s s . .
10 mb dans. l'enceinte intermédiaire, on peut déterminer
- approximativement la vitesse de pompage sur cette enceinte ;

il faut pour cela connaitre la conductance du capillaire de

la cellule.

A une pression de 0,1 mb, le libre parcours moyen
pour l'hydrogéne moléculaire est d'environ 0,7 mm, valeur
plus faible que le diamétre du capillaire ; le régime d'écou-
lement est vraisemblablement intermédiaire entre 1'écoule-
ment visqueux et 1'écoulement moléculaire. Dans ces condi-
tions, le débit du capillaire est donné par la formule semi-

empirique de Knudsen : [75]
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1 + C1Pm
u = OL,]Pm + OLZI:-,]——_’_'—SP—] (IV.1)
4 3
avec o, = a- Lo o, = z T R
177 8n 2 2 "3 & m
c, = 2r Y2 c, = 2,47 1 ﬁE
1 n 2

ol P est la pression moyenne le long du capillaire
r et 2 respectivement le rayon et la longueur du capil-
laire
n est la viscosité du gaz
v_la vitesse thermique moyenne

m

p la densité du gaz & la pression de référence (1 Pascal)

Pour l'hydrogéne moléculaire, nous avons

n = 0,88.10"° N s m~ 2
v = 1,77.103 ms )
-7 -3 .
o = 8,875.10 kg m 4 la pression de 1 Pa.

La pression PC dans la cellule étant trés supérieure a la

pression dans l'enceinte, on a Pm = Pc/2 ; la relation IV.1

s'écrit dans ces conditions : (avec r.= 0,5 mm et & = 30 wm)
o er s - 140,054 P_
u = 10 [4,65.10 PC + 1’545(WJ}(IV.2)

u s'expri 1 > g7
prlme alors en m S .

Si S est le débit de la pompe & diffusion (vitesse de
pompage) & la pression Pe que 1l'on désire maintenir dans
l'enceinte, lorsque 1l'on atteint un état stationnaire, les
débits et les pressions s'équilibrent de telle sorte que
(le gaz étant supposé parfait)

SP = uP
e C




hydrogene moleculaire

N

U.P- (ms\mb)

-2
104

g o
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FIGURE 40
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Dans ces conditions, la vitesse de pompage suscepti-
ble de maintenir une pression Pe dans l'enceinte est

P
L

P
e

S = u

La figure (40) donne la courbe uPC en fonction de 1la
pression Pc' De cette courbe on déduit que la vitesse de
pompage de la pompe & diffusion doit étre supérieure a 180 1/s

4

pour pouvoir maintenir une pression de 10" mb dans l'encein-

te intermédiaire avec une pression de 1 mb dans la cellule.

En conséquence, nous avons mis & ce niveau une pompe
dont la vitesse de pompage nominale pour l'hydrogé&ne est de

500 1/s (Diffstak 100/300 Edwards).

Pour le pompage de la zone d'interaction, le débit de
pompage est imposé par le dégazage de l'enceinte, donc par
la surface de matidre exposée au vide. Dans nos conditions
expérimentales, une pompe identique & la premiére est suffi-
sante. Le vide limite possible avec de telles pompes asso-

ciées & des joints en viton est de 5.10—8 mb.

Les pompes primaires & palettes doivent étre capables
d'évacuer le gaz pompé dans l'enceinte au débit maximum des
pompes a diffusion. Nous avons choisi des pompes Leybold
TRIVAC D8A a deux étages d'un débit nominal de 8 w/h adap-

tées a4 ces pompes a diffusion.

IV.1.2. Systéme de protection des pompes

Pendant les périodes ol sont menées les expériences,
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il est nécessaire que le pompage fonctionne jour et nuit de
fagon a obtenir le meilleur vide possible dans l'enceinte.
C'est pour cette raison qu'un systéme automatique de protec-
tion des pompes doit étre installé : une coupure d'eau ou
une remontée de pression seraient préjudiciables pour 1'hui-
le des pompes secondaires et pour la propreté du montage
s'il n'y avait pas d'intervention rapide (1l'huile utilisée
ici est de la SANTOVAC 5 qui est résistante aux attagueschi-

miques et dont la tension de vapeur est faible).

Nous n'allons pas détailler le systéme électromécani-
que complet qui permet de réaliser cette protection, mais
nous donnons les points d'action de 1l'automatisme en fonc-
tion des causes possibles de dégradation du matériel, sur le

tableau IL

A ces mesures de protection en cours de fonctionne-

ment s'en ajoutent quelques unes & la mise en route

- Interdiction de mise en route du systéme si la pres-

sion d'eau de refroidissement n'est pas suffisante.

- Interdiction de mise en route du chauffage des pom-
pes secondaires au-dessus d'une certaine pression dans le

corps de la pompe (0,2 mb).

- Interdiction d'ouverture des vannes papillon pen-
dant le temps de chauffe des pompes secondaires (temporisa-

tion > 20 mn).

- Interdiction d'ouverture des vannes papillon lors-

que la pression dans l'enceinte est supérieure 3 0,2 mb.
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IV.2. LA PRODUCTION ET LE CONTROLE DU JET D'HYDROGENE ATOMI-

QUE

IV.2.1. La cellule excitée par radio-fréquence

Parmi les méthodes possibles de production d'hydro-
géne atomique par dissociation de 1l'hydrogéne moléculaire
nous avons choisi la méthode de dissociation par radio-fré-
quence (R.F.) (cf. Chap. I). Dans certaines conditions, que
nous allons préciser, cette méhtode conduit a des taux de

dissociation de l'ordre de 80 % et méme plus [76].

Dans un premier montage, nous avions couplé l'oscil-
lateur R.F. directement sur la cellule par l'intermédiaire
d'un solénoide enroulé autour du tube de verre. Ce disposi-=

tif simple a cependant de graves inconvénients

- Le couplage R.F.-décharge est extrémement critique
si bien qu'une fois la décharge en fonctionnement, la moin-
dre variation de température ou d'impédance de la décharge

arréte celle-ci et la remise en route est aldatoire.

- La cellule ne pouvant étre refroidie que par venti-
lation, le verre se pollue trés rapidement, ce qui nuit a la

dissociation de l'hydrogéne et & la pureté du jet.

- L'oscillateur, non blindé, rayonne la R.F. ce gqui

perturbe fortement les systémes de détection.

Ces raisons nous ont conduit & envisager un autre

montage qui ne présente pas ces inconvénients.
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L'oscillateur blindé, muni d'un amplificateur 50 W,
est couplé & la décharge a 1'aide d'un résonateur accordé 2a
la méme fréquence. La décharge est refroidie & l'eau de vil-
le (filtrée) sur toute la longueur par une circulation per-
manente dans une double paroi. L'hydrogéne moléculaire pro-
venant d'une bouteille commerciale (pureté N55 Air Liquide)
est filtré a travers une paroi en alliage Ag-Pd. Cette paroi
est en réalité un tube fin et long (¥ 1,6 mm, épaisseur de
la paroi 0,1 mm, longueur 52 mm) fermé a une extrémité et
que 1'on peut chauffer par effet joule en y faisant circuler
un courant sous basse tension (3 &4 4 A sous 0,1 V). A la
température ambiante, la paroi est complétement imperméable;
lorsque l'on chauffe, les mailles de l'alliage s'écartent et

la paroi devient poreuse pour-1l'hydrogéne seulement. Ce dis-

positif sert de fuite réglable d'une trés grande sensibilité.

électrode de | tube en
chauffage alliage Ag-Pd
N = = N
—= — e - — - — - e
. Kfl v Ay s o A 4 H2

corps en
acier inoxydable

* Hz {021 mb)

(142 bars)
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L'ensemble du systéme d'alimentation de la décharge

d'hydrogéne atomique est présenté figure (41).

En ce qui concerne le résonateur R.F., le calcul des
paramétres a été mené grace & une étude assez ancienne (1959)
sur les résonateurs coaxiaux donnant un facteur de qualité Q
élevé [77]. La forme du résonateur est présentée ci-dessous
et les relations entre les différents parametres pour que le
systéme soit résonnant a une fréquence fo donnée dans les

meilleures conditions de facteur de qualité sont les suivan-

tes
0,45 < d/D < 0,6
- b/d > 1
/ 0,4 < d_ /1< 0,6
/ le nombre total de tours
q N = 19UU/F0D
2
B ! ol fo est en mégahertz et D
en ilnches.
' le pas 1 du solénoide
’
L ’ i {VZ- T = FDDZ/ZBOD inches par tour
1
cylindre d 1 L'impédance Z hors charge
en Cuivre 7

= 98000f D en ohms
0

Le facteur de qualité Q hors charge Q = 50 Dfl/2

Les paramétres que nous avons utilisés et qui satisfont a ces

conditions sont les suivants

D = 65 mm d = 31 mm B = 91 mm

d = 1,5 mm
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ce qui, pour une fréquence fo de 30 MHz, conduit a

N

1]
R

24,7 tours T 2,3 mm

1]
it

Z 1300 § Q 700

En réalité nous avons obtenu un pas 1T de 2,5 mm et la
fréquence en charge (lorsque la décharge est en fonctionne-
ment) est de 23,4 MHz. Le couplage entre le résonateur et
l'oscillateur est réalisé par une simple boucle placée entre
le tube de cuivre et le solénoide en cuivre étamé. Le solé-
noide posséde une extrémité soudée sur le tube de cuivre et

l'autre extrémité en 1l'air.

Le générateur R.F. est un oscillateur VCO (oscilla-
teur dont la fréquence est contrélée par une tension) dont
la sortie est amplifiée dans un amplificateur de puissance.
50 W, adapté pour fonctionner normalement sous une impédance
de 50 Q. Ici, 1'impédance est mal adaptée (1300 Q hors char-
ge, vraisemblablement beaucoup moins quand la décharge est
en marche) et nous avons sans doute des pertes de puissance
par réflexion ; de plus, pour cette méme raison, les indica-
tions de puissances fournies par 1'appareil sont certaine-
ment inexactes. Ces quelques inconvénients n'empéchent pas

la décharge de fonctionner dans de trés bonnes conditions.

Avant de terminer ce paragraphe, il est bon de noter
que le tube intérieur de la cellule en pyrex doit étre par-
faitement propre pour assurer un bon taux de dissociation.
Aprés dégraissage & l'acétone et au méthanol on termine dans
un bain d'acide orthophosphorique qui est réputé diminuer la

recombinaison des atomes d'hydrogeéne [17].
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Iv.2.2. La collimation du jet

ot d est la distance des deux diaphragmes délimitant 1le jet

et T, et r, les rayons des diaphragmes.

Dans les conditions de notre expérience, le diamétre
du capillaire de la cellule d'hydrogéne est de 1 mm, celui
du diaphragme 0,5 mm et la distance entre ces deux orifices

est de 60 mm. La collimation et alors de 80.

Cependant, le capillaire ayant une longueur de 30 mm,
la position du diaphragme qui lui correspond dans la défini-
tion de la collimation est plutét placée en arriére de l'ori-
fice de sortie. Par conséquent on peut estimer que la colli-

mation est comprise entre 80 et 120.
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La collimation permet de définir 1la largeur Doppler
résiduelle due au jet atomique. En effet, l'angle de divergen-

ce qui correspond & l'intensité & mi-hauteur du jet est sen-

siblement 1l'angle o, faible par construction, et alors
S N S |
- d - C

La largeur Doppler résiduelle est donnée par

Sv. = —0'B i o = S0 JZRT
Vp * c T c VI

ol Vo est la fréquence de la transition, vp la vitesse la

plus probable, T la température absolue de la décharge et M

la masse molaire du gaz.

