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INTRODUCTION

Ia largeur des raies spectrgles émises par les sources classiques
est depuls longtemps une limitation féndamentale dans l'analyse des
spectres. En effet bon nombre de structures présentant un intérét
spectroscopique sont de l'ordre de grandeur de la largeur Doppler ou
plus serrées encore. Au cours des derniéreslannées les connailssances
acquises dans 1l'étude de ces structures ainsi que les progrées réalisés
dans la mise au point d'appareils-é trés haute résolution ont &té tels
que cette limite joue un rdle de plus en plus important. Bien que di-
minuvant comme le ﬁombre.d'onde des raies 1l'effet Doppler reste impor-
tant méme dans l'infrarouge.proche. Dans la région du spectre visible
il limite ia résolution & des valeurs bien inférieures aux possibilités
instfumentales actuelles ou & celles permises par l'élargissement ho-
mogéne s'il existait seul. Dans le cas de structurés isotopiques 1;em-
ploi, lorsque cela est possible, de sources séparées contenant chacune
un isotope pur fésoud lé probléme mais il n'en est pas de méme pour‘les
‘}structures hyperfinés serrées qui ne peuvent &tre étudides par des
techniques classiques. C'est pourquoi les expérimentateurs se sont
attachés & mettre au point des méthodes instrumentales permettant de

gtaffranchir de l'effet Doppler. Ia limite ultime est alors imposée




par la largeur homogéne des raies (c'est—é—dire par la largeur natu-
relle augmentée des effets de pression) et éventuellement par la lar-

geur de la fonction d'appareil de l'analyseur.

les jets atomiques, les méthodes de doublé résonance ou de croi-
sements de niveaux sont des exemples bien connus de soclutions qui se
sont révélées trés fructueuses ces deux dernidres décades. FElles per-
mettent d'atteindre avec une grande précision mais dans un nombre
trés limité de cas la plupart des constantes spectroscopiques : struc-
tures fines et hyperfines, déplacements isotopiques, durées de vie ,

facteurs de landé, constantes de relaxation, etec ...

A partir de 1960 l'apparition des lasers a été mise & profit dans
quelques expériences particulidres, Ainsi Javan et son équipe ont
ntilisé les battements entre deux lasers stabilisés en fréquence pour
la mesure d'écarts isotopiques dans deux transitions laser du néon
(A = 6 328 i et A = 1,15 um) [1,2]. Dans cette expérience les deux
faisceaux sont mélangés sur la surface sensible d'un méme récepteur et
on mesure la fréquence des battements égale & la différence des fré-
quences des deux lasers. Par une méthede identique Shafer a obtenu
récemment une mesure trés précise du déplacement isotopique de la raie
laser du Xénon A = 2,02 um pour les isotopes 132, 134 et 136 [3] .
Au Laboratoire A. Cotton, Vetter a réalisé une expérience purement op—
tique adaptée elle aussi & la mesure précise d'écarts isotopiques treés
faibles [4]'. La méthode appligquée aux transitions laser infrarouges

des gaz rares (essentiellement argon, xénon, néon) utilise deux tubes

laser alignés dans une méme cavité et alternativement excités.




L'appareil analyseur est la cavité laser elle-mme, Sa fonction dtap-
pareil posseéde la largeur quasi-nulle d'un mode laser., Dans ces mé-
thodes pour lesquelles la fonction d'appareil n'intervient pas on
staffranchit de 1'effet Doppler en séparant les sources isotopiques

et non en résolvant la structure & étudier., Elles ne sont donc pas

applicables au cas des structures hyperfines.

T2
Plus récemment sont apparues des méthodes purement optigues qui

utilisent les effets d'une onde monochromatique de fréquence voisine
d'une transition atomique sur les populations des niveaux de cette
transition. Pour mettre en oeuvre ces méthodes le laser constitue une
source de choi# ef en pratique la seule source possible, Grice &
1'intensité et é la cohérence de son rayonnement, il permet l'excita-
tion d'une classe d'atomes de vitesse longitudinale bien déterminée
(suivant la direction du faisceau). L'analyse‘en fréquence de la per-
turbation qu'il crée dans le profil de répartition des vitesses des
atomes révele le profil homogéné, masqué par 1l'effet Doppler, de la
transition. Parmi ces méthodes celles dites d'amincissement d!une
raie de fluorescencelpar faisceau laser (ou F,L.N. : fluorescence
line~narrowing) ont &té ltobjet d!études théoriques et expérimentales
[5,7] . iorsqﬁ'une transition d'absorption est soumise au rayonnement
monochromatique d'un laser les modifications apportées & son profil
Doppler se répercutent sur toute autre transition gqui lui est connectée
par l'intermédiaire d'un niveau commun. En observation longitudinale
il apparailt dans le profil Doppler de la transition couplée une réso-
nance étroite & profil de Lorentz. Sa position dans le profil dépend

