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INTRODUCTION

Le but de ce travail est 1l'obtention et 1'analyse
de raies laser infrarouges dans les vapeurs de terres rares,

En Spectroscopie atomique,l'infrarouge moyen ( 2u a 10u)
constitue un domaine encore peu exploré,non par suite d'un manque
d'intéret des transitions qui s'y situent,mais en raison de difficul-
tés.pratiques dont les causes sont assez fondamentales,

L'observation de transitions infrarouges peut,dans cer -
tains cas,faire avancer grandement la classification d'un spectre,
Elle donne accés & des niveaux qu'il serait difficile d'atteindre
par 1'étude du seul spectre visible,mais,de plus,la faible largeur
Doppler facilite 1'étude des structures serréés.

Les difficultés essentielles tienmnent 3 un manque.de
luminosité d'autant plus sensible que 1'on cherche une plus grande
résolution et que 1'on explore les grandes longueurs d'onde;dans ce
domaine 1'émission spontanée est faible A cause du facteur 03 dans
l'expression de l'intensité.Enfin les performances des récepteurs
utilisés pour 1l'infrarouge sont bien inférieures i celles des récep-

teurs utilisés pour le visible,




Depuis quelques années,d'importants progrés ont été réalisgés
tapt en ce qui concerne les méthodes instrumentales ( spectrométre
SISAM{}—zl,spectrométﬁé a grille[3],spectrométrie par transformation
de Fourier[}—é]) qu'en ce qul concerne les récepteurs. Les développem
-ments de 17é&tilde des semi—conducfeurs ont permis de mettre au point
des récepteurs infrarouges 3 faible bruit ( photo-conducteurs mono ou
polycristallins,ddtecteurs photovoltatques). Enfin,récemment 1'utili-
sation du laser comme source spectroscopique de grande intensité pallie
1a faible luminosité des sources classiques: dans 1‘in£rarou§e. Cependant
ce type de source n'est susceptible de donner qu'un faible nombre de
raies, Les transitions laser observées cow¥rent maintenant une large
gamme du spectre des longueuss d'onde depuis le proche ultaviolet
jusqu'a 1l'infrarouge lointain.Certaines d'entre elles sont obtenues
en décharge continue,d'autres en décharge par impulsionscomme clest le
cas,en particulier,de la plupart des raies laser de vapeurs métalli -
ques { cf:tableau 1 ).le carctdre métastable de quelques—uns des
niveaux inférieurs explique qu'on n'observe pas en décharée continue
les transitions qui y aboutissent., Un grand nombre de ces raies sont
situées dans la partie visible du spectre et peuvent &tre étudiées en

émission spontanée par d'autres moyens,

Pour hefre part.nous avons recherché des raies laser infra-
rouges dans les vapeurs de terres rares afin d'aider a la classifica -
tion de leurs spectres., Ceux-ci présentent un grand intéré&t spectrosco-
piquezet certains d'entre eux sont &tudiés depuis plusieurs années
au Laboratoire Aimé Cotton.tant du point de vue expérimental que du
point de vue théorique [ﬁ][é6—3ﬂ . Pour 1l'ensemble des quatre terres

rares étudiées ( Thulium Ytterbium,Samarium et Europium) nous avons




obtenu 38 transitions laser de longueurs d'onde- comprises entre
T et 6u,

L'émission laser une fois obtenue,il est possible d'effectuer
des mesures de longueur d'onde et dlanalyser les structures des
raies & haute résolution; dans ce cas,plusieurs méthodes sont possibles
et ont été utilisées par différents auteurs : battements,croisements
de niveaux etc.,. [52—3i}. Au Laboratoire Aimé Cotton,deux méthodes
ont €té mises au point et appliquées & 1'étude des gaz rares [38].

La premiére utilise les oscillations d'un laser en mode uni que;
1'exploration de la structure se fait par variation continue de la
longueur de la cavité; elle permet une étude 3 trés haute résolution
et est particuliérement bien adaptée au cas des structures serrées
[ 39-41].

Le seconde utilise un laser oscillant sur un grand nombre
de modes,l'exploration de la strueture se fait alors de fagon plus
eclassique a l'aide d'un étalon de Fabry-Pérot extérieur i la cavité
laser, Elle nécessite en général une cavité de grande longueur et
convient bien & 1'étude des structures larges et assez bien séparées
[ 42-43] .

Dans 1'étude des terres rares,nous avons wtilisé cette seconde
méthode .malgré la faible longueur de la cavité { 1,25m).Les instabili-
tés de la cavité et du milieu amplificateur rendent en effet illusoire
un fonctionnement en monomode, On peut cependant mettre & profir ces
instabilités : elles entrainent des oscillations sur des fréquences
légérement différentes A chaque impulsionset un effet de moyenne rend

possible l'exploration par Fabry-Pérot extérieur.




Avant d'entreprendre cette étude & haute résolution.il était
nésessaire de mettre au point la méthode d'excitation par impulsiong
Cette mise aun point a é&té éffectuée sur la vapeur de Manganése,
sa description fait 1l'objet du chapitre I. Les enseignemants obtenus
a2 partir de ce travail préliminaire nous ont amenés A utiliser un
appareillage plus complexe pour 1'étude des vapeurs de terresrareg
nous le déecrivons dans le chapitre II, Enfin.dans le chapitre III
nous présentons les résultats obtenus : mesure des longueurs d'onde,
étude du déplacement isotopique dans l'Ytterbium et de la structure

hyperfine dans le Thulium,
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Tableau 1 -

-RATES LASER DANS LES VAPEURS DES METAUX .

ET DE QUELQUES METALLOIDES

Elément =~ 2 (3.) Classification - réf, [7] , [8] nature de lai températurg  réf.
décharge (°C)
5321 4p' O R ulsée
5346 | 4p' °F., - - - - 4s' °D ’
5/2 3/2
5429 4P 4D - - - - 45 413 1t
3/2 1/2
4 u
-5 1T 5433 I %3/2 (9]
4 U — 4 1"
5454 4p D7/2 4s P5/2
4 4
5474 4p D'I/E - - == 45 P1/2 "
5640 | 4p Do, - - - - 4s °p n
P 5/2 3/2
647 4 2D - - - =~ 45 2P n
> P Dy 1/2
5936 993/2 - 823/2 (1) pulsée 350-400
7039 974 /5 -—-- By " "
- Te IT
. 5576 112 n 125=250
/2 - g
5708 13,  ___. Bsp “ ] {10} [11]
- Te II ? 5454 ? n 125-250
-Te II ? 5640 ? " "
-Te I? 6350 ? " L
| 5097 | Sp 4D7/2 - -~ 44 4F9/2 pulsée
- Se II 0 [12]
4 L 4 "
5228 2 5 “Pg s

(1) cf. Rée. [8]




6024 4p 33)2 4s 3P1 pulsée
- P II 6043 | 4p °p, as e, : [9]
1 1 \
7846 4 P, 4s 'p, '
3 3 )
5498 5p D, 55 P, pulsée
5558 5p °D, 5s e, "
- As II ; 3 [12]
5652 5p D3 58 P2 "
6170 55 "B, 55 5 "
]
3 3 ) '
- §b IT 6130 60 °p, 6s P, pulsée 400500 11
-B 11 3451 | 2p® 'p, 2p P, pulsée ? [13]
8 2 2 .
918 8p P,' /2 5d D3 /2 continue 175
13.800 8p 2p 7s 2s n "
: P Ffe 1/2
L1 "
32,000 8p P1/2 6d D3/2
71.800 8p °p gs 2s " "
' P F/e 1/2
2 2 ] _
-T11I 5350 7s “s, /o - 6p “P, /2 pulsée 800 {75]
> >
- Ca IT 8542 4p P3/2 34 D5/2 pulsée 690
2 2 , i .
- Ca II 8662 | 4p P, 1 34 °p, 4, ' . l16] [17]
_cal 55.460 | 4p P, - 3a 'p, X 550
' 2 2 )
- Sr II 10.330 5p P3/2 44 D5/2 pulsée 460
2 2
- ST I | 10917 | S5p °By g 44 Dy " " [17]
-5r 1 64,560 sp 1P - a2 Tp " "




4924 4f 2F7 /o - 44 2335 /o pulsée 300-400
2 2
6102 5d D5/2 - 5p P3/2 n "
2 2 2 n 1
7479 4s D5/2 - 4p P3/2 '
- Zn II 7588 5p 2P3/2 - 5s 231/2 " d [18] [19]
2 2 :
7758 6s g - 6p 2p " "
1/2 Y
4416 552 2D - 5p 2P pulsée et 200-320
5/ e 3/ 2 | continue.
- ¢d II 5378 42 2F7 /2 - 5d 21)5 7 pulsée " [ 8] [19]
2 2
5337 48 Fgp - 54 "Dy L L
- In II 4681 ae r, - sa “p, pulsée 875-1000 | [19]
6 6
5341 Y Pyp - a Dyp pulsée 1100-1300
5420 6P - a 6D 1] H
Y 5/2 7/2
6 6 111 n
5471 A - 2 D
6 6 It "
6 6 ] [H
5538 v P3/2 - a D.]/E ! [20]
6 6 1t " -
~ MnT 12,900 2 P7/2 - a D9/2
13.294 z %p - a % " "
: 7/2 /2
13.319 2 ©p - a °p " "
: 5/2 7/2
6 6 n 111
13.627 z Ps /o - a2 Dgp
13.864 2z °p - a ®p " "
. 3/2 3/2
6 6 "
13‘997 4 P3/2 - a D1/2 "