Par ailleurs, la largeur Doppler pour toutes les di-

rections est donnée par : [107]

po o 20 JIRT In 7
D™ ¢ M

Par conséquent la largeur Doppler résiduelle et la

collimation sont reliées par
A\)D
2/1n 2 C

Dans le cas de 1'hydrogéne atomique AvD ~ 35 GHz pour une

6\)D =

température de 400 K. Etant donnée la collimation du jet, la

largeur Doppler que nous pouvons attendre est

210 < AvD < 315 MHz
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B) Influence de la forme du diaphragme de collimation sur le

Les premiers enregistrements de la transition Lyman a
4 haute résolution ont montré une forte dissymétrie dans le
pied des raies qui ne pouvait étre due qu'a une diffusion
d'atomes d'hydrogene répartie dissymétriquement par rapport
au jet. Nous avons attribué ce phénomene a la forme du dia-
phragme de collimatidn placé entre la chambre intermédiaire

et la chambre d'interaction.

La figure (42a) montre la forme tubulaire du premier
diaphragme. L'indicatrice d'émission de la source d'hydrogéne
est certainement trés pointue et si celle-ci n'est pas par-
faitement alignée sur l'axe du diaphragme, il en résulte une
diffusion des atomes préférentiellement d'un cété du jet ;
l'effet est mis en évidence sur un spectre réalisé dans ces

conditions.

La solution a consisté &a wutiliser wun diaphragme
"écorceur" (figure 42b) généralement employé avec des jets
supersoniques pour éviter les accumulations de gaz au niveau
du trou [78]. Dans notre cas, les arétes tranchantes du dia-
phragme limitent les diffusions et réflexions sur les parois

et le spectre enregistré est alors symétrique.
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IV.2.3. Le dispositif de contrdle du jet

Ce dispositif, qui n'est pas a demeure sur le montage,
nous a permis de caractériser la stabilité de la production
d'hydrogéne atomique et son évolution en fonction des diffé-
rents paramétrés : pression dans la cellule, puissance R.F.,

fréquence R.F.

La détection de 1'hydrogéne atomique est réalisée par
un détecteur thermique & oxydes métalliques (oxyde de nickel,
oxyde de manganése et oxyde de cobalt) commercialisé par
Thermometrics [79]. La surface du détecteur est un film
d'oxyde de 1 x 1 mm de c6té et de 50 um d'épaisseur connecté
3 l'aide de fils de platine dans un boitier standard T0-5.
Cette petite plaquette a été disposée dans 1'axe du jet a

environ 50 cm de la source.

Le détecteur est insensible aussi bien a 1l'hydrogéne
moléculaire qu'aux rayonnements ultraviolet, visible et in-
frarouge. Le flux d'hydrogéne est mesuré a partir du change-
ment de conductivité du matériau qui intervient lorsque
l1'hydrogéne est combiné chimiquement en surface. Le temps de
réponse est de l'ordre de 2 ms et le signal minimum détecta-
ble est d'environ 109 atomes d'hydrog&éne par mn’ et par se-

conde.
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Comme le coefficient de température de la résistance

2 K-q) il faut, pour

du film d'oxyde est important (~ 4.10°
pouvoir détecter un signal de trés faible amplitude, pouvoir
s'affranchir des variations de résistance. Ceci est obtenu
en modulant le jet d'hydrogéne et en détectant le signal a
travers un pont de résistances puis une détection synchrone.
Le schéma du montage, figure (43), indique les différentes
valeurs des résistances employées ; celle du détecteur est
d'environ 1 MR . La valeur de la variation de tension aux

bornes du pont en fonction de la variation de résistance du

détecteur est donnée par
AV = [RoVo(R_+R-)21AR
s T'B s ' T S

On annule VS en agissant sur les potentiométres de
50 k2 et 5 kf qui assgrent un ajustement grossier et fin. On
a intérét & limiter le courant dans le détecteur afin de ne
pas l'échauffer en donnant a VB une valeur pas trop impor-
tante. La modulation du jet est assurée par un relais élec-
tromécanique sur-lequel est monté un petit galet en téflon qui
glissé sur le diaphragme. Les signaux de modulation ont une
forme carrée ; le temps de montée pour l'ouverture du jet

est de 2 ms et la fréquence de 10 Hz.

Le signal détecté a une amplitude d'environ 10 uV ce

qui est trés faible, mais le rapport signal sur bruit est

meilleur que 100 pour une pression de 0,5 mb dans la cellule.

Une électrode a été placée a la sortie du capillaire pour

é¢liminer les ions.
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Ce montage nous a permis d'établir la courbe du débit
d'hydrogéne atomique en fonction de la pression dans la cel-

lule. On note trois régimes différents : (figure 44b)

o) a basse pression, PC < 0,15 mb, le débit d'hydro-

géene croit rapidement
B) entre 0,15 et 0,4 mb, le débit passe par un palier
Y) pour P. > 0,4 mb, le débit croit de nouveau.

En réalité, ces trois régimes du débit doivent cor-
respondre & trois régimes différents du taux de dissocia-
tion de l'hydrogéne moléculaire. Dans le régime a), le taux
de dissociation doit étre maximum (supérieur & 0,8 pour ce
genre de cellule). Dans le régime B), qui se situe dans .une
bande étroite de pression, le taux de dissociation chute ra-
pidement. Ce phénoméne, déja noté par ailleurs [80], peut
s'expliquer de la fagon suivante : la décharge d'hydrogeéne
s'arréte juste avant le capillaire si bien que les recombi-
naisons se font en majorité & l'intérieur méme du capillai-
re. La gamme de pression 0,15 a 0,4 mb correspond justement

4 la gamme olu le libre parcours moyen de l1'hydrogéne atomi-

que devient de 1'ordre de grandeur du diameétre du capillaire.

Pour les plus faibles pressions, le faible taux de recombi-
naison serait d& essentiellement & des chocs atome-paroi,

mais lorsque la pression augmente on peut penser que ce sont
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les chocs atome-atome ou atome-molécule qui sont responsa-
bles d'un taux de recombinaison plus important. Ce taux de
recombinaison croit bien entendu lorsque la pression augmen-
te encore.

A titre de comparaison, nous avons reproduit une cour-
be (fig. 44a) donnant le taux de dissociation de 1'hydrogéne
en fonction de la pression dans la cellule, dans des condi-
tions voisines des nétres. La chute du taux de dissociation

s'effectue dans la méme zone de pression que dans notre cas.

Sur la figure (45a), on a tracé la courbe donnant le
débit d'hydroggne en fonction de la puissanceR.F. appliquée &
la décharge. Compte-tenu du gain de 1l'amplificateur et des
caractéristiques du circuit, la puissance maximum appliquée
4 la décharge est d'environ 25 W. A la pression choisie ici,
le taux de dissociation est certainement trés inférieur & 1
puisque la variation du débit est d'abord linéaire puis sa-

ture légérement lorsque la puissance injectée dépasse 16 W.

La figure (45b) indique que la plage de fréquences
R.F. assurant la stabilité de la décharge s'étend sur envi-

ron 3,5 MHz autour de la fréquence de résonance.

Enfin sur la figure (46) est reproduit un enregistre-
ment de plusieurs heures pour montrer la stabilité a long
terme de cette source. Aprés la périodede mise en route si-
multanée de la décharge et du flux d'hydrogéne (environ 1/2
heure pendant 1laquelle 1le filtre Ag-Pd prend son régime
d'éqﬁilibre) la source a un débit stable avec une légére dé-

croissance de 1l'ordre de 1 % sur 5 h 30 mn.
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C) Evalustion de_1'intensité du_jet d'hydrogene

L'intensité d'un jet atomique issu d'une source de
surface A_ (c’) & la pression p (mm de mercure) au niveau
d'un détecteur de surface Aj (c*) placé & une distance £ (cm)
de la source est donnée par : [81]
pASA

22 d

L 2/WT

ol T est la température absolue et M la masse molaire des

I =1,118.10 -(molécules.s_1)

molécules de la source.

De plus, le capillaire de la source étant de grande
longueur (d = 30 mm) devant son rayon (r = 0,5 mm), le nom-
bre de molécules issues de la source doit étre pondéré par

le facteur

8r 2

So = 4,4.10

T =

En ce qui nous concerne, l'intensité du jet, limité
dans la zone d'interaction & une section voisine de celle du
diaphragme écorceur (@ = 0,5 mm) est donc d'environ 2.1012

atomes.s—'1 (a4 2= 10 cm) & une pression de 0,5 torr dans la

cellule.

Compte-tenu de la vitesse thermique des atomes vth=2,7
km.s_q)'le riombre ‘d'atomes “dans. le volume d'interaction (un
cylindre de diametre .0,5 mm et de longueur..i mm) est d'envi-

ron 7,5.105 (équivalent 3 une densité de 4.10° atomes par o).

Au niveau du détecteur (situé a 50 cm de la source)

de surface 1 mw, l'intensité du jet n'est plus que
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4.1011 atomes.s-1, l'angle solide correspondant au détecteur

étant plus petit que celui du diaphragme.

Ces valeurs sont cohérentes avec la valeur du rapport
signal sur bruit (~ 100) et du minimum détectable indiqué

9 2

sur la référence [79] (~ 107 atomes.mm 05_1)0

L'ordre de grandeur de la densité d'atomes dans la
zone d'interaction avec le lasér doit permettre une détec-
tion aisée des niveaux de Rydberg. Si on sature la transi-
tion 1s - 2p de l'hydrogéne atomique avec le laser U.V.L. du
premier étage, prés de 50 % des atomes sont portés dans le
niveau excité 2p. Avec une méthode de détection par ionisa-
tion par champ électrique on collecte ensuite pratiquement
tous les atomes portés sur un niveau de Rydberg par le deu-
xiegme étage d'excitation (une puissance modeste, de l'ordre
du kilowatt créte, suffit sur cet étage pour saturer une

transition 2p - n, oU n est de l'ordre de 30 a 40).

Nous allons exposer au chapitre suivant les résultats
expérimentaux que nous avons obtenus & l'aide du montage la-
ser décrit aux chapitres II et III et du jet atomique d'hy-

drogéne décrit dans ce chapitre.



CHAPITRE V

RESULTATS EXPERIMENTAUX

ETUDE DE L’ATOME D‘HYDROGENE
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V. RESULTATS EXPERIMENTAUX - ETUDE DE | ‘ATOME D’HYDROGENE

V.1. ETUDE DU NIVEAU n=2 DE L'HYDROGENE EN L'ABSENCE DE CHAMP

EXTERIEUR

En l'absence de champ extérieur, le hamiltonien HO re-
flétant 1'état interne de 1l'atome d'hydrog&ne peut étre mis

sous la forme suivante : [82]

P2
HO :ﬁ-i- V(R) (V.1)
- e2
ol V(R) = - Tl est 1'énergie potentielle de 1'électron dans
0

le potentiel coulombien du noyau et 4 la masse réduite de
l'électron. P est 1l'opérateur impulsion de la masse p dans
le repére 1ié au centre de masse de l'atome. La résolution

de l'équation de Schrodinger associde & HO

H¢y = EV

0

permet, en particulier, de déterminer les valeurs propres de
H0 gui sont les énergies possibles de 1'électron dans le
champ coulombien du noyau (l'origine des énergies étant par

conséquent fixée a 1'énergie d'ionisation). Ces énergies

quantifiées sont données par
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R
] '%“Cn%‘ =_;—§ (N=1,2,3,...) (v.2)

y _ e L1
ot a = Qﬂeoﬁc T 137

Ry est la constante de Rydberg pour 1l'hydroggne (Ry =
H.

est la constante de structure fine et

109677,6 cm

Dans ce mod2le simple, tous les états de méme nombre
quantique principal n ont donc méme energie. Si on néglige
les effets de spin, le nombre quantique orbital & prend tou-
tes les valeurs entidres entre 0 et (n-1) et le nombre quan-

tique magnétique m, 1ié au moment orbital, toutes les valeurs

2
entitres entre (-2) et (+2). La dégénérescence d'un niveau

de nombre quantique n est donc nZ.