du rapport des fréguences des deux transitions et de 1l'écart en




fréquence de l'émission laser par rapport au centre de la raie d'ab-
gorption. Sa largeur est liée aux largeurs homogénes des niveaux inté-
ressés. Suivant le sens de l'observation (identique ou oppesé au sens
du faisceau laser) la résonance apparait d'un cdté ou de l'autre du
profil, les deux positions étant symétriques par rapport au centre.

En général la transition d‘'absorption est celle donnant lieu & l'effet
laser. L'analyse des effets sur la transition,couplée peut se faire
soit de facon passive en explorant & l'aide d'un Fabry-Peroct son profil
d'éﬁission spoﬁtanée, soit dé fagon active en explorant son profil 4!
absorption & 1l'aide d'un second laser (laser sonde, accordable en fré-
quence). la figure 1 domnne le principe du montage expérimental dans
le cas de l'analyse passive. FEn pratique ces méthodes sont délicates
4 mettre en oeuvre. Seul le premier mode d'analyse a été appliqué et
é permis la mesure d'écarts isotopiques pour le couple de raies du néon
A=1,15 um (raie laser) et A =6 096 E ainsi que la mesure de la
structure hyperfine des trois niveaux correspondants (isotopes 20, 22
et 21 respectivement) [6,7] . L'analyse active qui exige ll'emploi si-
multané de deux lasersoscillant sur des fréquences différentes et trés
bien définies n'a pas été utilisée jusqu'a présent mais la mise au
point récente de lasers accordables en fréquence dans un large domaine,
notamment dans les régions visible et proche infrarouge du spectre [Bf
10], permet a'espérer gu'elle le sera dans un avenir proche. Lors-
qu'elle est possible elle est du reste plus intéressgnte que l'analyse
passive puisqu'elle permet de travailler en absorption et qu'elle n'est

plus tributaire de la fonction d'appareil du Fabry-Perot analyseur.
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Dans les méthodes dites d'absorption saturée les effets pertur-
bateurs dus au faisceau laser (faisceau saturant) sur la transition
d'absorption sont étudiés & 1'aide d'un second faisceau laser (faisceau
sonde) sur cette méme transition. De ce point de vue ces méthodes ap-
paraissent comme un cas particulier plus simple des techniques de
F.L.N. avec analysé active puisque les deux laserssont assujettis 3
osciller sur lé méme transition. la"figure 2a donne le principe de
l'expérience, La perturbation due au faisceau saturant apparait comme
une diminution dans le coefficient d'absorption et son profil est ap-
proximativement le profil homogdne de la raie lorsque la saturation
est faible.. Dans une application particuliére de la méthode le méme
laser peut fournir les deux faisceaux gréice & un dispositif expérimen—
tal particulier (figure 2b) mais alors on ne peut aﬂalyser la pertur-
bation qu'au voisinage du centre de la transition d'absorption. Ac-
tuellement limitées & 1'étude des transitions donnant lieu suivant les
conditions d'excitation soit & l'absorption soit & ltexcitation laser
ces méthodes vont bénéficier, elles aussi, des progrds réalisés dans

la mise au point des lasers accordables.

Historiquement la saturation d'un milieuw amplificateur par une
onde monochromatique intense a d'abord été mise en' évidence (dans 1e
domaine optique) par le phénoméne bien connu du Lamb-dip qui apparait
dans le profil d'émission d'un laser oscillant sur un seul mode domi-—
nant, L'effet complémentaire pour un milieu absorbeur (Iamb—dip in-
versé ou saturation de 1l'absorption) a é%& utilisé initialement pour
stabiliser en fréquence les laéerséigaz. Dens ce cas on met 3 p?ofit

une coincidence fortuite entre la frégquence d'émission du laser et une




fréquence d'absgorption d'une vapeur moléculaire. Cette dernisre est
issue d'un niveau suffisamment bas pour ne pas nécessiter dtexcitation
de la vapeur, elle méme 3 trés faible pression. Dans ces conditions
on observe des résonances de saturation de largeur beaucoup plus faible
que celle du Lamb-dip habituel {quelques centaines de kilohertz ou
moins) ; on gagne plusieurs ordres de grandeur sur la stabilité en
fréquence par rapport au procédé classique de stabilisation sur le
lamb-dip. Dés 1968 Barger et Hall gréce & la coincidence entre la raie
A =3,39 pm du néon et une transition du méthane ont ainsi obtenu une
reproductibilité de 10—11 [11] . Par 1la suite de nombreuses autres
expériences de ce type ont été réalisédes et leur précision est telle

que 1l'on envisage maintenant llemploi des transitions laser comme éta-

lons de fréquence et de longueur.