5799 4f 2F7/2 - 54 D5/2 pulsée 1000
2 [} 1)
- 6453 60 Py - 6 s, ' | |
2
6844 60 P 1 - 65 %55 u " {13} [19]
- Sn 6579 n "
5132 4f 2F5 2 - a1 "p pulsée | 900-1000
-.Ge II ” [19]
5179 4f F7/2 - 4d D5/2 " "
2 4 '
- Pb II 5372 5¢  °F - 6s6p Ip pulsée 650-800
7/2 5/2 [19] [21]
- Pb I 7229 7s P, - 6° p, " 800-900
3 2 2
5106 4p P3/2 - 45 D5/2 pulsée 1500
-cu1 . 2 2 [22]
5782 4p P1/2 - 45 D3/2 1 n




5677 5f F7/@ - - -~ 64 DS/? pulsée 80-85
2
6149 7r P3/2 - - - 75 51/2 n n
- Hg II ) [23]
- 1] "
7346 | 74 "Dy /o T Py
2
10,583 8s 55/2 - - - 7p P3/2 " 3
11177 | 70 Py - - 78 s, pulsée 80-85
13.673 7p P.] Y I -] 351 1" 1t
t 3 3 1t
15.295 6p P, ===~ T7s 78, pulsée et
continue
16.920 | 5¢ 'F, - --- 6s D, pulsée u
16.942 | 5¢ °F, ---- 6d 3D1 " "
17.073 | 5¢ F, - --- 6d 353 n "
-Hg I 17,110 | 5¢ %F, -w-~- 6a p, " " [24]
17.329 | 74 ‘D, ---- 7p 11:1 " " '
3 3 & "
18.130 6p! F4 “ - w - 6d D3 pulsée et
continue
39.300 ? pulsée o
58.600 | 6pt P 74 op " "
- P 1 - e 5 r
640900 ? LU 1
4
2 2 |
- Au I 6279 6p “P, fo "= 6s° “D, /o pulsée 1600 2 [25]




CHAPITRE I

MISE AU POINT DE LA METHODE DANS LA VAPEUR DE MANGANESE

1/ INTRODUCTION

M, PILTCH et G.GOULD ont donné les caractéristiques d'un montage
permettant d'obtenir des trangitions laser dans les vapeurs métalliques
[44]. Dans le cas du Manganése le courant de créte é&tait d'environ

200 A,la température au moins égale A4 950°C et la longueur du milieu
actif de 80cm. PILICH et coll.ont obtenu 5 raies laser visibles et 6raies

laser dans le proche infrarocuge ( A¢1,4 u) [:Cf.tableau E].

Dans la premiére partie de ce chapitre nous étudions un
montage simple fonctionnant dans des conditions voisines.Nous analysons
d'abord le circuit électrique produisant des impulsions intenses,puis
1'appareillage thermique ( vaporisation du métal étudié) et enfin le
dispositif optique(cavité laser,détection et mesure des longueurs
d'onde),

Dans la seconde partie nous donnons les résultats et

nous détaillons les difficultés rencontrées,




2/ DESCRIPTION DU MONTAGE

a/ Appareillage électrique.

Description - Le procédé le plus simple pour produire des impulsions
électriques intenses dans un tube 4 gaz &4 faible pression consiste
a utiliser la décharge d4'un condensateur,la figure 1 montre les
éléments essentieéls du montage. |

Une alimentation haute tension continue charge le
condensateur de capacité C par l'intermédiaire d'une résistance Rc.
Lersque la tension aux bornes de C est suffisante le tube laser T
devient conducteur et C se décharge par l'intermédiaire d'une faible
résistance Rp.I1l s'agit donc d'un systéme a relaxation.Une petite
résistance ¥ mise en série avec le tube et un oscilloscope & réponse
rapide permettent de connaitre l'allure du courant de décharge au
cours du temps.le rtle de R_ est essentiellement de limiter la valeur

D

maximum du courant de décharge,

Calcul des caractéristiques des impulsions - On obtient un bon ordre

de grandeur dans le calcul des caractéristiques en négligeant les effets
d'induction du circuit;ces effets sont de toute facon inconnus,

Dans ces conditions le phénoméne est simple : il sfagit de 1la charge

et de la décharge d'un condensateur dans un circuit ne comportant

que des resistances pures, Au cours de la charge la tension aux

bornes de C est t

V=B (1-c¢ CE ) avec Ge = C x R,

le courant de décharge est

v

avec b6 = C xR
Rp D




| h.w. 7 Ro:\.o.wo a relaxakion




(to est 1L'instant de la décharge; V, est la temsion d'amorcage de la
décharge dans le tube laser ).On en déduit facilement les caractéristi-
ques des impulsions {(figure 2) en tenant compte du fait quef% 7;f%
soit Rc;b RD: cette condition est nécessaire pour que 1l'appel de
courant vers l'alimentation ne soit pas trop élevé au moment de la
décharge. Finalement on trouve :

E

période des impulsions At E'SC Log - (1)
E-Va

largeur des impulsions 6t=-aD =C x RD

valeur maximum du courant de décharge Ic =

®p

valeur moyenne du courant débité par l'alimentation

- 6t
I:rIc """'E_‘E'—

Valeurs numériques ~ Les valeurs usuelles pour les différents éléments

du circuit sont RD = 2071 Rc = 40 knet C = 0,5 pF.
Pour une haute tension E de 3,8 KV et une tension d'allumage Va mesurée
de 2,4 EV les formules précédentes donnent :

I, =120A I = 60 maA ?,D_—_ 10 psec At = 20 msec
Les valeurs expérimentales confirment ces valeurs a 20 % prés.
Pour des valeurs plus faibles de RD ou de C 1l'accord est moins bon;on
ne peut plus négliger l'influence du tube;il joue meme un rdle
essentiel et le régime d'impulsions devient trés instable.En pratique

on prendra toujours pour RD et C des valeurs telles que 1'on ait

a})} 5 usec

(1) Cette formule suppose que la décharge du condensateur est compléte,

point bien vérifié par l!'expérience,




Courant de de'chc;::ge dv condensoleur
Ffr2




- Remarque : L'examen & 1'oscilloscope du courant de décharge montre

qu'il atteint sa valeur maximum au bout d'un temps t, aprés le

M
début de la décharge (figure 3) : ceci est A0 aux effets de self-induc-
tionPrésentés par les différents éléments du circuit de décharge et

que nous avons négligés,Le calcul bien connu de la décharge d'un

condensateur dans un circuit comprenant une résistance pure R et une

bobine d'induction L en série,montre qu'en régime apériodique on a :
' P

L 148 \/ 4L
Ty = Log avec B=V 1 -

BR 1-B cR?

Les valeurs observées pour tM(de l'ordre de 2 & 3 usec) conduisent

pour L & des valeurs de quelques dizaines de pH,

Montage modifié - Le principal défaut du montage simplifié est de don-

ner des impulsions de courant instables en intensité et en fréquence,
La haute tension E présente & la fréquence de 100 Hz un taux d'!'ondula~
tion assez important(il peut atteindre 15%) et,surtout,les propriétés
du milieu actif ne sont pas reproductibles d'une impulsion A 1l'autre,
Finalement la tension d'allumage Va du tube fluctue de facon aléatoire
il en est de méme pour la fréquence et l'intensité des impulsions.
Beule leur largeur reste A4 peu prés constante,

On peut améliorer la stabilité en se plagant dans des
conditions bien précises de pression et de caractéristiques électri-
ques mais ces conditions sont trop restrictives pour 8tre effectivement
utilisées,

Nous avons obtenu une plus grande stabilité en placant
entre 1'alimentation haute tension et le circuit ( Rc’C’RD) un

circuit'tampon"(L,R',C') ( figure 4).Le condensateur C',
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dont la capacité est trés supérieure & celle de C,joue le rdle de
réservoir d'énergie; R' limite le courant débité par ltalimentation
lors de la charge de C!' et sa valeur est du méme ordre de grandeur
que celle de Rc'

L'utilisation d'une alimentation stabilisée en tension
doit améliorer la regularité,sans résoudre pour autant le probléme
de l'influence du tube & décharge,Sur ce point une amélioration
peut &tre ohtenue en utilisant un éclateur mais lui-mé&me présente
des instabilités, Il nous a paru plus intéressant de mettre au point
un montage a thyratron,lLa commande des impulsions est alors indépen-
dante du circuit de décharge ( C£ chap.II).