Cependant, l'expression (V.1) n'est qu'approchée, el-
le ne tient pas compte, entre autres, des termes traduisant
les effets relativistes et les effets magnétiques dus au

1

spin de l'électron.

V.1.1. Structure fine

Compte-tenu de la grande précision que permettent de-
puis longtemps les méthodes de spectroscopie atomique, on
n'a pas pu en rester au modéle simple, non relativiste, de
Bohr ;3 il a fallu évaluer la contribution des corrections &
apporter a H0 pour expliquer l'observation de la structure
fine.

Contrairement aux autres atomes (alcalins en parti-

culier, qui sont par ailleurs trés comparables & 1l'hydrogéne),
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la structure fine de 1'hydrogéne ne peut évidemment pas
s'expliquer par les interactions électrostatiques des élec-

trons entre eux.

La méthode rigoureuse pour obtenir la structure fine
des niveaux d'énergie de 1l'atome d'hydrogene, c'est de ré-
soudre l'équation de Dirac pour un électron placé dans le
potentiel coulombien du proton. La résolution peut se faire
exactement et prend en compte le spin de 1'électron de méme
que les effets relativistes. L'expression exacte de 1'éner-
gie d'un niveau caractérisé par les nombres quantiques n, %,

s, J est la suivante : (oU J = T+3, J = 2t1/2).

-22-1/2
En,J = mec2[1+a2{5—J-%+/QJ+%)2 - aZJ } (v.3)

On constate que 1l'énergie ne dépend que de n et J et non de
2. (L'apparition de la masse de 1'électron m, au lieu de 1la
masse réduite u vient du fait que l1'on considére ici un pro-
ton infiniment lourd, ce qui modifie peu les écarts d'éner-
gie).

Cette expression est issue d'un calcul compliqué et
il est plus intéressant de se placer d'un point de vue per-
turbatif pour mettre en évidence les interactions donnant

naissance a la structure fine.

Soit H l'hamiltonien complet de 1l'atome ; 1'équation

de Dirac permet de mettre H sous la forme

H = m,c” + H + H (v.4)

ol H0 a la méme forme que dans (V.1) et H,I représente les au-

tres termes négligés jusqu'ici.




151

L'atome d'hydrogéne est un systéme faiblement relati-
viste (0 = — = 7%7 << 1, ol v est la vitesse de 1l'électron
sur la premiére orbite de Bohr) ; cependant les effets rela-
tivistes ne sont pas négligeables si 1l'on fait de la spec-
troscopie a haute résolution, en particulier pour les états
8 pour lesquels la probabilité de présence de l1'électron au

niveau du noyau n'est pas nulle. Ils sont encore accentués

si le nombre quantique n est petit.

Dans le domaine faiblement relativiste, le terme H1
est constitué de trois termes correctifs principaux, d'ordre
de grandeur comparable

2

4 ,
_ 2 P P 1 1 dV(R)
H = mec + ?n_ + V(R) - 3 9 -+ 7 2.ﬁ. dR L.S
e 8m~c 2m”c
e e
L i L i | ]
Ha Hee Hsg
%2
+ ——=—= AV(R) + ... (V.5)
2 2
8m~c
e
L ]
H

Le terme HEC représente simplement la correction & 1'énergie
due & la variation relativiste de la masse avec la vitesse.
Le terme HSD explicite le couplage spin-orbite : interaction
entre le moment magnétique intrinséque de l'électron et le
champ magnétique 1ié au déplacement de 1'électron dans le
champ électrostatique du proton.

Le terme HD’ appelé terme de Darwin, qui apparait dans le
développement de H1 indique que l'électron est sensible aux

variations du champ dans son voisinage, sur un domaine dont
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l'extension est peu différente de la longueur d'onde de Comp-

ton H/mec de 1'électron.

L'évaluation de la matrice représentant l'hamiltonien
de structure fine H1 dans la multiplicité n = 2 se fait en-
suite trés simplement. On peut remarquer d'abord que H1 com-
mute avec L2 et donc n'a pas d'élément de matrice entre un
état 2s et un état 2p. Les matrices représentant HEC’ HSO et
HD peuvent étre déterminées séparément dans les sous-espaces
2s et 2p. Le tableau ci-dessous résume les résultats obtenus
pour les niveaux 281/2, 2p1/2, 2p3/2. Les quantités indi-

quées sont les écarts & l'énergie non perturbée donnée par

uca 2
E2 = - 5
pour le niveau n = 2
Déplacement par rap-
<Hee” <Hp> Hsg? port & E,
2s - ;Eim czoc4 -j—m cza4 0 - —é—m CZOL4
1/2 128"e 16 e 128
7 2.4 1 24 5 2.4
2P1/2 | T 3EE"eC @ 0 = 58" @ - T28MeC ¢
2 —Z—m 2,4 0 ;Lm czoe4 - —1—m CZOL4
P3/2 | ~ 384" © 96"e T28"e
On remarque donc que sous l'action de l'hamiltonien
de pertUTbatidﬁfH1, le niveau n = 2 se scinde en trois ni-

. - . . - ! 1 £
veaux dont deux (ZST/2 et 2p1/2) restent confondus. L'écart
1 1 =4 " -
existant entre les niveaux 2p1/2 et 2p3/2 et appelé "struc

ture fine" est numériquement égal a
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1 2 4 -
= gpM cra’ = 0,366 cm

1
E - E
2p3 /9 2Py /9

Seul 1le couplage spin-orbite est responsable de cet écart

puisque les termes HEC et HD déplacent en bloc le niveau 2p.

Cependant, le fait le plus intéressant a noter, c'est
que méme en résolvant exactement 1'équation de Dirac les ni-
veaux de méme J ont méme énergie (les états 281/2 et 2p,|/2
restent dégénérés) tandis que les expériences de Lamb et Re-
therford montrent qu'il existe un écart d'environ 0,035 cm—1
entre les énergies de ces deux niveaux [83]. La description

donnée par 1l'équation de Dirac n'est donc pas entiérement

satisfaisante.

V.1.2. Le déplacement de Lamb

I1 a fallu attendre les développements de 1'électro-
dynamique quantique pour avoir une excellente description de
ce phénoméne et on peut méme dire que c'est celui-ci qui les

a stimulés.

Sans entrer dans les détails, disons que méme en 1'ab-
sence de tout photon incident, il existe dans l'espace vide
un champ électromagnétique fluctuant 1ié au caractére quan-
tique de ce champ. L'interaction du rayonnement électroma-
gnétique du vide avec 1'électron 1ié a 1l'atome peut étre
considérée comme wune modification de 1'énergie potentielle
effective de cet électron. Ceci conduit & effectuer des cor-

rections (dites corrections radiatives) dont 1le terme le

plus important est, pour 1'hydrogéne
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0L5m 02
e

ZTrn3

AE =

le coefficient de proportionnalité dépendant du nombre quan-

tique & [84].

Cette correction a pour effet de lever la dégénéres-

cence entre les niveaux de méme J, 231/2 et 2p1/2 : le ni-
c . . ' _

veau 281/2 est élevé par rapport au niveau 2p1/2 d'une quan

tité qui vaut

S = 1057,6 MHz.

Sur les niveaux plus élevés, cette correction diminue

3 (s ‘
en 1/n”. Les valeurs expérimentales sont en excellent accord
avec la théorie, ce qui constitue au moins un des tests dé-

cisifs de 1'électrodynamique quantique.

V.1.3. La structure hyperfine

Nous avons passé sous silence, dans tout ce qui précé-

de, les interactions magnétiques entre le proton et l1'élec-

tron.
Le proton, de spin I = 1/2, posséde un moment magné-
tique
1
Mo - oBin
I "
. . . . el
ol u_ est le magnéton de Bohr nucléaire [un = 5 ] et le fac-
p

teur gp valant pour le proton gp = 5,585,
Par suite de la présence de la masse mp du proton au dénomi-

nateur de l'expression de U s celui-ci est environ 2000 fois
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plus petit que le magnéton de Bohr ; il s'ensuit que les in-
teractions auxquelles donne lieu le spin du proton sont trés
faibles par rapport & celles qui ont été envisagées pour

l1'instant.

Encore une fois on peut rendre compte de ces interac-
tions en ajoutant & 1'hamiltonien H (V.4) un terme pertur-

bateuthF que nous allons expliciter.

En introduisant dans 1'équation de Schrodinger non
relativiste le potentiel vecteur correspondant au moment ma-

gnétique M on trouve qu'il faut ajouter 1'expression

I’
Ho = - of q L3M cn)M.o.n) = M M|+ BT ML S(R)
hf"anm'l”";} g M p.n) = Mg M+ S5M M,
© | l J 1 |
(1) . (2) (3)
(V.6)

MS est le moment magnétique de spin de 1'électron.

n est le vecteur unitaire porté par la droite reliant le
proton et 1'électron.

Le terme (1) représente l'interaction entre le moment magné-
tique du proton et le champ magnétique créé au niveau du
proton par le déplacement de 1'électron.

Le terme (2) représente l'interaction dipéle-dipdle entre
les moments magnétiques de 1l'électron et du proton.

Le terme (3) ou "terme de contact" rend compte du fait que
le proton‘n'est pas ponctuel et décrit l'interaction du mo-
ment magnétique de spin de l'électron avec le champ magnéti-

que qui existe & l'intérieur du proton.
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Il est clair que les interactions magnétiques entre
proton et électron doivent étre beaucoup plus sensibles lors-
que la charge électronique est proche du noyau, c'est-a-dire
pour le niveau n = 1. Nous allons donc déterminer la struc-
ture hyperfine pour ce niveau. Remarquons, tout d'abord que
pour le niveau 1s, il n'y a pas de dégénérescence orbitale
(2 = 0), mais en considérant les spins de 1'électron et du
proton on voit que la dégénérescence de ce niveau est 4. Par
ailleurs, le terme de structure fine H1 ne léve pas cette
dégénérescence, il se contente de déplacer en bloc le niveau
d'une quantité égale a : --%meczaa. Le niveau 1s n'a donc
pas de structure fine.

Pour lever, au moins partiellement, la dégénérescence, il
faut étudier l'effet du terme HhF'

Le terme (1) apporte une contribution nulle puisqu'il ne
prend en compte que des éléments de matrice angulaires (2=0).
Le terme (2) s'avére étre nul également a cause de la symé-
trie sphérique de l'état 1s.