Ia grande finesse des résonances de saturation obtenues avec une
fapeur moléculaire a favorisé ltapplication de ces techniques en pre-—
mier lieu & la spectroscopie moléculaire. Parmi les nombreux résultats
obtenus citons ceux de Schawlow et coll. qui ont mesuré en 1970 1la
structure hyperfine d'une raie de 1'iode moléculaire avec une résolu-
tion supérieure 3 10° [12] . Ces auteurs.ont utilisé la coincidence
de cette raie avec 1l'une des raies émises par un laser i krypton ionisé.
Tout récemment Hall et Bordé ont étudié la structure hyperfine d'une

raie de vibration-rotation du méthane en coincidence avec la transi-

tion. A = 3,39 um du néon avec une résolution de 1010 [13] .

En spectroscopie atomique la situation est a priori moins favo-

rable pour deux raisons fondamentales. D'une part on n'a pas pu trouver
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Jusqu'ici de coincidence entre les raies lager existantes et des tran-
éitions atomiques d'absorption issues de niveaux fondamentaux ou peu~-
plés thermiquement, d'autre part les faibles durées de vie des niveaux
excités conduisent 3 des largeurs homogenes nettement plus importantes
que pour les transitions moléculaires. IL'emploi de lasers accordables
léve la premidre diffiqulté et ¢'est pourquoi il a fallu attendre leur

~

mise au point pour appliquer les techniques d'absorption saturde & la
spectroscopie atomique, 4 1'aide d'un laser & colorant fonctionnant
en impulsions Schawlow et coll., ont &étudié la structure hyperfine des
niveaux 3 281/2 et 3 2P1/2 . ILa largeur des résonances observées
(environ 40 MHz) correspond & peu présré deux fois la largeur naturelle.
Avec la méme source laser ces auteurs ont mis en évidence la structure
fine de la raie H& de 1l'hydrogéne ,. le but final de 1'expérience
étant la mesure précise du Rydberg [15]. A notre connaissance ce sont
les deux seules expériences d'absorption saturde réalisdes en spectro-
scopie atomique. Encore faut-il remarquer que dans le cas du sodium
il s'agit d'une expérience surtout destinde & tester les Possibilités
de la méthode, l'absence de dispositif d'étalonnage en fréquence ne
permettant pas d'effectuer des mesures précises de position. Quant i
la largeur homogdne relativement grande des raies atomiques (devant
les écarts en fréquence dus & 1'instabilité du mode laser par exemple)
elle limite le gain en résolution apporté par ces méthode; mais elle
crée une situation particulidrement favorable & 1'étude des profils
homogénes. On peut analyser trés finement les causes qui les affectent

en particulier l'effet des collisions. Quelques expériences ont déja

été réalisdes sur ce sujet. Shank et Schwartz (1968) puis Smith et




Hinsh (1971) ont étudié ainsi les effets des collisions sur la raie
A =6 328 K du néon, Ieur dispositif expérimental est analogue & ce-
lui de la figure 2a. 1Ie lase; saturant est stabilisé au centre de la
raie d'absorption et 1a fréQuence du laser'explorateur est repérée par

la méthode des battements [16, 17] .

Pour notre- part nous avons aprliqué les techniques de l'absorp-
tion saturée & 1'étude d'une transition infrarouge du spectre de 1l'a-
tome neutre du barﬁum. Nos travaux antérieurs sur la recherche des
rales laser infrarouges émises en impuisions dans les vapeurs métalli-
ques nous avaient montré 1l'existence d'une oscillation laser trdés in-
tense dans la vapeur de baryum & la longueur d'onde A = 1.5 pm . Ia
mise au point d'un laser oscillant sur cette trénsition en mode unique,
accordable dans un petit domaine spectral, la faible étendue de la
structure hyperfine calculée a priori pour cette transition (de 1'or-
dre de la largeur Doppler) et jusqu'alors inconnue, semblaient &tre
autant de facteurs favorables & la réalisation d'une expérience de
spectroscopie par absorption saturée. En fait d'autres facteurs pa-
raissaient compliquer la mesure de la structure hyperfine par cette
méthode. Ia nature des niveaux excités mis en jeu (niveau supérieur
résonant, niveau inférieur métastable) implique un fonciiconnement du
laser en impulsions et une largeur homogdne élevée (environ 19 Miz
pour la seule largeur naturelle)., Ia plage spectrale balayéde par le
mode laser (environ 540 MHz) semblait a priori un peu faible pour ex-
plorer avec une infensité suffisante la totalité de la structure pour
lagquelle les calculs prévoyaient une étendue d'un peu plus de 560 MHz,