Le montage provisoire décrit ci-dessus nous a permis

de mener a bien 1l'étude du Manganése,

b/ Appareillage thermique .

Four - Pour obtenir une température de fonctionnement convenable
(au moins 950°C dans le cas du Manganése) nous avons utilisé un Ffour
tubulaire(figure 5) dant les caractéristiques sont les suivantes :

puissance : 1,3 KW

température maximum atteinte : 1400°C

longueur de la zone chauffée : 50 cm
Ce four,ofi rien ne permet de compenser les pertes aux extrémités,
présente un fort gradient de température le long de son axe. C'est
un inconvénient grave : il réduit la longueur utile et oblige a

A

surchauffer le centre.lorsque celui-ci est & 500°C, les extrémités
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A

ne sont qu'a 600°C et,d'une facon plus générale,la variation relative
de température est voisine de 10% sur une longueur de 30 cm entoﬁrant
le centre,

Un thermocouple du type Chromel-Alumel,placé dans la
zone la plus chaude et relié a un indicateur de température,permet

la mesure de celle-ci & + 1%.

Iube - Nous avons utilisé des tubes 3 décharge de différents diamétres
(de 5mm & 10mm pour le diamétre intérieur).Au centre,une petite
alvéole contient le Manganése, Le métal,pur & 99,9%,est introduit

sous forme de grains en quentité suffisante (1az2 g.)

La partie centrale du tube,située i 1'intérieur du four,.
est en silice transparente;ce matériau a 1'avantage de conserver toutes
ses propriétés de résistance m%canique et thermique et d'étanchéité
aux gaz jusqu'a une température d'au moins 1100°C,

Les extrémités,situées a4 1'extérieur du four,sont en
pyrex.Elles comprennent jes électrodes froides,les fen®tres et le
raccordement & un bane & vide, Les fenétres,orientées suivant l'inci -
dence brewsterienne sont en silice; leur transparence reste bonne
jusqu'a 2,5 u environ,Pour leur é&viter un échauffement trop important,
un refroidissement par circulation d'eau est placé autour du tube A
chaque sortie du Ffour,

Au cours du chauffage,avant que la pression de vapeur
métallique deviemnne notable,on introduit un gaz porteur dont le r#le
est double, Il permet le passage de la décharge:la pression de
vapeur métallique,déjé faible dans la partie centrale du tube(1o"3 LY

10'1 torr )),est Presque nulle dans la zone o)l se trouvent les




électrodes.Il ralentit la diffusion de la vapeur métallique vers les
extrémités du tube,diffusion trés g&nante car elle provoque,non
seulement une perte de matiére,mais aussi un dépdbt métallique sur les
fendtres qui emp&che rapidement tout effet laser.

Nous avons utilisé indifféremment le Néon(pression 1 & 2
torr) ou 1'Argon ( pression 0,8 & 1 torr),et parfois 1'Hélium(pression
2,5 & 3 torr); ce dernier gaz convient moins bien car il est plus

difficile & exciter.

Dispositif optique - Le tube 3 décharge est placé dansune cavité résonan

te confocale.la distance entre les miroirs concaves ' est de 1,25 métre.
Dans 1l'étude des raies infrarouges les miroirs utilisés étant compléte-
ment réflecteurs nous avons disposé dans la cavité,i 45* de son axe, |
une lame de silice de fagon a prélever une faible fraction de 1'énergie
(0,7% environ). Le faisceau passe ensuite dans un spectrométre & réseau
de résolution moyenne{résolution théorique de 7,800 dans le 1° ordre),
du type Czernye~Turner.Le détectemr infrarouge est une cellule photo-
conductrice du type PbS,non refroidie; sa sensibilité reste bonne
jusqu'a 3p environ.Enfin le signal obtenu est visualisé sur un
oscilloscope,

Le réglage de l'ensemble du dispositif optique est

N

facilement réalisé a l'aide d'un laser visible 3 He-Ne.




3/ RESULTATS ET LIMITATIONS

DU SYSTEME

a/ Résultats .

Nous avons d'abord cherché & obtenir la raie visible A=5341 E,son gain
élevé devant permettre de l'observer facilement (FILTCH et coll,[éQ]
ont mesuré un gain de 37dB/m pour cette transition), Pour travailler
dans les-meilleures conditions,nous avons utilisé des miroirs de
cavité a couches multidielectriques de pouvoir réflecteur élevé pour
la longueur d'onde choisie ( R > 99,5%).Aprés quelques essais nous avons
obtenu une émission laser visible.L'examen au spectroscope de la
lumiére émise a montré en fait l'existence de deux transitions laser:
A X 5340 R et AM5420 K.Cette derniére est d'intensité nettement plus
faible.

Au cours de cette expérience,la température était de 100por
au centre du four ( soit une pression de vapeur métallique de 3.'!0"'2
torr [ 45] ) et 1'intensité de créte des impulsions de 1'ordre de 250 A,
Le gaz porteur était du Néon mais par la suite nous avons utilisé aussi
l'Argon,

Four la recherche des raies infrarouges,nous avons
utilisé des miroirs argentés non sélectifs,bons réflecteurs dans tout
le proche infrarouge { 98% jusqu'a 2u).Dans des conditions voisines des
précédentes,nous avons a nouveau observé,en émission laser,la raie
A 25340 K puis,a l'aide du montage décrit ci~dessus, 4 raies infra -

rouges., La mesure des longueurs d'onde des raies visibles et infrarouges
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a permis de les identifier & celles déja observées par PILTCH et coll.
[20]. Le tableau 2 donne les longueurs d'onde ealculées et la
classification des 6 raies observées, La figure € montre le diagramme
‘d'énergie correspondant,

L'examen des transitions mises en jeu appelle quelques
remarques. Les niveaux supérieurs sont fortement connectés par
transitions radiatives au fondamental;ils appartiennent aux configufa—

5

tions 3d74s4p,Par contre,les niveaux inférieurs,situés immédiatement

au dessus du fondamental(nivean 655/2 de la configuration 3d5432),

sont métastables.Ce sont les niveaux les plus profonds de la configu-
ration 3d64s.La régle de parité leur interdit de se dépeupler par
transition radiative dipolaire électrique,

Cette situation est commune a 1la plupart des transitions
laser a haute efficacité observées en impulsions dans les vapeurs
métalliques(1) [1@“@5}. Elle favorise un peuplement rapide des
niveaux supérieurs par collision électronique; par suite,une inversion
de population essentiellement transitoire peut s'établir entre ces deux
types de niveaux et donner lieu & un bref effet laser,Puis les
processus d'excitation,de relaxation et 1'effet laser lui-méme,
€¢galisent rapidement les populations par accumulation d'atqmes sur

les niveaux métastables.

(1) L'efficacité est définie par le rapport nE ,Dans ce rapport E!
E|

est 1'énergie d*excitation, n est la fraction d'atomes excités partici-
pant & l'émisgion laser et E = hu est l'énergie quantique de 1la

- transition, {21]
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Entre deux impulsions,un lent dépeuplement de ceux~ci
par ceollisions inélastiques étome-atome ou atome-paroli suffit pour
que l'inversionde population puisse 2tre réalisée & chaque cycle,
mais un fonctionnement en décharge continue est évidemment impossible.
Le processus de relaxation des niveaux mérastables donne une premiére
limitation théorique 3 la valeur maximum de la fréquence des impulsions;
une seconde limitation fondamentale est donnée par le temps de désionisaw
tion du plasma, Les fréquences auxquelles nous avons travaillé sont
situées bien en-deca de ces limites.

La seconde remarque concerne une caractéristique des
impulsions de courant,Un peuplement du niveau supérieur,assez abondant
pour produire l'effet laser doit &tre réalisé en un temps trés court,
inférieur notamment & la durée de vie radiative de la transition laser,
Ceeci impose une impulsion de courant & front raide;elle doit atteindre

une grande intensité de créte dans le minimum de temps.

b/ limitations du systéme .

Deux causes limitent la durée de fonctionrnement du systéme décrit
dans la premiére partie de ce chapitre,

L'une d’elles a déja &té évoquée: il s'agit de la diffusion
de la vapeur métallique vers les extrémités froides du tube.Un reméde
possible consiste a travailler en " fen8tres chaudes" en placant

X

l'ensemble du tube & décharge 3 1l'intérieur d'un four,congu de facon
a4 maintenir au niveau des fendtres une température au moins égale a
celle du centre.Ce procédé,que nous n'avons pas utilisé,présente

plusieurs inconvénients graves, En particulier,il exige des fenetres
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soudées au tube A décharge ce qui est possible dans le cas de fen2tres
en silice,mais ne peut s'envisager dans le cas d'autres matériaux
utilisés pour 1'étude des raies infrarouges au deld de 3u. ( Fluorures
de Calcium ou de Baryum par exemple).De plus,le Manganése attaque a
chaud la silice ce qui diminue fortement la transparence des fen2tres,

Cependant cette diffusion,ralentie par 1'emploi d'un gaz
porteur,est assez lente; la duréde du tuBe laser est en fait limitée
par une réaction chimique qui se proiuit entre les parcis et le
Manganése,Du fait de cette réaction,qui aboutit & la formation d'un
verre de Manganése,le temps de fonctionnement n'excéde pas quelques
heures: sous 1l'effet de la différence des coefficients de dilatation
entre la silice et le verre de Manganése,une cassure se produit dang
le tube au niveau de 1'alvéole. Pour 1'éviter,nous avons essayé un
montage a double parois ( fig.7). Le tube externe de 12mm de diamétre
et le tube interne de 6mm de diamétre sont tous deux en silice,mais
le tube interne ,directement en contact avec le Manganése ,ne subit
aucun effort mécanique tandis que le tube externe ,qui assure
1'étanchéité m'est que lentement attagué par la vapeur métallique,

Ce procédé évite bien la cassure mais ne résoud pas
le probléme de 1'attaque de la silice. Le temps de fonctionnement obtenu,
encore insuffisant,nous a amené A abandonner les tubes de silice pour
les tubes en alumine.