Seul le terme de contact (3) va donner une contribution non
nulle. On peut séparer les parties orbitales et de spin de

l1'élément de matrice de ce terme et le probléme se réduit a

une interaction de deux spins 1/2 I et S de la forme

AI.S (v.7)

o A est une constante valant

2
m maN=-3 m c Q
A =% &1+ -8 £
= 39 m

m
P p
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Soit F = S+I le moment cinétique total (le moment cinédtique
orbital L est nul), on peut utiliser pour représenter commo-

s I=%3 F3 mF>, F ne pou-

N —

dément l'opérateur (V.7) la base |s=

N -

vant donc prendre que deux valeurs F = 0 et F = 1. La dégé-
nérescence d'ordre 4 du niveau 1s est alors en partie levée
le niveau F = 1 est triplement dégénéré et son énergie est

décalée par rapport a l'énergie du niveau non perturbé d'une

2

A%—. Le niveau F = 0 quant & lui n'est plus dégéné-
3412

ré et son décalage est - - La structure hyperfine de

1'état fondamental, donnée par 1'écart entre les niveaux

valeur +

F =0etF =1, vaut environ 1420 MHz (correspondant 2 AMZ).
Expérimentalement, la transition hyperfine F=z0+ F=1 est 1la
mieux connue de toutes les grandeurs physiques avec 12 chif-
fres significatifs et ceci gréace a l'emploi du maser & hy-

drogéne. C'est la raie de longueur d'onde 21 cm bien connue

en radicastronomie.

Un calcul du méme genre pourrait étre fait pour cha-
cun des niveaux 231/2, 2p1/2 et 2p3/2. Ils possedent une
structure hyperfine beaucoup plus petite que le niveau 1s,.
Chaque niveau se scinde en deux avec les valeurs F = 0 et

F = 1 lorsque J = 1/2, F = 1 et F = 2 lorsque J = 3/2.

La figure (47) est un schéma des niveaux n = 1 et
n = 2, elle résume toutes les perturbations envisagées dans

ce chapitre et les déplacements des niveaux qui en résultent.
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Les transitions possibles entre les niveaux n = 1

et n = 2 - sont données par les reégles de sélection
AR = 1 et AF = 0, #1 (F=0 - F=0 est interdite)

Dans ces conditions, les transitions observables par
absorption & un photon a partir du niveau 181/2 sont les
suivantes : (les écarts indiqués le sont par rapport au cen-

tre de gravité des groupes de raies).

(1a) 1s F=1 — 2p F=0
1/2 1/2 59,2 Mz
(1b) 1s F=1 — 2p F=1
1/2 /2 1420 MHz
(3a) 10969 MHz

15/, F21 —> 2py,, F=1

(3b)  1s F=1 — 2p F=2
1/2 3/2 1420 MHz

| —

(4) s,y F20 — 2py,, F=1

Les écarts 'en fréquence entre les diverses composan-
tes sont indiqués & droite. Il est bien évident que ces
transitions ne peuvent étre résolues que si d'une part la
résolution du systéme d'analyse est suffisante et d'autre
part si leur largeur naturelle n'est pas trop importante.
Dans le cas de 1l'hydrogéne justement, les largeurs naturel-
les des transitions 1s - 2p sont d'environ 100 MHz, il est
donc exclu de pouvoir séparer les composantes hyperfines
(1a) et (1b) et (3a) et (3b). (La durée de vie d'un niveau
2p est de 1,6 ns alors que celle du niveau métastable 2s est

de 1/7 s).
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L'allure d'un spectre de la raie Lyman a en champ nul
est représentée figure (48). Les intensités relatives ont
é6té déduites des tables fournies dans la référence [85] et

sachant par ailleurs que pour une transition sp on a

SP3/p * SPq/g = 2 1

V.2. ETUDE DE L'EFFET STARK POUR L'ATOME D'HYDROGENE

L'application d'un champ électrique uniforme F au
systéme atomique a pour effet d'ajouter au potentiel coulom-

bien créé par le proton un potentiel de la forme
Fz

si ce champ est appliqué dans la direction 0Oz,

L'énergie potentielle de 1'électron s'écrit alors

- 1
V'-ﬁ+ Fz

(Les unités utilisées sont les unités atomiques. L'origine

des énergies correspond 3 la limite d'ionisation de 1l'atome

en champ nul).

L'analyse unidimensionnelle de la fonction V suivant
l'axe privilgié 0z (fig. 49) montre que 1'électron n'est pas
1ié & proprement parler, mais qu'il existe une énergie "cri-
tique" EC = - 2V/F en dessous de laquelle l'électron ne peut
s'échapper que par effet tunnel. L'électron est évidemment
d'autant plus 1ié qu'il est proche du noyau, et au contraire
l'atome s'ionise (classiquement) d&s que son énergie dépasse

£ .
c



energie pofenfielle dans la direction du champ
electrique F (axe 0z)

FIGURE 49
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D'un autre point de vue, on peut dire qu'un atome
dans un état d'énergie donnée E s'ionise dés que le champ

appliqué F est supérieur & une valeur critique :

E représente l'énergie de l'atome lorsqu'il s'ionise dans un
champ F voisin de FC et en premiére approximation on peut
remplacer E par E0 : énergie de 1l'atome non perturbé. Ce qui
permet d'écrire également la loi simple :
S
c (Zn)a
(1)

n étant le nombre quantique principal.

Cependant, ce modéle a une dimension ne donne qu'une
idée sommaire de la réalité. Dans un modéle & trois dimen-
sions, la limite d'ionisation classique EC perd son caracté-
re de frontigére entre deux comportements trés différents du

systéme atomique.

Pour comprendre exactement le comportement de 1l'atome

d'hydrogéne en présence d'un champ électrique, il faut faire

s

appel & une description quantique, connaitre la fonction

z

d'onde décrivant 1'état de 1'électron et donc résoudre 1'é-

quation de Schrodinger.

1 . v : - . -
( )Dans un systéme non hydrogénoide, la loi F_ = (2n%) 4 est assez bien vérifiée expéri-

mentalement a condition d'utiliser le nombfe quantique effectif n* a la place de n.
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V.2.1. L'atome d'hydrogéne en coordonnées paraboliques

L'atome d'hydrogéne non perturbé peut étre décrit en
coordonnées sphériques du fait de 1l'invariance du systéeme
par rotation autour d'un axe quelconque ; dans ces condi-
tions, 1'hamiltonien est séparable suivant les variables an-
gulaires et radiales. Il peut tout aussi bien étre décrit en
coordonnées paraboliques tout au moins dans l'approximation
non relativiste. Ceci est d0 & la symétrie particuliére de
1'atome d'hydrogéne pour lequel les états de méme nombre
quantique principal n mais de nombres quantiques orbitaux %
différeﬁts sont dégénérés (& cause du potentiel exactement

coulombien).

La perturbation due au champ électrique ne permet

plus de décrire le systéme en coordonnées sphériques.

Examinons d'abord en détail les propriétés de symé-
trie de l'atome plongé dans un champ F suivant un axe 0z. De
toute évidence, la symétrie de révolution autour de 0z est
conservée. Ceci permet de ramener le probléme & deux dimen—
sions de la fagon suivante : la seule composante du moment
cinétique T qui commute encore avec H est Li ; les fonctions
propres communes a H et LZ vont donc avoir suivant la coor-
donnée © la forme : (¢ = Arctg %)

eim2¢

V2n

I1 s‘agit maintenant de trouver une autre constante du mou-

vement, qui commute avec H et Li7 de fagon & ramener le pro-

ou me est le nombre quantique associé a Lz
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bléme & une dimension. Pour cela il est nécessaire d'utili-
ser un opérateur qui décrit la symétrie interne de l'atome
c'est-a-dire celle du potentiel coulombien : c'est le vec-

teur de Runge-lLenz

e

o > >
MO = pAL -

qui est une constante du mouvement lorsque l'atome n'est pas
perturbé. Dans le cas ol l'atome est soumis & un champ'? on

introduit le vecteur de Runge-Lenz généralisé

LI -;-(?AT-")A}’

dont la composante MZ reste une constante du mouvement puis-
qu'elle commute avec l'hamiltonien. Mz commute avec LZ et
les trois opérateurs (H, LZ, Mz) forment un ensemble complet

d'observables qui commutent (E.C.0.C.).

Ces propriétés indiquent que la fonction d'onde dé-
crivant 1'état de 1l'atome d'hydrogéne doit étre complétement
séparable dans un systéme de coordonndes appropriédes ; ce

sont en l'occurence les coordonnées paraboliques.

Les coordonnées paraboliques &, n, ¢ sont définies

par les relations

E =1 + z n=71rT-2 ¢ = Arctg %

L'équation de Schrodinger pour 1'atome d'hydrogéne
placé dans un champ électrique uniforme F a la forme suivan-=

te : (F suivant 0z ; en unités atomiques) [86]
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(%A-+E + % -F v =0 (v.8)

On cherche des solutions de la forme

im o
e 2

1
v = — f(g)gln)
vEn v2nm

Ce qui revient a résoudre le systéme d'équations différen-

tielles ci-dessous, oUu les variables £ etn sont séparées

2
1 4% [”z_'_1_z_1_£+£€]f-o
2 dEZ 8€2 2§ 4 8 -
(V.9)
2 21 2z
1_9_(% ___1_5__F_n]g=o
2 an 8{2 2 4 8

Chacune de ces équations est en fait analcgue & une équation
de Schrodinger unidimensionnelle dont l'énergie totale se-

. c ‘ E . . C .
rait représentée par le terme - et 1l'énergie cinétique sui-

br
vant les coordonnées § et n par les relations
2
S e N S a8
E 4 28 852 8
2
T=E+2;m2’—1+in
n 4 2n 8n2 8

Ces équations sont couplées par les paramdtres de sépara-

tion Z1 et Z2 qui sont eux-mémes reliés par la relation
Z1 + 22 = 1 (v.10)

Ces paramétres représentent 1la charge apparente vue par

l'électron dans son mouvement suivant § et n.

A ce stade on peut faire plusieurs remarques

L'axe de quantification 0z étant un axe de symétrie

pour le systéme atomique, la projection LZ du moment cinéti-
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a) : Erergie c1net1que effecive pour la
coordonnée E : - champ faible

champ intense

N\ '|"<,1

N

0 [m, Mo~ "3 v

b) : Energie cinétique effective pour la coordonnéev\.

A - champ faible
- champ critique parabolique F

C - champ intense

FIGURE 50
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que sur cet axe commute avec H et le nombre quantique magné-

tique me est un bon nombre gquantique.

Un plan contenant 0z est un plan de symétrie pour
H, par conséquent, le champ électrique ne l&éve pas la dégé-
nérescence de +mo et -Mmo - Seul mi apparait d'ailleurs dans

les expressions (V.9).

Lorsqu'on fait tendre la variable F vers 1'infini
on voit que le mouvement suivant £ est borné alors que le
mouvement suivant n ne l'est pas (Tn -+ +o ; les zones acces-
sibles & 1'électron sont les zones ol TE et Tn sont simul-
tanément positives (fig. 50)). On s'attend donc & ce que le
mouvement de l1'électron soit 1ié suivant 1la coordonnée §.
Suivant la coordonnée n, il y a possibilité d'ionisation et

on pourra définir un seuil d'ionisation parabolique.

Pour des champs faibles, on peut résoudre le systéme
d'équations (V.9) par un traitement perturbatif. Les termes
%E et %n sont considérés comme des perturbations dans ces
équations du mouvement et pour des valeurs de E et Ml fixées,
on y fait jouer aux parametres Z1 et Z2 le rd6le de valeur

propre. On développe Z1 et Z2 suivant les puissances crois-

santes de F : (4 l'ordre de perturbation N).
N
(N) z (P) P
Z; = Z, (F,ml,n1,E)F
P=0 (V.11)
(N) : (P) P
;) = Z 2,7 (Fymgyn, , EDF
P=0

Les entiers n, et n, apparaissant dans les relations (V.11)
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sont introduits lorsqu'on résoud les équations (V.9) en

champ nul ; les paramétres de séparation sont alors de 1la

forme

N
]

1 %(”1 + 2(mg| + 1)J
1 1
22 -E[nz + 7([“]2’! + 1)]

A 1'aide de la relation Z

+ Z, = 1 on en déduit que

1 2

n=n, +n, + |m£| + 1 (V.11b)

ot n est le nombre quantique principal.