Enfin la nature méme du baryum dont la réactivité chimique est trés




élevée a contribué & compliquer la mesure. Malgré ces difficultés 1la
mise au point de cette expérience a &té mende n bien. Elle a permis
la mesure de la siructure hyperfine du niveau métastable 6s5d 1D2
pour l'isotope 137 ainsi que 1técart isotopique 137 - 138 de 1la

transition. Ia largeur des résonances observées (environ 50 MHz) re-

présente un gain en résolution de Presque un ordre de grandeur.

Dans ce mémoire, avant d'exposer en détails cette expérience, je
présente dans une premidre rartie les résultats antérieurs obtenus
dang la reéherche des raies laser dans les vapeurs des alcalino-terreux.
Ces travaux m'ont été précieux sur deux points essentiels, Ils m'ont
permis de résoudre un certain nombre de problémes spécifiques aux
lasers & vapeurs métalliques en impulsions. Ils ont grandement faci-
1ité la mise au point du laser monomode accordable, source sans laquelle
la suite de mes recherches n'aurait pu &fre mende & bien. Une seconde

S

partie est consacrée & la spectroscopie d'absorption sans effet Doppler,
Un premier chapitre décrit deux expériences préliminaires toutes deux
effectudes sur la raie A = 1.5 pn . ILa premidre concerne l'qbsorption
simple dans un jet atomique (& vapeur de baryum) excité optiquement,

La seconde concérne 1lt'absorption saturée dans un tube & décharge. Dans
un second chapitre sont exposés quelques aspects théoriques présentés
par le phénoméne d'absorption saturde 3 11 facilite la compréhension
des résultats expérimentaux et permet de les comparer aux prévisions
théoriques. Ie troisigme chapitre est consacré & 1'étude expérimen-—

tale de la structure hyperfine évoquée plus haut. Enfin dans le der-

nier chapitre est présentde une seconde expérience d'absorption
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Y

saturée destinde & 1'étude en dynamigue des processus de collision.
Dane cette étude, mende sur la méme iransition du baryum et ol est mis
& profit le fonctionnement en impulsions de la source laser, on s'in-

téresse essentiellement aux régimes transitoires en absorption saturée,
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1&¢re partie

LASERS A VAPEUR METAILIQUE

Comme nous allons le voir il ne sera pas ici exclusivement Ques—
tion de vapeurs d'éléments métalliques. Cerendant par commodité nous -
désignerons ainsi dans la suite de cet exposé les vapeurs atomiques
d'éléments solides & température ordinaire (exception faite du mercure)
méme dans le cas ol du point de vue chimigque il ne s'agit pas réelle-

ment de métaux.

Ie travail exposé dans cette premidre partie constitue une étape
intermédiaire entre des études antérieures effectudes sur les vapeurs

(1)

des terres rares et la réalisation des expdriences d'absorption

saturée. &En ce qui concerne la recherche roprement dite des raies

laser dans les vapeurs des alcalino-terreux Jje rappellerai bridvement
le principe du montage expérimental en dégageant les principales amé-
liorations apportées depuis 1'étude des terres-rares. Aprés une ana-
lyse comparative des résultats obtenus je présenterai plus en détailé
la mise au point du laser 3 vapeur de baryum accordable en fréquence,

5

Auparavant je rappellerai quelque peu l'historique des lasers & vapeur

(1) These de Doctorat de 3eme cycle soutenue i Orsay le 8 Juillet 1969.
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métallique dont le développement semble maintenant assuré aprés une

assez longue périocde de stagnation.