L'alumine présente une plus grande résistance chimique
mais elle se travaille plus difficilement; son utilisation a nécessité
la mise au point d'un nouveau type de tubes. Les parties extrémes
du laser sont en pyrex,la liaison alumine-pyrex se féit par jeoints

toriques en viton présentant une bonne résistance thermique (fig,8).
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Avec ce matériau nous n'avons constaté aucune attaque des
parois,Le temps de fonctionnement,que nous n'avons pas mesuré,est

vraisemblablement limité par le rhénoméne de diffusion.
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CHAPITRF II

ETUDE DU DISPOSITIF EXPERTMENTAL APPLIQUE AUX VAPEURS DES TERRES

RARES

1/ INTRODUCTI ON

L'étude faite dans le chapitre précédent a montré que pour obtenir

une émission laser stable en fréquence et en intensité,il est néces -
saire d'utiliser un montage & thyratron.Dans ce chapitre nous décrivons
ce montage,ainsi que les divers perfectionnementé apportés a 1'appa -
reillage thermique et optique,

Du point de vue de 1'électronique,les deux points
importants sont le mécanisme de déclenchement des impulsions et
1'utilisation d'une détection synchrone qui permet d'obtenir un bon
rapport signal/bruit.

Afin de disposer d'une pression de vapeur convenable sur
une plus grande longueur de tube que dans le cas du Manganése ,nous
avons utilisé des fours présentant un faible grﬁdient de température le
long de l'axe. De plus,leur régulation en température diminue beaucoup
les fluctuations lentes d'intensité dans 1'émission laser.

L'identification des transitions observées a nécessité
l'emploi d'un spectrométre a réseau & forte résolution;pour lever
les ambiguités d'ordre nous lui avons associé un prémonochromateur,

Enfin un étalon de Fabry-Perot a permis 1l'analyse & haute résolution

de la structure des raies,




2/ APPAREY LLAGE ELECTRONIQUE

a/ Description - Déclenchement des impulsions .

L'ensemble du montage es t représenté sur la figure 9.0n retrouve

le circuit ( RC,C,RD); un jeu de résistances R, commutables permet

D
de faire varier le courant de crdte dans une trés large gamme ( de
30 & 500 A.,), La résistance R (100 ka) définit le potentiel de
1'anode du thyratron. 8i la fréquence des impulsions n'est pas trop

élevée,le condensateur C se recharge & peu prés complétement entre

chaque cycle et 1l'intensité de créte du courant est approximativement

Un systéme 4 relaxation ( base de temps) produit des
impulsions de fréquence continuement ajustable de 1 & 120 Hz. Cette
base de temps commande les instants de déclenchement des impulsions
d'excitation et impose une fréquence stable. Les signaux qu'elle fournit
sont de trop faible amplitude pour commander directement le thyratron
de puissance.Il est donc nécessaire d'utiliser comme intermédiaire
un autre thyratron de plus faible puissance (Fig 10).L'ensemh1e
de l'étage intermédiaire donne finalement des impulsions de 600 volts

avec 150n.d'impédance de source.

b/ Détection synchrone .

Le signal optique,correspondant parfois 3 1'ensemble des raies
émises,mais,le plus souvent & une seule d'entre elles isolée par le
prémonochromateur,est transformé en signal électrique pPar une

cellule photoconductrice,
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Au dessous de 3p nous avons,en général,utilisé la méme
cejlule au sulfure de plomb que lors de 1l'étude du Manganése; elle
est trés sensible dans cette région ( détectivité de 1l'ordre de

5.‘1010cm-w_’l

'3—1/2 ) mais sa réponse est lente ( constante de temps
de 1'ordre de 200 psec).

Au dessus de 3p,et au dessous pour l'analyse des
signaux en fonction du temps nous avons utilisé une cellule germanium-—
or,de moindre détectivité ( 4,5.109 c1’n.*.~r-1.s_1/2 environ),mais
sensible jusqu'a 10n.Sa faible constante de temps (0,1 usec) permet
de suivre sans trop les déformer les signaux laser de durée trés
bréave,

A la sortie de cellule,le dispositif électronique
comprend un amplificateur rapide & gain fixe ( de 1l'ordre de 30 pour
une frégquence de 100 Hz) suivi,pour l1l'étude des raies les plus
faibles,d'un étage & faible gain ( Fig.11).

Le signal de la cellule peut varier de quelques milli-
volts & quelques centaines de millivolts pour la tension de créte,
Cette valeur est bien supérieure & la tension de bruit.Ainsi, aprés
amplification,chaque impulsion peut 8tre observée sur un oscilloscope
avec un trés bon rapport signal/bruit.Ce mode d'observation suffit
pour la recherche des raies dans le spectre,pour les réglages et
pour 1'étude de 1l'influence des différents paramétres : pression de

la vapeur métallique,pression et nature du gaz porteur,température,

courant de créte,etc...
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Cependant la situation n'est pas aussi favorable pour
l'enregistrement d'une structure.le signal utile est modulé par
le systéme d'impulsions constituant une porteuse périodique.Il faut
éliminer cette porteuse,qui n'est pas du tout sinusoidale,sans
dégrader le rapport signal/bruit.L'observation directe des impulsions
a oscilloscope élimine le bruit de récepteur entre deux impulsions;
ainsi,par exemple,pour une durée de 10 psec de signal de ceilule et
une fréquence de 100 Hz,seulement un milliéme du bruit de récepteur
intervient,

On obtient un résultat analogue en multipliant le
signal électrique ( signal utile ¢ bruit) par descréneaux périodiques
synchrones des impulsions de déclenchement.Il s'agit donc d'une
détection synchrone adaptée & la nature des signaux et qui doit Btre
suivie d'un filtre passe-bas,Celui-ci réalise une mo;enne sSur un
grand nombre d'impulsions successives et améliore ainsi le rapport
signal/%ruit.

Pour éliminer au mieux le bruit de récepteur,il
faudrait optimiser la largeur et la position descréneaux par rapport
au signal utile.En pratique ce n'est pas nécessaire car il est
facile de rendre négligeable le bruit de récepteur devant le bruit
dt aux instabilités de source.Celle~ci est souvent stable pendant
de courtes péricdes mais de fréquents changements de régime provoquent
un bruit & trés basse FPréquence fort génant.Ralentir 1'enregistrement
en augmentant la constante de temps du filtre ne 1l'atténue guére ;

il est préférable de faire des moyennes sur plusieurs enregistrements

successifs,




Finalement on peut utiliser des créneaux beaucoup plus
larges que les impulsions et le décalage sert surtout & éliminer
les parasites électriques émis auw moment de 1'allumage (fig.12).

La détection synchrone est réalisée de la fagon suivante:
les impulsions de déclenchement fournies par la base de temps
commandent une porte analogique dont 1'élément essentiel est un
transistor & effet de champ monté en chopper série.Deux états sont
possibles : dans l'un la porte se présente comme une faible résistance
série,dans l'autre la résistance équivalente est trés é&levée et,au
courant de fuite prés,on ne retrouve pratiquement aucun sigral a
la sortie.La mise en phase des créneaux avec le signal utile
(retanqu) et leur 1argeurE§2 sont ajustées par deux multivibrateurs
monostables M, et M2 4 constantes de temps variables ( fig.13) ;

1

G ’ peut varier de O & 5 psec ,252 de 180 & 450 psec, la figure 14
représente les états successifs des deux multivibrateurs et de la

porte analogigue,

3/ APPAREI LLAGE THERMIQUE .

a/ Fours .

-

Dans la recherche des transitions & faible gain,il est utile,parfois
méme nécessaire,de disposer d'une grande longueur de milieu amplifi
cateur,Celle-ci ne peut guére &tre augmentée car un accroissement
de l1la distance entre électrodes entraine celui de la tension
d'allumage Va et la présence du four rend difficile l'emploi d'un

tube & trois électrodes par exemple.lIl convient donc,gréce a une
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température homogéne,d'utiliser au mieux la longueur de la décharge
dont nous disposons,

De ce point de vue le four utilisé dans 1'étude du
Manganése est insuffisant,Nous l'avons remplacé par un four tubulaire
comprenant 3 zones de chauffage (fig.!S et 16).La zone centrale
(longueur 30-cm) et'les deux zones extrémes { loagueur 2x15 cm)
peuvent dissiper une puissance de 300 W chacune.Treois relals cycliques
indépendants permettent d'ajuster les températures relatives des trois
zones et une régulation stabilise la température de l'ensémble a
mieux que ©,5% prés,On obtient ainsi une température bien constante
au cours du temps ( ses variations sont inférieures a4 5°C).