La condition ng) + ng)

= 1 permet de mettre l'éner-
gie £ d'un niveau stark donné sous la forme d'un développe-

ment suivant les puissances croissantes de F
N
E = z g(PIEP
P=0

Nous donnons ici les termes de ce développement jus-

gu'a l'ordre 4, en ayant posé k = n, = n, : [87]

(O ..
2n
(1) _ 3
E = 'Z-'Hk
(2) nt 2 2 2
E = = —[17n° - 3k° - 9m% + 19] (V.12)
16 2
e(3) 2ﬂzk[zsnz k2 &+ 11m? 4 397
c 737 - * Lt
(4) n10 4 2 2.2 2,2
E = - Tﬁ-2--5[5487n + 35182n° - 1134my k" + 1806n°k
4 2 2 4

- 549m” + 575/4k2

+ 147k~ - 3402n my

i, 8622m§ + 16211]
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(0)

Le terme E est évidemment l'énergie de 1'atome non

(1)

perturbé. Le terme E est 1'effet Stark linéaire. Pour les
atomes complexes, les états (non perturbés) de parités dif-
férentes ont des énergies différentes et le terme le plus
important en champ faible est un terme quadratique qui tra-
duit en général 1l'interaction des états issus du méme n.
Pour l'atome d'hydrogéne, l'effet Stark linédaire est da & la

dégénérescence accidentelle des états de méme n mais de

différents.

Si on se limite au premier ordre de perturbation, on

en déduit les points suivants

Le niveau Stark de plus haute énergie du multiplet

de nombre quantique principal n est obtenu en posant n, = n-1
et n, = 0 ; le niveau Stark de plus basse énergie en posant
n, = n-1 et n, = 0. Par conséquent, la séparation en énergie

AE entre les deux composantes extrémes d'un multiplet est

AE = 3Fn(n-1) (V.13)

L'écart entre les termes d'un multiplet croit donc
approximativement en n2 : plus 1'électron est loin du noyau,

plus le moment dipolaire de l'atome est important.

V.2.2. Ionisation des niveaux Stark [105,106]

L'étude du mouvement de 1l'électron suivant la coor-
donnée & permet de déterminer les nombres quantiques E, mos

n qui définissent exactement tout état Stark de 1'atome

1
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d'hydrogéne & un champ électrique F donné. On en déduit 1la
valeur propre Z1(E,F,n1,m2) puis Z2 par la relation (V.10)
et on résoud 1'équation du mouvement suivant la coordonnée n.
Comme nous l'avons déja noté, les états résonnants de 1'ato-
me suivant cette coordonnée ont un caractere quasi-station-
naires a cause de la possibilité d'ionisation par effet tun-
nel & travers la barriére de potentiel. Quand le champ F
augmente, la barriére de potentiel s'amincit et s'abaisse
jusqu'a disparaitre pour un champ F = FZ(n1,ml) (champ cri-
tique parabolique). L’ionisation paf effet tunnel provoque

1'élargissement progressif de chaque niveau jusqu'a se per-

dre dans un continuum lorsque F > F£,

Malheureusement, lorsque F = FE, on est souvent obli-
gé de chercher des solutions au systéme d'équations (V.9)
par une résolution numérique. On peut, en particulier, cal-

culer la probabilité d'ionisation d'un niveau Stark détermi-

né en fonction champ appliqué.

Damburg et Kolosov ont cependant proposé une formule
semi-empirique permettant de calculer le taux d'ionisation

et applicable & n'importe quel niveau. [88 a 90]

‘ 2n2+m+1
1o L4R) exp|- 2R - Ia’F(34n2 + 34n.m + 46n
3 sR-32 2 2 2
n“n,!'{n,+m)!
21Ny
+ 7m% 4+ 23m + —533)} (V.14)

I' est le taux d'ionisation d'un niveau dont 1'énergie E0

dans le champ F est calculée par exemple par la formule (V.

12). On a R = (-ZEO)B/Z/F.
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La figure (51) représente le spectre Stark my = 0 du

niveau n = 33. On y a tracé la courbe (D) joignant les points
pour lesquels la vitesse d'ionisation vaut 107 s"ll pour cha-
que niveau et la courbe classique EC = -2/F.

A la vue de cette figure, nous remarquons les points

suivants

Les états les plus proches de la limite d'ionisa-
tion en ehamp nul ont le champ critique le plus élevé : donc
les états les plus stables d'une multiplicité sont ceux dont
1'énergie de liaison est la plus faible. On peut expliquer
ce fait qualitativement en recherchant quelles sont les cir-

constances les plus favorables pour l'ionisation.

Pour un nombre quantique principal donné, les états
les plus facilement ionisés sont ceux dont l'orbite électro-
nique se trouve essentiellement du coté de 1'anode (z < O,
si z > 0 correspond au sens du champ ?) H ceux—ci correspon-
dent aux faibles valeurs du nombre quantique parabolique P

soit a l'énergie de liaison la plus grande.

La courbe décrivant la limite d'ionisation classi-

que joint le niveau de n, le plus bas au point correspondant

1

environ a son seuil d'ionisation. En effet quand l'atome est

dans 1'état |n, n,=0, m2=0> la probabilité de présence de

=
l1'électron du cé6té des z < 0 est maximale et le modéle é1é6-
mentaire & une dimension doit permettre, avec une bonne ap-

proximation, le calcul du champ critique d'icnisation.
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V.2.3. Croisement des niveaux Stark de 1'hydrogéne

Une autre conséquence de la symétrie du potentiel
coulombien c'est que les niveaux Stark 1issus de deux multi-
plets différents se croisent. En ce sens, l'hydrogéne est un
cas particulier. Dans tous les autres systémes atomiques, la
présence de plusieurs électrons détruit la symétrie exacte
du potentiel coulombien. Cette symétrie, comme nous l'avons
vu, entraine la définition des trois constantes du mouvement
en présence d'un champ électrique statique auxquelles est
associé 1'ECOC (H, Lz’ MZ). Les bons nombres quantiques sont
par conséquent : l1'énergie E, le nombre quantique magnétique

orbital |m et la constante de séparation Z, (ou n,). La

g |

fonction d'onde |E,|m2|,21> est fonction propre & la fois de

HIE, [m|,Z,> E|E, [my|,Z,>

LZIE,|m1|,Zq> |m£|E,|mlH,Z1>

MoLE, [mg|,Z4>

] (z-2z)|E, [mg},Z,>

Lorsque le champ F est suffisamment intense, deux multiplets
peuvent se mélanger. Lorsqu'il y a croisement entre deux ni-
veaux |E,|ml|,Z1> et |E,|m2|,2%>, 1'élément de matrice

<E,|mg|,Z,[H|E,[m,|,Z}> qui représente 1l'interaction entre

g
les deux niveaux est nul puisque toutes les fonctions pro-

pres |E,|m2[,21> forment une base unique de 1'ECOC (H, L_,

MZ).
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Si donc deux niveaux issus de multiplets différents
peuvent se croiser sans interagir on a la possibilité de dé-
terminer expérimentalement les champs critiques d'ionisation
pour chaque niveau de nombre quantique parabolique n donné.
En effet, si on prépare l'atome dans un état |E,|m2|,Z1>, le
fait d'augmenter le champ F va simplement changer 1l'énergie
du systeme atomique jusqu'a l'énergie d'ionisation paraboli-

que Ei (fig. 52) quand on atteint le champ critique FE.

Trois zones, offrant des propriétés spectroscopiques

particuliéres, sont & distinguer : [91]

Dans la zone (1) on n'observe que des structures
Stark quasi-stables de faible largeur spectrale. En appli-
quant un champ F constant et en utilisant la technique d'io-
nisation par champ on fait de la spectroscopie de position et

d'intensité des niveaux Stark.

Dans la zone (2), située entre la limite classique
et la courbe (C) (limite pour les composantes Stark "bleues"),
on trouve en méme temps des structures quasi-stables et un
continuum d'ionisation issu des niveaux supérieurs. Cepen—
dant, pour les raisons indiquées plus haut, ces niveaux dis-
crets n'interagissent pas avec le continuum. Dans cette ré-
gion on peut soit faire de la spectroscopie des niveaux qua-
si-discrets comme dans la zone (1), soit de la photoionisa-
tion en présence d'un champ constant seul pour étudier les

propriétés d'ionisation des états instables.

Dans la zone (3), au-deld de la courbe (C), on ob-

tient seulement un continuum d'ionisation.
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V.2.4., Effet Stark du niveau n = 2

Pour les états de Rydberg tout ce qui vient d'étre
dit est exact méme en champ faible puisque les déplacements
en énergie des niveaux Stark sont trés supérieurs & la struc-
ture fine qui peut encore subsister (au-deld de n = 4 la

structure fine est inférieure & 100 MHz).

Pour le niveau n = 2, en champ faible, ce n'est plus
le cas puisque la structure fine et le déplacement de Lamb

sont treés importants (resp. 0,365 en™ 1 et 0,0353 cm_1).

Décrire l'effet d'un champ électrique sur ce niveau,
demande de prendre en considération les effets relativistes,
les corrections radiatives et les interactions magnétiques

avec le noyau.

Ce travail a été accompli par Luders (sans toutefois
tenir compte des interactions hyperfines) [92]. Les états
Stark sont caractérisés par les nombres quantiques|n,ZhLF,mF>
et si H' est l1'hamiltonien de perturbation, les éléments de

matrice sont donnés par

<n'R'JFImL|H [N jFm>

Cette expression peut étre développée en utlisant les
techniques des moments angulaires. Les résultats de la dia-
gonalisation numérique de cette matrice pour n = 2 sont mon-
trés figure (53). Pour des champs électriques produisant des

déplacements Stark beaucoup plus grands que la structure fi-
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ne, l'effet Stark devient lindaire ; on retrouve naturelle-

ment ce qui a déja été dit pour les états de Rydberg.

Pour terminer ce paragraphe faisons une remarque sur
les durées de vie des états 2s et 2p. L'état 2p peut effec-
tuer une transition radiative & un photon vers 1'état 1s par
conséquent sa duréde de vie Tp est trés courte : de 1l'ordre
de 1,6.10‘9 s, ce qui confére & la transition une largeur
naturelle de 100 MHz. Au contraire la transition dipolaire
€lectrique 2s -+ 1s est interdite & un photon puisque les
états 2s et 1s ont la méme parité ; par conséquent 1l'état
2s est métastable et la principale cause de désexcitation
c'est un processus é deux photons £ =0 - £ =0 qui n'est pas
interdit mais dont la probabilité est trés faible. La durée
de vie de 1l'état 2s est d'environ 1/7 seconde, la largeuf
naturelle de la transition 1s - 2s est donc extrémement fai-
ble;, ce qui permet de‘l'utiliser pour des mesures trés fines
et de déterminer avec plus de précision la constante de Ryd-
berg, le rapport des masses électron/proton et le déplace-
ment de Lamb de 1'état fondamental 1s de 1'hydrogéne [15a,
84]1. Dans un champ électrique, il y a mélange des fonctions
d'ondes des états n = 2, j = % et les durédes de vie des ni-
veaux 281/2 et 2p1/2 en sont affectés de sorte que pour un

champ de 1l'ordre de 500 V/cm les durées de vie sont devenues

toutes deux peu différentes de 27
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V.3. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Toutes les expériences actuellement menées sur 1l'hy-
drogéne sont limitées par 1la résolution instrumentale des

systémes d'analyse lorsqu'on adopte un schéma d'excitation 2

un photon & partir du niveau fondamental 151/2. Seul le grou
pe Rottke, Zacharias, a pu récemment résoudre (approximati-
vement) la structure hyperfine du niveau fondamental dans le

but de produire des protons polarisés [94].