Ce four donne de bons résultats mais il est peu pratique
d'emploi & cause de sa grande inertie thermique.Il atteint sa
température maximum({1200°C) en trois heures environ.C'est pourquoi
nous avons mis au point un four a gaz dont le schema est donné par
la figure 17.

Deux rampes & gaz,de 9 becs Meker chacune,chauffent
le tube laser par l'intermédiaire d'un manchon de silice dont le
rdle est d'homogénéiser la température entre deux becs successifs,
L'ensemble est placé dans une enceinte en briques réfractaires. Les
becs sont répartis de fagon non uniforme (ils sont plus serrés aux
extrémités qu'au centre) de maniére 4 obtenir un chauffage homogéne
sur la plus grande longueur possible du four.l'ajustage de la tempé-
rature peut se faire,soit en réglant la distance becs-tube(réglage

grossier),soit en contrdlant le débit du gaz (réglage fin).
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Un trop grand échauffement des becs,notamment par rayonnement,est évi-
té par 1l'emploi d'un refroidissement par circulation d'eau analogue
a celui wutilisé pour le tube laser.

Ce four est également muni d'une régulation précise:
en dérivation sur 1l'arrivée principale du gaz est placéde une seconde
alimentation de plus faible débit dont le fonctionnement en tout
ou rien est assuré par une vanne électromagnétique,

La figure 18 donne une vue d'ensemble du montage

réalisé,

b/ Tubes .

Pour les terres rares étudiées,la itempérature de fonctionnement
comprise entre 500°C et 900°C se situe largement en desscus des
points de ramollissement de la silice et de 1l'alumine,Nous avons
donc utilisé,pendant quelque. temps,des tubes du me8me type que les
précédents,.Cependant les terres rares étant plus réductrices que le
Manganése,des problémes de réaction chimique se sont & nouveau posés
et nous ont amené & abandonner 1'alumine (cf,chapitre III-1-).

Au chapitre III nous étudierons ces problémes pour

chaque corps séparément.







4/ DISPOSITIF OPTIQUE

a/ Cavité .

Comme dans le cas du Manganése,la cavité est constituée de deux
miroirs concaves confocaux,la longueur est de 1,25m ou 1,50m ce qui
donne pour l'intervalle entre ordres A= —— , 4mK et 3,5 mK
2L
respectivement.
On peut comparer ces chiffres & la largeur Doppler

80 d'une raie.Prenonscomme exemple le cas du Samarium (M=150),dans

les conditions moyennes de fonctionnement (T=1150°K),on a i

e
D-7,16.10/ L L 19,8.1077
o T

soit,pour une raie a 2u, 6°b = 10mK. Dans le cas de 1'Ytterbium

(M=2173),4 800°K,pour la méme longmeur d'onde 60D.!L7,7 mk,

31 la cavité était stable on pourrait envisager,dans
certains cas,de travailler en mode unique et d'explorer la structure
de la transition par déplacement continu de 1'un des miroirs.
Malheureusement l'échauffement progressif dfi & la présence du four
nuit beaucoup & cette stabilité;de plus,au cours de la décharge et
aussi d'une impulsion & 1l'autre les propriétés du milieu actif
varient.Par suite la fréquence de 1'émission laser se déplace de facon
aléatoire & l'intérieur du profil Doppler, Lors d'uné analyse &
haute résolution,le temps de réponse de l'enregistreur étant trés
supérieur a la période des impulsions,tout se passe,en moyenne,
comme si un grand nombre de modes étaient présents dans le profil

Doppler,
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Afin d'explorer en une seule opération un large domaine
spectral,nous avons utilisé des miroirs argentés pour le proche
infrarouge ou dorés pour l'infrarouge moyen.Ces miroirs,trés réflec-
teurs et peu sélectifs,sont pratiquement opaques.Une lame,a 45° de
1l'axe de la cavité,permet d'extraire une faible partie de 1'énergie.
Cette lame,ainsi que les fen@tres du tube laser,est en fluorine,

corps dont la transparence reste bonne jusqu'a 8y environ,

b/ Spectrométres .

Dans un premier temps,le spectrométre & réseau déja utilisé pour
1'étude du Manganése,nous a permis de séparer les différentes raies
laser obtenues dans les vapeurs de terres rares et d'effectuer une
premiére mesure des longueurs d'onde.

Pour identifier les transitions,une mesure plus précise
est nécessaire et ce spectrométre a servi en fait de prémonochroma -
teur a un spectrométre plus résolvant.Ce dernier,également du type
Czerny~Turner,a une distance focale de 2 mé&tres,Le réseau utilisé a
les caractéristiques suivantes :

surface striés : 102 x 208 mm

nombre de traits par mm : 73,25

angle de blaze : 63°26"T
Ce réseau travaillant dans un ordre élevé (45 &me ordre pour A= 546?3)
quelques raies suffisent pour effectuer 1l'étalonnage;le recouvrement
d'ordres permet d'obtenir un nombre de points convenable, Pour

1'étalonnage nous avons utilisé 4 raies laser-@u néon




15231 A A.= 33913 A

A= 6328,2 A M= 11523 & A "

1 2 3=

La rotation du réseau est assurée par un ensemble came
et vis micrométrique qui donre un balayage linéaire en nombre
d'onde;on peut donc interpoler linéairement entre deux points de
1'étalonnage. La précision obtenue sur le pointé des raies est loin
de correspondre a la résolution théorique du réseau ( RO::150.OOO
a A= 2,5 ). Ceci est dQ au systéme d'entrainement qui n'est pas
trés fiable;dans les meilleurs cas la précision obtenue est de 1 R
pour une raie a 2u,Klle est cependant suffisante pour identifier
les transitions sans ambiguité.

Les filtres dont nous disposons ne sont pas toujours
suffisants pour identifier 1'ordre élevé dans lequel nous obszervons
1a plupart des raies.C'est pourquei nous avons finalement utilisé un
montage comprenant & la fois le prémonochromateur et le spectrométre
(montage " série"),Un systéme de miroirs escamotables permet
d'envoeyer le signal soit dans le prémonochromateur soit dans le
grand spectrométre,soit encore dans le montage " série",Pour

chacune de ces combinaisons il est possible de recevoir le signal

sur la celiule PbS ou sur la cellule Ge-Au (fig. 19 et 20 ).

¢/ Etalon de Fabry-Perot ,

Il stagit d'un étalon plan d'épaisseur fixe.Le balayage est effectué
par variation de pression.L'emploi d'une fuite pointeau ne suffit
pas a assurer un balavage linéaire au cours d'un enregistrement; afin

de 1l'obtenir l'enceinte regoit en fait le débit d'air constant dlune
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pompe a doigts; on assure ainsi un balayage linéaire & micux 0,5 ¢
sur 2/3 d'atmosphére,

Afin de lever les ambiglités dans les mesures dues & un
éventuel recouvrement d'ordres nous avons étudié chaque raie avec
deux épaisseurs différentes de Fabry-Perot.les valeurs extrémes,
effectivement utilisées pour l'intervallé entre ordres sont 250 mK
et 46,3 mK; elles correspondent respectivement & des épaisseurs de
20 mm et 108 mm,

Les revetements réflecteurs sont constitués par des
couches multidiélectriques sélectives,Elles ont l'avantage d'étre
peu absorbantes mais leur caractére sélectif exige 1'emploi de
plusieurs paires de lames afin de couvrir un large domaine spectral.
La finesse réflectrice est de 1'ordre de 30; la faible étendue du
faisceau laser qui n'utilise du'une petite surface de lames et aussi
le fait que 1'on travaille dans 1l'infrarouge ,rendent négligeable 1'in-
fluence de la fonction défaut, Finalement la finesse instrumentale
est également de 1'ordre de 30 (soit 8 mK & 1,5 mX pour la limite
de résolution selon 1'épaisseur utilisée),

Nous donnerons dans le chapitre suivant quelgues exemples

d'enregistrements obtenus avec cet interférométre.
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CHAPITRE IIZX

EMISSIONS LASER DANS LES VAPEURS DE TERRES RARES,

1/ INTRODUCTI ON

L'examen des courbes de pression de vapeur des terres rares montre
que quatre d'entre elles présentent une tension de vapeur saturante
notable & une température relativement basse, facilement atteinte par
notre appareillage thermique,Ce sont 1'¥Ytterbium,l'Europium,le
Samarium et le Thulium [45][?{}( fig.21).Pour ces quatre terres rares
une température inférieure a 900 °C suffit pour atteindre une pression
de 1'ordre de 1072 torr.

Pour une pression de vapeur du méme ordre de grandeur,
le Dysprosium,l*Holmium et 1'Erbium nécessifent une température de
l'ordre de 1200°C, Les autres terres rares demandent des températures
encore plus €levées et 1'étude,en émission laser,de certaines d'entre
elles,telles que le Cerium ou le Lanthane Nécessiterait un appareillage
spécial ( four haute-fréquence par exemple).

Nous avons entrepris l'étude des quatre terres rares
les plus faciles & vaporiser,

Pour chacune d'elles,nous avons cherché,dans un premier
temps,a obtenir une émission laser dans des conditions variées dfexci-
tation et de température.Puis nous avons mesuré les longueurs d'conde

avec une précision suffisante pour permettre 1'identification des raies.
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Celle~ci a été effectivement obtenue dans la plupart des cas,sauf pour
quelques raies du Thulium,plus difficiles A exciter,et pour presque
toutes les raies du Samarium;ces derniéres semblent faire intervenir
des niveaux non encore classés,Enfin nous avons effectué des mesures

a4 trés haute résoluiion ( Fabry-Perot) portant d'une part sur 1'écart
isctopique 174-172 de 1'Ytterbium et d'autre part sur la structure

hyperfine du Thulium,

2/ MESURE DES LONGUEURS D'ONDE

IDENTIFICATION DES TRANSITTIONS

a/ THULIUM .

Conditions de fonctionnement,

Les premiers essais ont été effectués avec des tubes en silice & double
parois,analogues a ceux utilisés dans 1'étude du Manganése,le tube
interne contenant environ 1 gramme de Thulium métallique,pur a 99,99,
Pour une température de 900°C et pour des impulsions
de 300 A environ d'intensité de créte,nous avons observé une émission
laser sur plusieurs raies infrarouges,Aucun effet laser n'a été
observé a moins de 800°C ce qui correspond i une pression de vapeur de
3.107° torr [45] .
Selon les conditions de température et dlexcitation 1'in-
tensité de chaque raie varie beaucoup.Nous avons effectué des essais

jusqu'a 950°C,avec des intensités de créte pouvant atteindre 500 A,
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Généralement une augmentation de la température ou de 1'intensité
de créte du courant entraine l'accroissement de 1'émission laser,
Par contre,l'effet laser ne semble pas dépendre de la frégmence des
impulsions (1) ni de la nature et de la pression du gaz porteur,

Comme dans le cas du Manganése des difficultés apparais-
sent quant a la durée de vie du tube laser.Il ne s'agit plus d'une
attaque des parois du tube,mais,probablement,d’une réaction en phase
gazeuse entre la vapeur de Thulium et les différentes vapeurs
" parasites" (dégazage de la silice par exemple).La vitesse de cette
réaction augmente rapidement avec la température et,au deld de 950°C,
la durée de fonctionnement se limite & quelques heures,Nous avons
pensé obtenir de meilleurs résultats avec des tubes en alumine,mais
1'expérience a montré qu'avec ce matériau la réaction est encore
plus rapide; il y a formation d'un alliage A base d'aluminium. Nous
avons donc abandonné 1'alumine pour 1'étude des terres rares.I]l semble
que,parmi les matériaux isolants,seule la magnésie soit en mesure
de résister a l'attaque des vapeurs de terres rares.Malheureusement
il est tres difficile de se procurer des tubes de longueur suffisante
et,actuellement ,nous utilisons encore des tubes de silice.

Une autre difficulté,particuliére au Thulium et au
Samarium,est la suivante : auw cours du refroidissement la vapeur
de Thulium se dépose sur la paroi du tube interne en une mince

pellicule,Au cours des réchauffements successifs celle-ci se détache

et obstrue progressivement le tube,Pour éviter cet inconvénient,nous

(1) ~ Sauf,bien entendu,en ce qui concerne la puissance moyenne de

1'émission laser,proportionnelle i la fréquence,
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avons été amenés A utiliser des tubes simples,de grand diamétre
( #~ 16 mm),munis d'étranglements qui retardent la migration des

fractions de pellicule de Thulium vers les extrémités (Fig. 22).

Résultats -

Malgré ces difficultés nous avons pu obtenir 14 transitions laser
dont les longueurs d'onde sont comprises entre 1,30u et 2,40u. Pour
9 d'entre elles nous avons pu mesurer les longueurs d'onde 3 1'aide
du grand spectrométre; pour les 5 autres,d;intensité trop faible ou
instable,nous ne disposons eue de la précision du monochromateur
(Tableau 3 ),

Au Laboratoire Aimé& Cotton le spectre infrarouge du
Thulium a été étudié du point de wvue expérimental par J.L. VERGES et
G. GUELACHVILI, a l'aide du spectrométre SISAM.Ils ont analysé le
spectre en émission spontanée de 0,851 a 2,5uet établi une liste
de longueurs d'onde mesurées de facon précise[:22] . Cette liste nous
2 permis d'identifier 11 des 14 transitions laser observées.Pour
les autres,la précision insuffisante laisse place a plusieurs
classifications possibles. Indépendemment de cette identification,nous
avons vérifié qu'il ne s'agissait pas de raies du saz porteur en
utilisant successivement le Néon,1'Hélium et 1'Argon. Toutes les

raies ont &€té obtenues avec au moins 2 de ces 3 gaz,
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La classification du spectre du Thulium,entreprise par

P. CAMUS au Laboratoire Aimé Cotton montre que les configurations

mises en jeu sont 4f126p652 et 4£135d65 pour les niveaux laser supé-

rieurs,4f136s6p et 4f125d652'pour les niveaux laser inférieurs, lLa
figure 23 montre 1l'aspect général du diagramme d‘énergie des niveaux
du Thulium I,

On peut remarquer que toutes les transitions identifiédes
appartiennent au spectre de 1'atome neutre.Les niveaux inférieurs,

1

sauf un ( 19748 cm” ' J=9/2), sont métastables,lLa régle de sélection

sur J interdit,a partir de ces niveaux,toute transition radiative

dipolaire électrique vers les deux seuls niveaux possibles

L J=5/2 et niveau fondamental J= 7/2 de la configuration fon-

damentale 4f13652.

8771 em

b/ YITERBIUM .

Conditions de fonctionnement,

Pour cette étude nous avons utilisé de 1'Ytterbium métallique pur a
99,9%.Nous avons observé un effet laser dés 420°C (_soit 1;5.10—4torr
[4i]),sur deux transitions : A=1,65u et A=1,98p. D'autres raies
apparaissent & des températures légérement supérieures,mais toutes
peuvent &tre obtenues,avec une intensité suffisante,id une température
de l'ordre de 600°C et pour des impulsions de 1l'ordre de 300 A

d'intensité de créte,Pour certaines transitions (notamment A= JH0u)
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il est possible de travailler avec des impulsions nettement moins
intenses, jusqu'a 100 A créte.Ceci demande une pression de vapeur
au moins égale a 5.10 =3 torr environ (soit 520°C).

A ces températures relativement faibles de fonctionnement,
nous n'avons pas constaté de réaction chimigue entre les vapeurs de
silice et 4d'Ytterbium.De plus le dépft 4'Ytterbium qui a lieu a
chaque refroidissement adhére fortement & la parci.La durée de vie
du tube laser,qui n'est alors limitée que par la diffusion,devient

assez importante { plusieurs dizaines d'heures pour environ 1 gramme

d'Ytterbium),

Résultats -

Nous avons finalement obtenu 10 transitions laser iafrarouges
( 1,03, <A< 4,800 ). Nous avons pu effectuer la mesure des longueurs
d'onde au grand spectrométre pour 1'ensemble de ces raies (tableau 4),
Pour identifier ces transitions nous disposions d'une
liste de niveaux du spectre I établie par W.F.MEGGERS [4@] . A 1'aide
d'un programme de différences (Programme TRI) mis au point au
Laboratolire par J.BAUCHE et A. CARLIER nous avons calculé les longueurs
d'onde de toutes les transitions possibles entre 1u et 104 en tenant
compte de la reégle de parité et de la régle sur les nombres quantdiques J.
Ceci a permis ll'identification de 8 des 10 transitions.les deux
autres { A=1,65u et h=2,43u) appartiennent au spectre 4'étincelle;
nous avons pu les identifier & des transitions déja observées en

émission spontanée et classées [45}.
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~Nous avons obtenu ces raies avec au moins deux gaz

porteurs éauf l'une d'entre elles : A=1,98u qui donmne lieu & un effet
laser seulement en présence d'Hélium.Ce n'est cependant pas une raie
de ce gaz car la mesure de sa longueur dlonde 1'identifie bien & une
raie de 1'Ytterbium I et ne correspond & aucune raie connue d;Hélium;
De plus l'examen de son profil a l;aide de l;étalon Fabry-Pérot donne
une largeur qui serait beaucoup trop faible pour une raie de 1'Hélium
(8omes,=7,3mK; 2 comparer & la largeur Doppler d'une raie d'Hélium
6Ub= 5,1mK et a celle dfune raie d'Ytterbium 60&:7,7 mK calculées dans
les mé&mes conditions).Enfin 1'émission laser disparait dés que la
température devient inférieure a 420°C, .