De nombreuses études, (en champs électrique et magné-
tique) qui pouvaient étre effectuées & basse résolution, ont
été rapidement publides [74, 95 a 97]. Bien que des résul-
tats importants aient été obtenus, il reste encore beaucoup

3 attendre d'expériences a haute résolution.

C'est pourquoi nous avons pu tirer parti de 1l'excel-
lente résolution offerte par le systéme laser que nous avons
mis au point pour mener a bien quelques expériences origina-

les et nouvelles sur 1'atome d'hydrogéene

- Spectroscopie de la raie Lyman o (1s - 2p) en champ

nul et en présence d'un champ électrique faible.

- Spectroscopie & haute résolution des états de Ryd-
berg jusqu'a n = 100, en champ nul.
- Spectroscopie a haute résolution d'états de Rydberg

en présence de champs électriques. Etude de 1l'ionisation.

- Photoionisation en présence d'un champ électrique

prés de la limite d'ionisation en champ nul.
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V.3.1. Spectroscopie de la raie Lyman a (1s - 2p)

A) En_champ nul
Nous rappelons briévement 1le schéma d'excitation

adopté dans ce cas

limite d'ionisation en champ nul Le niveau 2p est excité par
LLLLL L L L L L L L L L L LY

Ao/ =
0/3 364,8 nm

absorption d'un photon a la

longueur d'onde de 121,6 nm

2p

‘a4 partir du niveau fonda-
mental 1s. Pour faire 1la
Ao=12LGnn1 spectroscopie de la raie

Lyman o on peut soit i) dé-

tecter la fluorescence sur

1s

la transition 2p - 1s, soit
ii) ioniser l'atome par photoionisation a partir du niveau
2p. Nous avons essayé la solution i) puisqu'a premiére vue,
il s'agit de la plus simple. En réalité, comtpe-tenu du nom-
bre d'atomes contenus dans le volume d'interaction (~7,5.1O5
atomes : évalués au chapitre IV), si on excite 10 % de ces
atomes, 7,5.’!04 photons de fluorescence sont émis a chaque
impulsion. Sachant par ailleurs que 1l'on perd un facteur en-
viron 100 pour la collection de la lumiére (angle solide et
transmission de l'optique dans 1'U.V. lointain) et un fac-
teur 10 & cause du rendement quantique du photomultiplica-

teur (un facteur 100 s'il s'agit de galettes de microcanaux

[98]), on ne peut espérer détecter que quelques dizaines de



) . ‘an/
bssgphy ap sjey3 sap(q
2 uewh) aies e) 3p (e \\
a1dodsod}3ads \ g
e dnod anbiydo abejuow-45 3ynoi4 .

.
.

o
¥

.\N.._ Bl N3 37711N3T

\ 13 IWSTH

L LY

24 By N3 mmpuzuu\
(3NOL3DV NO) \

ON 370717132

N

N 3DVLI 2 AN

(q




175

photons par impulsion. Les détecteurs (photomultiplicateurs
"solar blind"” en particulier) ne sont pas parfaitement in-
sensibles & 1la longueur d'onde de 365 nm, par conséquent 1la
mise en jeu d'une puissance laser considérable rend inévita-
ble la lumiére parasite aussi bien a 365 nm qu'a 122 nm et
selon toute vraisemblance 1'impossibilité de sortir un si-
gnal de fluorescence du bruit de lumiére parasite. Nous
n'avons effectivement pas pu observer de signal de fluores-

cence dans ces conditions.

Nous avons donc opté pour la solution ii) qui consis-
te &8 photoioniser 1l'atome & partir du niveau 2p en utilisant
la lumiére de longueur d'onde 364,8 nm servant a produire
1'U.V. lointain ; dans l'atome d'hydrog&ne, 1'énergie d'un
photon & cette 1longueur d'onde est exactement suffisante
pour faire passer l'atome du niveau 2p au continuum d'ioni-
sation. Le montage optique est schématisé figure (54). I1
aurait été possible d'utiliser directement, pour le deuxiéme
étage, le faisceau U.V. servant au triplage de fréquence ;
les faisceaux U.V. et U.V. lointain sont alors naturellement
superposés dans la zone d'interaction & condition de passer
par le centre optique de la lentille de focalisation. Nous
avons. opéré de cette fagon dans un premier temps mais nous
avons ncoté que les raies enregistrées étaient déformées et
élargies vraisemblablement par un excés de puissance sur le

deuxiéme étage.

Dans le schéma adopté, on sépare & l'aide d'un prisme

en MgF2 (d'angle ~ 199) les faisceaux U.V. et U.V. lointain



176

de sorte que seul le faisceau U.V. lointain pénetre dans la
zone d'interaction. Le faisceau U.V. de forte puissance est
arrété par un diaphragme en acier inoxydable ; une petite
lame en silice évite que les projections de matiére dues 2

1'impact laser ne viennent polluer la lentille en MgF Une

ot

lame nue en silice, placée avant la cellule de triplage ré-:

fléchit environ 5 % de la puissance U.V. dans l'axe du jet
pour photoioniser les atomes déja portés dans le niveau 2p
(1'effet Doppler n'a pas d'importance sur le deuxiéme étage
qui sert simplement de systeéme de détection). Le volume
d'interaction lasers-jet est situé & l'intérieur d'un con-
densateur formé de deux plaques en acier inoxydable distan-
tes de 10 mm. La plaque supérieure est percée d'un trou de
15 mm- X 10 mm sur lequel est soudée une grille en nickel de
faible épaisseur (40 um) et de transparence environ 45 %
pour que les lignes de champ & l'intérieur du condensateur
soient peu déformées. Cette plaque est reliée a la masse
tandis que la plaque inférieure est portée 3 un potentiel

positif,

Une impulsion de champ électrique de queldques volts
et de signe approprié, arrivant juste aprés 1l'impulsion la-
ser, permet de canaliser les ions formés vers le multiplica-
teur d'électrons dont la cathode est portée a un-potentiel
négatif (-2000 V a -3000 V). Ce systéme de détection a 1'a-
vantage ¢évident de permettre de collecter la plus grande
partie des atomes excités. Il suffit donc de faire varier la
fréquence du laser U.V. pour réaliser un spectre de la raie

Lyman o.
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Un exemple de spectre enregistré dans ces conditions
est donné figure (55). On y a porté également, & titre indi-
catif, les positions et intensités théoriques des transi-
tions correspondantes. On sépare facilement la structure hy-
perfine du niveau fondamental (1420 MHz) puisque la résolu-
tion mesurée est de 350 MHz. Les intensités des raies ne
sont pas trés significatives & cause des fluctuations de
puissance importantes sur le laser du premier étage ; le
systéme de normalisation (division du signal d'ions par un
signal proportionnel & la puissance du laser) n'était pas
opérationnel sur cette expérience au moment de l'enregistre-
ment. Malgré cela, on note un bon accord avec la théorie, ce
qui laisse & penser qu'il n'y a pas de phénoméne de satura-
tion dans les conditions expérimentales ol nous étions,

c'est-a-dire

Energie de 1'U.V. & XA = 364,8 nm = 10 mJ/impulsion
Pression du krypton seul = 37 mb (3,7 KPa)
Puissance créte de 1'UVL & 121,6 nm = 0,07 W
Energie de 1'U.V. deuxiéme étage = 0,5 mJ/impulsion
Diamétre estimé du faisceau UVL dans la zone d'in-
teraction , environ 1 mm.

Donc la densité de puissance créte de 10 W/cn® (environ

6.105 W/cmt.nm) était plus faible que 1l'intensité de satura-

S

tion. Celle-ci a été estimée par certains auteurs [99,100] a
107 W/cn.nm, ce qui est cohérent avec nos observations puis-
qu'a une puissance de 1 W créte, les spectres présentent dé-

ja un élargissement notable. Le spectre présenté ici fait en
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FIGURE 56 - enregistrements des raies Stark du niveau n=2
de l'atome d’hydrogene
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outre apparaitre la structure fine (écart 2p1/2—2p_),/2 valant
10969 MHz) mais pas le déplacement de Lamb puisque la tran-

sition 1s - 281/2 est interdite.

1/2

B) En présence d'un champ électrique statique faible

Le champ électrique nécessaire pour ioniser un atome

7 V/cm. Dans

d'hydrogéne dans 1'état n = 2 est d'environ 3.10
cette expérience, nous nous sommes limités & un champ de
5000 V/cm, ce qui représente un domaine de champ faible, od
justement (cf. § V.2.4) le comportement de 1l'atome dans
l'état n = 2 n'est pas linéaire ; ceci est di a la présence

de la structure fine et du déplacement de Lamb qui sont du

méme ordre de grandeur que les déplacements Stark.

Le montage utilisé ici est le méme que celui qui vient
d'étre décrit (fig. 54). Cette fois-ci, le champ appliqué
sur les plaques suffit pour collecter les 1ions sans qu'il

soit nécessaire d'ajouter un champ pulsé.

Sur la figure (56) sont représentés quelques exemples
d'enregistrements pour des champs compris entre 0 et 2000 V/cm.
On voit 1'évolution des différents niveaux et on note pour
l'enregistrement (d) correspondant & un champ de 850 V/cm,
l'interpénétration des raies qui met bien en évidence la ré-
solution atteinte par le systéme laser. A partir d'un champ
supérieur & 200 V/cm le niveau 281/2 apparait a cause du mé-
lange des fonctions d'ondes des états 281/2 et 2p1/2. Ces

enregistrements ont été réalisés avec une polarisation rec-
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tiligne de la lumi&re du premier étage, intermédiaire entre
o et 1, ceci pour bien montrer 1'évolution des niveaux. En
réalité, si on utilise des polarisations rectilignesw ou ¢
sur le premier étage on peut déterminer la pureté des fonc-
tions d'ondes relatives aux états analysés, et au fur et 2a
mesure que le champ augmente, on constate que les états de
m, = 0 se distinguent des états de lmll = 1; Le nombre quan-
tique me peut alors étre considéré comme un bon nombre quan-
tique. Les régles de sélections pour des transitions & par-
tir du niveau 1s (ml = 0) sont déterminées de la fagon sui-

vante

@ [ ®

‘ !

6~ T 6+
—————— ®— — — — = rnQ:(J

Le montage actuel (champ F perpendiculaire & la direction de
propagation de la lumiére) ne permet pas de distinguer entre
o, et o_ et d'autre part, le champ électrique ne léve pas la
dégénérescence en my . Le spectre réalisé a 4530 V/cm (fig.

57) montre clairement la sélection des niveaux suivant la

polarisation.

Sur la figure (58) on a comparé les positions relati-
ves des raies obtenues expérimentalement avec les courbes
théoriques données par la diagonalisation de la matrice H'

sur la base [n,l,j,F,mF> (§ v.2.4). Compte tenu des incerti-
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tudes sur le pointé des raies et sur la valeur du champ élec-
trique (environ 2 %), ces résultats sont en général en bon

accord avec la théorie.

V.3.2. Spectroscopie des états de Rydberg

A) En_champ nul

Avec un premier étage laser fixe et accordé sur la
transition 1s -+ 2p, la spectroscopie des états de Rydberg
nécessite 1'emploi d'un deuxieme étage laser de longueur
d'onde variable et émettant de la lumiére U.V. dans la gamme
365-370 nm. Le laser du deuxiéme étage, comme nous 1l'avons
vu au chapitre 2 a sensiblement les mémes caractéristiques
que le systéme laser fournissant 1'U.V. du premier étage ;
ceci va nous autoriser & faire la spectroscopie & haute ré-
solution des états de Rydberg de 1'hydrogéne avec le montage
optique schématisé figure (54b). La détection se fait par
ionisation par champ. La voie (a) sert épisodiquement pour
contréler que la longueur d'onde laser du premier étage est

toujours bloquée au maximum d'une des transitions 1s = 2p.

Nous avons enregistré des spectres de Rydberg jusqu'a
n = 100 (fig.. 59). A une telle valeur de n, un trés faible
champ électrique parasite suffit pour élargir considérable-
ment les raies. Pour fixer les idées, 1'élargissement pro-
duit par un champ de 0,1 V/cm & n = 100 est d'environ 3,8GHz

(on utilise la formule V.13 qui donne la valeur de l'écart
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en énergie entre les raies extrémes d'un multiplet Stark).
C'est 1'ordre de grandeur des largeurs de raies que nous ob-
tenons ici et vaisemblablement il subsiste dans la zone d'in-
teraction un champ parasite qui peut étre attribué d'une part
4 des charges électriques déposées sur les plaqgques du con-
densateur (film d'huile) et d'autre part au champ résiduel
introduit par le multiplicateur d'électrons. La largeur spec-
trale propre a l'émission laser étant bien entendu beaucoup

plus faible.

B) En_présence d'un_champ électrique statigque

Pour les états de Rydberg, la structure fine étant
indiscernable, 1'application d'un champ électrique minime
suffit 3 mettre en évidence l'effet Stark linéaire. En outre,
le champ électrique d'ionisation est relativement peu élevé
(environ 600 V/em a n = 33) si bien qu'on peut aisément ap-
pliquer 3 l'atome un champ F que l'on peut considérer comme
intense ; dans des conditions de champ intense, l'effet
Stark n'est plus linéaire et il faut pour le décrire employer

des termes d'ordre supérieur en F.

Nous nous sommes placés dans le méme schéma d'excita-
tion que celuil décrit précédemment (§ A). Pour des raisons
de commodité (nombre de raies Stark pas trop élevé, résolu-
tion du systéme, non recouvrement des multiplets, dynamigue
de balayage du laser...), nous avons choisi d'étudier en dé-

tail le multiplet Stark correspondant a n = 33 & une valeur
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du champ électrique F = 23,6 V/cm. Pour la détection, il
faut rajouter au champ continu, qui est appliqué pendant
l'impulsion laser, une impulsion de champ d'intensité suffi-
samment grande pour ioniser tous les niveaux du multiplet ;
les niveaux les plus rouges s'ionisant plus facilement. Dans
notre cas, une impulsion de champ de 1500 V/cm nous a permis

d'analyser entiérement le multiplet.

Des enregistrements typiques sont présentés a la fi-
gure (60). Ces trois spectres correspondent & des excitations
suivant des polarisations différentes des deux étages d'ex-
citation : par exemple : 0 -7 correspond & une excitationg
(polarisation perpendiculaire au champ électrique) du 18T
étage U.V. lointain et & une excitation 7 (polarisation pa-

ralléle au champ électrique du 2°Me étage U.V.).

Les niveaux que l'on peut ainsi atteindre avec le pre-
mier étage d'excitation laser sont résumés sur la figure ci-

dessous
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Le champ électrique appliqué, de 23,6 V, est considé-
ré comme treés faible puisque les déplacements Stark qu'il
ocassionne sont petits devant la structure fine et le dépla-
cement de Lamb (voir par exemple la figure 58a). Le calcul
des probabilités de transition s'effectue donc en couplage
L-S et fait intervenir des transitions entre mjo Le niveau
22P3/2 - que l'on a utilisé comme niveau intermédiaire parce

qu'il est le plus intense - comporte par ailleurs un mélange

de m, = 0 et |m

. 2] = 1

En polarisation m, 1l'excitation des seuls états de

!msl = % conduit a une proportion de 2/3 d'états me = 0 et
Vo ~ . 2
1/3 d'états |m2| = 1 sur le niveau 2 P3/2n

En polarisation g , compte-tenu des probabilités de

transition vers les états de |[m'] = 1ot Imt| = 2, on a une
J 2 J 2

proportion globale de 1/6 sur les états de my = 0 et de 5/6

sur les états de [mQ| = 1.

Sur le deuxiéme étage laser, my peut cette fois-ci
étre considéré comme un bon nombre quantique (voir paragra-
phe V.2.1). Les transitions possibles sont donc les suivan-

tes
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Les spectres de la figure (60) font donc apparaitre

un enchevétrement de raies correspondant a my = 0 et [m2| =1
suivant les polarisations o-m et m-T, et a |n&| = 1,
|ml| = 0 ; 2 suivant la polarisation o-o.

Les raies de my = 0 ou 2 et me = 1 s'intercalent de
telle sorte qu'une raie Stark de m, = 0 ou 2 est au centre
de deux raies de m, = 1 et inversement. Ceci est décrit par

2

la relation entre les nombres quantiques paraboliques :

n=ng +n, + [me| o+ 1.

L'effet Stark étant linéaire, pour m 0, n

= += N =
2 1 2
n-1, les niveaux se répartissent symétriquement par rapport
4 la raie sans champ avec une raie au centre du multiplet si

n est pair, et une raie de part et d'autre du centre si n

est impair. Pour me = T, la disposition est inversée.

On vérifie par ailleurs que l'écart entre des raies

de méme m, est constant & 1'intérieur du multiplet, et est
X

en accord avec les valeurs théoriques aux erreurs de cali-

bration preés.

La répartion des intensités en fonction du nombre
guantique parabolique s'explique de fagon moins immédiate.
L'élément de matrice donnant les probabilités de transitions
entre le niveau 2P3/2 et un niveau Stark fait intervenir des
vecteurs de 1'état 2P3/2 dans une base sphérique et des vec-

teurs de 1'état n = 33 dans une base parabolique ; il s'écrit
l<2,l,mQ|?|n,k,m>|2

ou k = n, - n, est le nombre quantique paraboligue.
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Le développement des vecteurs d'une base parabolique

sur une base sphérique se fait en utilisant des coefficients

de Clebsch-Gordan C(nk,2m) : [101]

n-1
| nkm> = z | nem>C(nk,em)
Q=|m|
' n-1 n-1 )
ot Clnk,em) = (-1)™(20+1)1/2 | 2 z
m-k m+k -m
2 2
Pour la transition de 2p vers n = 33 on a donc

(1)
<21 mQ!Tq |nem>

1—mp 119 1
(-1) ’ <2 1|7 Ing>
—mg q m)

. 1 . . L. s >
ou Té ) est l'opérateur tensoriel de rang 1 associé a r et q
est associé au mode d'excitation : g = 0 en excitation m,

. . ¥
g = =1 en excitation o .

Finalement, l'amplitude de la probabilité de transi-

tion s'écrit

m~1
T-m
<2 1 mliTé1)|nkm> = ) D R 2een) /2
,Q,:|rn|
n-1 n-1
11 g g
2z RTINS
-m m m-K El-i-—- m
g 9 2 z -

ol les éléments <2 1”T(1)”n2> sont proportionnels aux inté-

grales radiales Rg% qui peuvent étre calculées a partir des

formules établies par Gordon [102,86].
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Pour chaque chemin d'excitation, les intensités théo-

riques des raies ont été calculées et portées figure (61).

* En excitation w-m (m£=0, g=0, m=0) : on note un ma-
ximum pour k = 0 et deux minima pour k = *16. Ces minima
correspondent & des interférences entre les intégrales ra-

. 330 332
diales R21 et R21 .

¥ En excitation o-r (m2=1, g=0, m=1) : il y a un mi-
nimum en k = 0 et deux maxima en k = *23 pour les mémes rai-

sons que ci-dessus.

* En excitation o-0 (m£=1, q=1, m=0) ou (mQ:1, q=1,
m=2): il y a deux chemins d'excitation possibles puisqu'an
ne distingue pas entre o7 et ¢”. Ces deux chemins indépen-
dants n'interférent pas entre eux et on ajoute les intensi-
tés des probabilités de transition pour obtenir une repré-
sentation comparable avec les spectres expérimentaux. L'en-
veloppe des raies présente un maximum en k = 0. Les raies en
k = £3Z n'existent que pour le chemin correspondant a m = 0.

(ef. relation V.11b).

Hormis le fait qu'il y a un mélange entre les mp, com-
me nous l'avons déja signalé, les raies des spectres expéri-
mentaux ont des intensités tout & fait comparables & celles
des prévisions théoriques. Il existe cependant une sorte de
"tassement" des raies de plus forte intensité ; la cause de
ce tassement a pour origine une saturation sur le deuxiéme
etage d'excitation. Ceci est corroboré par le fait que le

fond prend une importance considérable au niveau des raies
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intenses. Pratiquement, il était difficile de faire apparai-
tre les raies les plus faibles du spectre (si bn diminuait
beaucoup l'excitation) sans les noyer dans le bruit. Cet ef-
fet est particuliérement sensible en excitation #-7 ol le
contraste est tés grand entre raies faibles et raies fortes

(cf. figure 60).

niveaux
7 non ionisés

niveaux
. » r'e
ionisés

O T T t
impulsion détection
laser des ions
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V.3.3. Ionisation des niveaux Stark

Nous avons pu expérimentalement mettre en évidence
l'ionisation individuelle de chaque niveau Stark pour n = 33.
Comme nous l'avons fait remarquer au paragraphe V.2.3, ceci
est possible puisque les niveaux issus de multiplets diffé-
rents se croisent sans se perturber. Nous avons donc opéré

en suivant le schéma page 187.

En plagant les atomes d'hydrogéne dans un champ con-
tinu FO tel que deux multiplets Stark successifs ne s'enche-
vétrent pas, un balayage du laser entre les énergies E1 et
E2 doit permettre de faire le spectre Stark du niveau n et
d'identifier sans ambiguité les raies auxquelles on attribue
un nombre quantique parabolique (n1 - n2). Si ‘on applique,
juste apeés 1'impulsion laser, une impulsion de champ élec-
trique, d'intensité Fp variable, aux atomes portés dans un
niveau Stark, on est capable d'explorer la limite d'ionisa-
tion paraboliqueen attribuant & chaque niveau (n

-N une

1 2)
valeur de champ critique ch. La figure (62) est un exemple
de spectres réalisés dans ces conditicns avec un.champ con-
tinu Fo = 23,6 V/cm et des champs pulsés Fp = 580 V/em et
Fp = 680 V/cm. On voit trés bien que ces valeurs de Fp cor-

respondent au champ critique pour un niveau de (n,-n,) déter-
2

1



n,-n.=-32

b

l;: 580 V/cm

n= 33
F=23,6V/cm

n1—n =-32

21

%:680 V/em

FIGURE 62
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miné, ici respectivement (n1-n2) = 0 et (n1—n2) = 21.