On peutr remarquer dque les 4 raies les plus intenses
( h1=1,65u ' R2=1,98u N k3=2,44u et R4=4,80p) correspondent & des
transitions dont les niveaux supérieurs sont fortement connectés au

fondamental; pour trois d'entre elles, A les niveaux inférieurs

2,3 et4!
sont métastables,Nous avons obtenu ces 4 raies super~radiantes pour

une température supérieure & 630°C ( soit 5.10-2torr). Pour la
rransition A=1,651 nous avons pu déterminer le gain en mesurant le
rapport entre l'intensité obtenue pour une longueur de tube { pas de
miroir) et celle obtenue pour deux longueurs de tube { un seul miroir).
La caleul donne un gain de 37 dB/m.Ce résultat est du m#me ordre de
grandeur que celul trouvé par d'autres auteurs pour certaines transitions

Q
4 haut gain dans les vapeurs métalliques(424B/m pour la raie A=5792 A

du cuivre [2%1;37d5/h pour la raie A=5341 3 du Manganése[éé]).
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¢/ SAMARIUY .

Conditions de fonctionnement.

Le Samarium présente des conditinns de fonetionnement voisines de
celles du Thulium;Une température minimum de 800°C (soit 3&10"2torr[ﬁi1)
est nécessaire pour obtenir 1l'effet laser.la plupart des transitions sont
observées pour une température de 1'ordre de 8509C(soit 107" torr) et
des impulsions de 400 A d'intensité de créte,

Nous avons retrouvé les mémes difficultés de fonctionnement que
dans le cas du Thulium,La durée de vie du tube est encore limitée
soit par l1'obstruction du tube,soit par réaction chimique entre la

vapeur de Samarium et les divers produits de dégazage.

Résultats - Tentative d'identification des niveaux =

FKous avons observé 8 transitions laser de longueurs d'onde comprises

entre 1,90 et 4,9u.Nous avons pu mesurer 7 de ces longueurs d'onde au
grand spectrométre; la 8 éme (A=1,91u) d'intensité trop instable nta

Pu encore &tre mesurée avec précision (tableau 5).

Nous avons cﬁmparé nos résultats a ceux obtenus en émission
spontanée par J,L. VERGES et C.MORILLON & 1'aide des speetrométres
SISAM et GIRARD [2&1. Deux seulement des transitions laser ont pu #tre
identifiées é des raies observées par ces auteurs: A=27000 E et

A=20482 K;
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la classification du spectre du Samarium effectuée au
Laboratoire Aimé Cotton par J. BLAISE et M.G. SCHWEIGHOFER [ZQlet par
A, CARLIER [5{] nous a fourni les niveaux correspondant a la seule
transition A= 27000 R du Samariuml. L'autre transition,trés faible en
émission spontanée n'est pas classée,

De mé@me 1'examen 4'une liste des transitions possibles a
partir des niveaux actuellement connus du Samarium I et I] ne nous a pas
donné de renseignements supplémentaires; il semble donc éue les niveaux
mis en jew par les 7 transitions non identifiées soient nouveaux,

Pour tenter leur détermination nous avons utlisé la propriété
suivante: la plupart des raies laser sont connectées & une ou plusieurs
raies visibles.les intersitésde celles—ci doivent donc 8tre perturbées
selon gue l'effet laser a lieu ou non,Parmi les 4 cas de figure possibles,
deux sont intéressants: dans le premier(figure 26a) la raie visible
a pour niveau supérieur le niveau inférieur de la transition laser.
L'émission visible doit augmenter &'intensité 10rs§ue i'effet laser se
produit, Dans le second (figure 26b) la raie visible a le méme niveau
supérieur gue la raie laser et dans ce cas on doit observer une
diminution de 1l'intensité de 1'émission visible lorsque 1'effet laser
se produit.

Pour mettre en évidence ces propriétés et les appliquer au
cas du Samarium nous avons utilisé le montage schématisé par la figure
28. L'un des miroirs opaques de la cavité est remplacé par un miroir
a couvhes multidiélectriques,bon réflecteur pour la raie laser
infrarouge étudiée,meis transparent pour le visible,Le faisceau visible

ainsi recueilli est analysé par un spectrographe a prismes,Pendant
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la prise des clichés on contrtle 1'effet laser en prélevant une partie
de l'énergie a 1'aide d'une lame de fluorine & 45° de 1l'axe de la
cavité,

Nous avons d'abord essayé ce montage en décharge continue en
utilisant la raie laser A=3,39u du Néon,connectée a la raie visible
A=5433 K. Ces deﬁx raies ont méme niveau supérieur,Nous avons effecti-
vement enregistré une augmentation de l'intensité sur la raie visible
lorsque 1l'on empéche 1l'émission laser (fig.27-1et2~),

Nous l'avons ensuite essayé en décharge par impulsions dans la
vapeur d'Ytterbium,la raie laser choisie était A=2,12p dont le niveau
inférieur est aussi le niveau supérieur de trois raies visibles -
d'intensité moyenne ( AT=7699 ﬁ R k2=6799 R et l3=6489 E)[Sd].L'effet
observé,du reste trés faible,a montré une variation de l'intensité
dans le sens oppeosé a celui attendu,

Ce résultat ne remet pas en cause la classification de 1la
raie laser.Il montre que la méthode,qui convient bien au caé d'une
émission continue de lumiére,est mal adaptée au cas d'une émission
par impulsions: le bref effet laser modifie trés peu 1l'intensité
moyenne des raies visibles intéressées,seule grandeur enregistrée par
la plaque photographique,L'emploi d'un récepteur rapide(photomultipli-
eateur) associé 3 un oscilloscope devrait pallier cet inconvénient en
permettant une analyse"dans le temps" des phénoménes. I1 semble donc
que la méthode doive &tre modifiée avant d'8tre appliquée au cas du
Samarium,dont la richesse du spectre visible constitue,pour cette

é¢tude,un élément défavorable,
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4/ EUROPIUM .

Conditions de fonctionnement.

L'Buropium est,avec 1'Ytterbium,la terre rare la plusfaciir- & vapori-
ser.la température minimum pour obtenir un effet laser n'est que de

. -3 . . .t
55000(501t 2,10 “torr [47]). A cette température la durée de fonctiomme-
nlest limitée que par la diffusion de la vapeur d4'Buropium vers les
extrémités froides du tube,

Nous avons utilisé des impulsions d'intensité voisine de

celles déja utilisées avec les autres terres rares,

Résultats -

A la température de 550°C une seule raie apparait (A=1,76p). A partir
de 600°C nous avons observé 5 autres transitions de longueurs 4'onde
comprises entre 2,58u et 5,95u.Nous avons exploré le spectre jusqu'a
unetempérature de 700°C mais aucune autre transition n'a pu e@tre
observée,

La mesure précise des longueurs d'onde a été effectuée pour
5 des 6 transitions (la 6 é&me se trouve en effet hors de la région
spectrale balayée par le grand spectrométre)}.Le spectre de 1'Europium,
gtudié en particulier par W. ALBERTSON puis par H.N. RUSSEL et
A.S5. KING, est bien connu[ﬁﬂ [BQ . A partir d'une liste des niveaux du
spectre I,le programme TRI nous a permis de calculer toutes les transi-

tions possibles entre 1y et 10W.Nous avons pu alors identifier les
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six transitions laser obtenues (tableau 6).

L'examen des niveaux mis en jeu appelle quelques remardques
( figure 29} :

Les niveaux supérieurs de 4 des transitions observées sont

. - -1
fortement connectés au fondamental(niveaux 21761cm 1J=9/'2, 21605 cm

1

J=7/é et 21444 cm J:S/é ). Le niveau inférieur de la plus intense

Tosa11/2).

dtentre elles { A=1,76s) est métastable (16079 cm
Les raies A=2,58p et A=2,72u aboutissent a des niveaux qui

peuvent donner lieu a des transitions dipolaires électriques avec le

niveau fondamental,Pour ces deux rales l'inversion de population est

favorisée par un effet de cascade. Leurs niveaux supérieurs sont aussi les

niveaux inférieurs des trols raies laser h1=4,33u , h2=5,06u et 13:5,95u.

3/ ETUDE A HAUTE RESOLUTION

DE LA STRUCTURE DES RAIES

L'étude de la structure hyperfine ou du déplacement isoctopique présente
un grand intéré&t spectroscopique non seulement parce qu'elle contribue
grandement a la classification des raies,mais aussi parce qu'elle donne
accés a des grandeurs relatives au noyau atomique.

Bn ce qui concerne les vapeurs métalliques,quelques études a
haute résolution,utilisant comme source des laser excités en impulsions
et comme analyseur un Fabry-Pérot extérieur & la cavité,ont déja é&té
éffectuées par d'autres auteurs, B.D. HOPKINS et G.R. FOWLES, notamment,

o
ont mesuré pour une raie du Cadmium IT,A=4416 A,les écarts entre les
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isotopes 112,114 et 116 [sél W.T. SILFVAST et G.R.FOWLES ont obtenu
o
un effet laser sur 6 composantes hyperfines de la raie A=5341 A du

Manganése (Spin I=5/2) {Si] .

a/ Déplacement isotopique dens 1'Ytterbium ,

Pour cette étude,de meme que pour la recherche des raies laser et pour
la mesure de leurs longueurs d'onde,nous n'avons disposé que des
mélanges isotopiques naturels,Le tableau .8 donne les abondances
relatives des différents isotopes pour les 4 terres rares étudiées,
L'Ytterbium ( 7 isotopes) se préte assez bien 2 une analyse
du déplacement isotopique,Il contient 2 isotopes pairs(174 et 172)
d'abondance supérieure a 20 ¥ qui doivent donner lieu facilement
a un effet laser simultané,Un 3 &me isotope (176),en abondance non
négligeable(13%),est susceptible de produire également une émission
lager,du moins pour les raies les plus intenses,Finalement on peu ¢ done
s'attendre & des structures assez simples (2 ou 3 composantes), Le
Samarium présente un mélange isotopique assegz analogue,mais son étude
présente de sérieuses diffieultés diies a un temps de Ffonctionnement
agwez fAaible,
Notre étude 2 porté sur 8 raies de 1'Ytterbium,Les figures
30 et 31 montrent 1'aspect des enregistrements obtenus, La plupart
d'entre eux comportent trois composantes,qu'il est raisonnable d'attri-
buer aux isotopes 174 (32%),172 (22%) et 176 (13%) dans 1'ordre des

intensités décroissantes,
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Pour 7 de ces transitions nous avons pu mesurer l'écart 174-
172.Les déplacements isotopiques mesurés,qui sont vraisemblablement
dtis & un effet de volume,varient,selon la transition,de 12 a 75 mK.
Pour les écarts 176-174 nos mesures n'ont porté que sur 5 raies.BEn
effet la_composante la plus faible (yb 176) n'apparait pas pour les
transitions A=1,43u et A=1,98p. Pour cette derniére,du reste,aucune
structure n'a pu 8tre mise en évidence, (Thhe.g)

Ces premiéres mesures ne permettent pas de tirer des conclu-~
sions générales.Le nombre de raies analysées est encore trop faible
et la précision des mesures est insuffisante.De plus ces résultats
n'ont pu &tre reliés de facon précise & ceux obtenus sur quelques
raies visibles par d'autres auteurs,notamment par Yu.CHAIKO [Sé] et
A F, GCLOVIN et A.R. STRIGANOF [5{). lLe fort déplacement isotopique

135d652), est vraisembla-

négatif de la raie A=4,80u( 485365 —3 ap
blement dfi & la présence de 2 électrons s dans la configuration du
niveau inférieur pour 1 &lectron s seulement dans la configuration

du niveaun supérieur,

Les deux transitions A=1,65%uet A=2,44u, qui mettent en jeu les
mémes configurationst4f145d,____9 4f146p)présentent des déplacements
isotopiques voisins.Ceci est en accord avec la régle du déplacement
isotopique unigue pour les niveaux d'une m&me configuration,régle va-
lable pour les configurations peu mélangées(c'est le cas surtout des

Y

éléments lourds A spectres simples).La méme remarque s'applique aux

3,2
6p6s 2 —> 4£1350652)

1

transitions A=2,00p eti=1,43un (configuration 4f1

qui ont, de plus,le mé&me niveau supérieur ( 35197 cm J=2).




 Aaie ()

a6 (176 -174) mK

a6 (174-172mK

14280 ~+15

; 16438 “15 £0,5 | +14%05
17454 #17 £0,5 | +175%05
19829 Aucune sfructure observée
20036 ~+42,5 +12,520,5
24377 +11,5%05 | +12205
48011 -72%1 -75 ¢ 1

-Tableau 8- Déplacemeni‘ i.sai'epique pour 6
| raies de |’ Ytrerbium
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b/ Structure hyperfine d'une raie du Thulium .

Parmi les quatre terres rares érudiées,le Thulium,qui ne comporte
quiun seul isotope,iﬁpair et de spin 1/2,est le cas le plus simple
pour une étude de structure hyperfine,Cependant,cette &tude est rendue
trés difficile étant donnée la faible "durée de vie" d'un tube laser
4 vapeur de Thulium.C'est pourquoi elle n'a été entreprise que récem—
ment,Elle n'a porté,jusqu'ici,que sur la seule transition A=1,50u.

Pour cette transition AT = O ( J1=J2=11/é).La structure
hyperfine doit comporter 4 composantes, 2 intenses correspondant
au saut AF=0 et 2 faibles correspondant au saut AF=tq

La figure 32 reproduit l'enregistrement obtenu : seules v
apparaissent les deux composantes les plus intenses;le rapport des
intensités ( 1,55) est du reste tras différent du rapport théorique
( 1,18).

Prochainement nous comptons &étendre cétte étude & l'ensemble
des raies laser observées dang le Thulium,Nous essajierons de les
relier aux résultats obtenus dans le visible par R, VETTEﬁ [5é]et
a ceux obtenus dans l'infrarouge par J,L., VERGES & 1'aide du
Spectrométre SISAM.
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CONCLUSTON

L'ensemble de cette étude a montré la possibilité 4'obtenir des raies
laser dans les vapeurs de terres rares,en utilisant une méthode
d'excitation par impulsions.Cette méthode nécessite un appareillage
d'une relative complexité,due a la nature méme de l'excitation,mais
permet de travailler avec des signaux de grande intensité et un bon
rapport signal/bruit.Nous avons finalement obtenu 38 transitions laser
infrarouges.Nous avons mesuré les longueurs d'onde de 31 dl'entre elles
et nous avons pu en identifier 28, Enfin nous avons étudié le dépla-
cement isotopique de 8 raies d!¥Ytterbium et ébauché une étude de
structure hyperfine dans le Thulium,

L'extension naturelle de cette étude concerne d'abord la
recherche de nouvelles raies.Plusieurs veoies peuvent &tre envisagées,
D'une part 1l'empleoi d'isotopes enrichis augmenterait sans doute beau -
coup la possibilité d'obtenir un effet laser sur un plus grand nombre
de raies.D'autre part des procédés différents d'excitation peuvent
&tre employés: excitation haute-fréquence,superposition d'une décharge
continue aux impulsions et m&me courant continu seul,.

Du point de vue du déplacement isotopigque,nous comptons
reprendre l'étude déja entreprise sur 1'Ytterbium.Une précision accrue
dans les mesures permettra d'obtenir des valeurs significatives pour

le déplacement isotopique relatif,
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Fn ce qui concerne la structure hyperfine,il serait d'un grand
intérét d'obtenir un effet laser sur toutes les composantes d'une
transition.Dans ce but nous envisagdgeons de remplacer i'un des miroirs
de la cavité par un interférométre d'un type particulier ( sélecteur
de fréquences)[ﬁ?] . Sa mise au point est actuellement étudiée au
Laboratolire par 5. LIBERMAN,

Enfin 1l'emploi d'un appareillage thermique plus complexe
(four haute-fréquence),devrait permettre 1l'étude des terres rares plus
difficiles a vaporiser,dans la mesure ol 11 résoudra en méme temps
le probléme de 1l'attaque des parois.

Un autre type d'extension possible nous a &té suggéré par un
résultat récent que nous avons obtenu en excitant par impulsions
un mélange Hélium-Néon. Dans des conditions bien précises de pression
et d'excitation électrique,nous avons obtenu simultanémént 4 raies du
Néon: A=3,3913p A=1,1523u A=1,16141 et A=1,5231u. L'examen &
1'oscilloscope du signal montre que 1l'effet laser,qui se produit
immédiatement aprés le début de l'impulsion électrique pour la raie
A=3,39, se produit avec un retard d4d'environ 50usec pour les trois
autres raies (figure 33). Dans d4'autres conditions d'excitation nous
avons observé ce phénoméne sur la raie 3,3§, seule: un premier. effet
laser a lieuw immédiatement aprés le début de 1l'impulsion électrique;
i1 est de trés courte durée (5 & 10 psec).Un second effet laser d'une
durée plus grande {30 pwsec) se produit 80 pusec environ aprés le

premier effet,




/‘—/-9 33 Enrussions [aser
refardées sur fles
raoies Az 415y
A= 176y
A= 152y

dU nebn




Ces deux exemples,qui mettent en évidence l'existence de deux
mécanismes d'excitation de nature différente,montrent 1'intérét
d'une analyse temporelle de 1l'émission laser en impulsions.Dans les
vapeurs de terres rares,nous n'avons pas encore entrepris d'analyse
temporelle des signaux laser; les phérnoménes ,qui semblent trés rapides,
nécessitent un appareillage électronique spécial.

C'est également dans cette voie gque nous comptons poursuivre

notre étude,
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