La figure (63) représente les points expérimentaux
obtenus avec cette méthode. On a tracé la courbe donnant 1la
limite d'ionisation parabolique des états Stark pour une vi-
tesse d'ionisation T = 5.105 8-1 ; cette courbe a été calcu-
lée 3 1'aide de la formule V.14 établie par Damburg et Kolo-
sov. On note le bon accord entre 1'allure de la courbe et 1la
position des points expérimentaux ; cependant, deux séries
de mesures ont été nécessaires pour recueillir tous les points,
et on remarque un léger décalage entre les deux séries qui
est vraisemblablement d0 & des critéres d'évaluation diffé-

rents pour le champ d'ionisation (nombre d'ions déterminant

le seuil d'ionisation).







CONCLUSTION
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CONCLUSION

Ce travail représente, pour une part, une contribu-
tion technique & 1'élaboration d'un laser a trés haute réso-
lution dans l'ultra-vioclet lointain, et, pour une autre part,
une contribution technique et expérimentale & 1'étude de

l'atome d'hydrogéne en présence d'un champ électrique.

La partie instrumentale aussi bien que la partie ex-
périmentale constituent un apport nouveau pour la spectros-
copie atomique. Jusqu'd présent, aucun systéme laser ne cu-
mulait dans l'ultraviolet lointain, des qualités telles que:
grande finesse spectrale, trés bonne stabilité, dynamique de
balayage importante et puissance élevée. Les expériences
effectuées sur l'atome d'hydrogéne ne pouvaient 1'étre qu'avec
un systéme de ce type, c'est pourquoi ils sont complétement
originaux et se situent en bonne place parmi les résultats

obtenus ailleurs.

Le plan adopté dans ce mémoire refléte la démarche
suivie pour atteindre 1l'objectif {ixé c'est-a-dire, faire la
spectroscopie de l'atome d'hydrogéne & haute résolution en

présence d'un champ électrique

1) réalisation de la source monomode dans le visible,
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2) extension au domaine de 1l'ultra-violet lointain
(Lyman o) par conversion de fréquence (doublage puis tripla-
ge),

3) réalisation d'un jet d'hydrogéne atomique,

4) étude expérimentale.

J'ai personnellement élaboré et mis au point la tota-
lité de la partie instrumentale et ma participation a été
essentielle également au niveau de l'expérience de physique
elle-méme. Il convient de résumer, pour conclure, toutes les
caractéristiques instrumentales et tous les résultats expé-

rimentaux.

La partie technique a consisté & réaliser, en premier
lieu, une source lumineuse pulsée, monomode et accordable en
longueur d'onde dans la partie visible du spectre, a 1la
longueur d'onde de 730 nanom2tres. Le '"coeur" du montage est
une cavité en anneau 2 double excitation dont le mode de
fonctionnement est analogue & celui d'un systéme laser a in-
jection & deux cavités distinctes. Dans notre montage, une
excitation continue est réalisée sur un jet de colorant (Py-
ridine 2) par un laser & argon ionisé, et une excitation
pulsée sur une cellule intracavité par une faible fraction

du faisceau d'un laser a YAG doublé en fréquence.

On a vérifié que les caractéristiques spectrales des
impulsions lumineuses émises par cette cavité sont les mémes
que celles du rayonnement continu qui en est issu, excepté

pour la largeur spectrale. La dispersion en fréquence, d'un



192

coup laser a l'autre, élargit peu le profil spectral dont la
limite est de toute fagon imposée par la transformée de Fou-
rier de l'impulsion : cette caractéristique n'est que rare-
ment réalisée dans les autres systémes monomodes fonction-

nant par impulsions.

Le choix d'une cavité en anneau avait été motivé par
des considérations d'intensité dans la cavité et de renvoi
de la fluorescence vers les amplificateurs (voir § II.1). Ce
choix nous a posé des difficultés particuligres pour la sta-
bilisation du mode laser du fait de 1l'extinction du laser
aprés l1'impulsion d'excitation. Bien que le probléme ait été
résolu, 1'utilisation d'une cavité 1linéaire nous aurait

vraisemblablement causé moins de soucis d'asservissement.

L'intensité des impulsions & la sortie de la cavité
est assez forte pour qu'une amplification soit ensuite ef-
fectuée dans de trés bonnes conditions de rapport signal sur
bruit. Avec quatre étages d'amplification, la puissance cré-
te des impulsions lumineuses atteint 5 mégawatts dans un mo-

de spatial proche d'un mode TEMOO

Ensuite par doublage de fréquence dans un cristal de
KDP et triplage de fréquence dans un mélange de gaz rares
(krypton et argon) nous avons obtenu un rayonnement cohérent
4 la longueur d'onde de Lyman o (121,6 nanométres). Une étu-
de systématique nous a permis de caractériser 1'émission lu-
mineuse a cette longueur d'onde en fonction des paramétres
du triplage de fréquence. Les caractéristiques les plus re-

marquables sont les suivantes :
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- La puissance créte atteint la dizaine de watts avec

des impulsions d'une durée de 8 nanosecondes.

- La fréquence est continuement accordable sur un in-

tervalle spectral supérieur a 900 GHz (30 cm—1) .

- Le profil spectral de 1l'émission a une largeur a
mi-hauteur inférieure & 350 MHz ce qui conduit & une réso-

lution encore jamais atteinte & cette longueur d'onde.

- La stabilité a court terme est de %18 MHz et la dé-
rive est inférieure a 30 MHz par heure. Si nécessaire, ces
valeurs pourraient étre améliorées de prés d'un ordre de
grandeur avec un sigmamétre d'asservissment bloqué en fré-
quence au moyen d'un laser hélium-néon asservi sur une raie

d'absorption de 1'iode.

Dans certaines conditions, 1l'utilisation d'un laser
tel que celui-ci peut étre préférable dans 1l'ultra-violet

lointain & celle du rayonnement synchrotron.

Ce systéme laser constitue le premier étage d'excita-
tion de l'atome d'hydrogéne (transition 1s - 2p). Le deuxié-
me étage d'excitation (2p -+ n) est effectué par un systéme
du méme type, déja existant, et que nous avons synchronisé
sur le premier avec une précision de 2 nanosecondes ; la
longueur d'onde de fonctionﬁement est ici de 365 nanométres

environ.

Nous avons enfin réalisé un jet d'hydrog&ne atomique.
L'hydrogeéne moléculaire; préalablement filtré par une paroi

en argent-palladium est ensuite dissocié par une excitation
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radio-fréquence dans une cellule refroidie & l'eau. Les ca-
ractéristiques de ce jet ont été déterminées grace & un dé-
tecteur d'hydrogéne atomique & oxydes métalliques utilisé

habituellement comme détecteur de température.

La collimation du jet, obtenue avec un diaphragme
"écorceur" de faible diam&tre (0,5 millimdtre), a permis
d'éliminer les diffusions atomiques et d'enregistrer des
profils de raies symétriques et pratiquement exempts de fond
Doppler. La largeur Doppler résiduelle a été réduite & une

valeur n'excédant pas celle du profil spectral du laser.

Les résultats expérimentaux originaux obtenus avec
cet ensemble instrumental, gréce & ses propriétés spécifi-

ques de résolution sont les suivants : [103]

- Spectroscopie de la raie Lyman o mettant clairement
en évidence aussi bien la structure fine du niveau 2p (11 GHz)

que la structure hyperfine du niveau fondamental 1s (1,42 GHz).

- Enregistrements de structures Stark sur le niveau
n = 2 avec des champs électriques de faible intensité allant
de 0 a 4500 V.cm-1. Ces enregistrements montrent en particu-
lier les effets de mélange des fonctions d'ondes p et s par
l'apparition du niveau 2s en champ faible (& partir de 200V.

cm_1).

Les écarts observés des composantes Stark en fonction
du champ électrique appliqué sont en parfait accord avec 1la

description théorique.

- Enregistrementde niveaux de Rydberg de n élevé (n =

100).
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- Enregistrement de la structure Stark d'un niveau de
Rydberg (n = 33). Etude de 1'intensité des raies du multi-
plet en fonction des polarisations respectives sur les deux

étages d'excitation.

- Détermination des seuils d'ionisation par champ
électrique des niveaux Stark en fonction du nombre quantique

parabolique pour n = 33.

La présente étude expérimentale dogit étre étendue
prochainement & une étude en présence de champs magnétique
ou électrique intenses. L'adaptation du jet d'hydrogéne ato-
mique sur un systéme d'aimant supraconducteur pouvant four-
nir un champ magnétique de prés de 7 teslas est en cours de
réalisation. Le montage de triplage de fréquence pour 1l'ex-
citation laser du premier étage (Lyman o) va également étre
adapté pour cette nouvelle expérience qui complétera ainsi
une expérience sur l'atome de lithium qui vient d'étre menée
a son terme [11 & 13]. La spectroscopie & trés haute résolu-
tion pourrait aider a mieux comprendre le comportement de

l'atome d'hydrogéne en présence de champs intenses et peut-

étre & en donner une description exacte.

Les résultats obtenus sur cette expérience montrent
que, dans les grandes lignes, les choix qui-ont été faits
étaient bons et que malgré la complexité du montage, 1'uti-
lisation simultanée de tous les systémes nécessaires au
fonctionnement de 1l'ensemble n'entraine pas de difficulté

particuliere.



196

Enfin, les perspectives de développement offertes par
le sytéme laser sont multiples et dues essentiellement & la
facilité d'adapter des sources d'excitation variées ; parmi

celles-ci, nous pouvons citer :

- extension des longueurs d'ondes d'émission a tout
le spectre visible, ultra-violet et ultra-vioclet lointain en
choisissant le colorant et les milieux non-linéaires adap-
tés

- utilisation d'une source fonctionnant avec des im-
pulsions plus longues dans le but d'accroitre encore la

résolution ;

- utilisation d'une source pulsée dont le taux de ré-
pétition soit beaucoup plus élevé (laser a vapeur de cuivre

par exemple).
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TITRE :

Réaiisation d'une source laser pulsée moncmode et accordable en
longueur d'ende dans l'ultra-violet lointain. Contribution & i'stude

de l'atome d'hydrogéne en présence d'un champ glectrique.
RESUME

Cette these rend compte de la réalisation d'un systéme laser pulsé
moncmode et accordable en longueur d'onde émettant dans !'ultra-vialet
lointain. A la iongueur d'onde de la raie Lyman _alp.ha de I'hydrogéne, ia
largeur spectrale de !'émission laser est inférieure 3 350 mégahertz et
la dynamique de balayage continu.en fréquence est supédrieure 4 900
gigahertz ; la puissance créte émise est d'une dizaine de watts pendant
8 nanosecondes, avec un taux de répétition de 10 hertz.

La spectroscopie de la raie Lyman aipha a été effectuéde sur un jet
d'hydrogeénes atomique doté d'une forte coilimation (100). Les spectres
enregistrés avssi bien en champ nul qu'en présence d'un champ électrique
faible mantrent une résolution encore jamais atteinte acette lonaueur
d'onde. A l'aide d'un second étage laser puisé maonamode, synchrenisé sur
ie premier, nous avons enrégistre’ la structure Stark d'un niveau de Rydberg
suivant diverses combinaisons de ia polarisation de la lumigre sur les deux
gtages. Nous avons enfin déterminé les seuils d'ionisation par champ €élec-

trique de différentes compocsantes Stark de ce méme niveau en fonction

du nombre guantique paraboligue.

MOTS CLES : Laser, monomode, ultra-vialet lointain, Lyman saipha,

hydrogéne atomique, champ électrique.
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