A) DEVELOPPEMENT DES LASERS A VAPEUR METALLIQUE

C'est en 1962, soit peu de temps aprés la mise au point du pre-
mier laser & Hélium-Néon (Javan, Bennett Jr. et Herriot, 1960), que
Rabinowitz, Jacoﬁs et Gould ont obtenu 1'oscillation laser dans une
vapeur métallique [18]. Ces auteurs ont observé 1'oscillation continue
sur deux raies laser infrarouges du Césium (k = 7,18 ym et A = 3,2 pml
L'inversion de population était obtenue par pompage optique gréce a la
coincidence fortuite entre une raie intense dell'hélium (h =3 888 R)
et l'une des raies de résonance du Césium (632l81/2'» 8p 2P1/é). Par
suite de difficultés techniques lides en particulier aux propriétés
chimiques de cet -élément ce laser a rapidement été abandonné. En 1963
Ridgen et White obtenaient & leur tour un effet laser sur deux raies
infrarouges dans la vapeur de mercure [19]. Dans ce cas 1'inversion de
population est surtout due & une excitation électronique directe. Ies
processus de collisions, plus généraux que le pompage optique, ont per-
mis & d'autres auteurs d'observer un peu plus tard un assez grand nom-
bre de raies lagser dans cette vapeur aussi bien en émission continue
qu'en impulsions (spectres I, IT ét IIT du mercure) [20]. Malgré ces
premiers succés; les lasers & vapeur métallique ne se sont gudre déve-
loppés jusqu'en 1965 alors que pendant la méme période les lasers A
gaz rarés connaissaient un essor considérable et fournissaient déja de

trés nombreuses rales dans les domaines visible et infrarouge du
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spectre. La technologie plus simple de ces derniers, concrétisée par
ltexploitation commerciale du laser & hélium-néon puis du laser & argon
ionis€, explique en grande partie la désaffection envers les premiers

lasers & vapeur métallique.

Ceux—ci devaient connaftre un certain essor avec l'apparition en
1965 d'une nouvelle classe de lasers & vapeur métalligue fonctionnant
en impulsions selon un mécanisme qui prodgit une inversion de popula-
tion nécessairement bréve. L'un des intéréts de ces sources, parfois
appelées lasers cycliques, réside dans leur haute efficacité. Ce sont

LN

des lasers de ce type que nous avons nous-méme développé i partir de
1968 dans les vapeurs de quelques terres rares puis d'alcalino-terreux.
On peut définir l'efficacité d'un laser oscillant en continu par

N =« EL— ol « est la fraction de 1'énergie de pompage effectivement .

Beup

utilisée & peupler le niveau laser supérieur dténergie Esup et ol

E; est l'énergie d'un photon de 1'émission laser [21]. Pour des sour-

ces du type nélium-néon les niveaux intéressés sont généralement élevés;
EL Y - rd L -~ . rd - - rd

a et == sont trés inférieurs & 1l'unité ; l'efficacité ne peut

Esup

guére étre supériesure i ‘JO_3 environ., lLes résultats sont radicalement
différents dans les lasers cycliques pour lesquels on a la situation

suivante : le niveau laser supérieur est fortement connecté au niveau
fondamental par une transition dipolaire électrigue {niveau de réso-

nance.dans le cas iddal) et est peuplé par collision électronique di-
recte ; le niveau laser inférieur est métastable. Dans ces conditions
une bonne partie de l'énergie de la décharge sert & veupler le niveau

résonant ( a peut atteindre des valeurs proches de 0,5) et puisqu'il
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stagit des niveaux les plus profonds EL et ESup sont généralement
du méme ordre de grandeur ; leur rapport peut luil aussi atteindre des
valeurs de l1l'ordre de 0,5. En fait pour ces lasers il faudrait encore

g.
pondérer 1 par le facteur ——inf. ( g ‘poids statistiques des

sup.+ gin:f‘.

niveaux) qui exprime qu'une partie de la population du niveau supé-
rieur est inutilisée puisque 1l'effet laser cesse dés qu'il y a égalité
des pepulations., Ce facteur toujours voisin de 1'unité ne modifie pas
les ordres de grandeur précédents et finalement 1 peut atteindré ai~
sément 0,2, Malheureusement un tel systdme ne peut fonctionner de fa-
gon continue ; une excitation par impulsions électriques est nécessaire.
En effet en prémiére approximation la section efficace de collision
pour des chocs électrons-atomes est proportionnelle & lé force dloscil-
lateur de la transition. Sous l'effet de 1'impulsion électrique (trds
bréve) il ¥y a donc d'abord peuplement rapide du niveau résonénf. 5 ine.
version de population s'établit trés vite. Ie nivean métastable ne se
peuple qu'ensuite, en partie aw détriment du niveau résonant.; ce jro—
cessus est accéléré par.l'effet laser lui-méme qﬁi permet un préléve-
ment d'énergie aux dépens du rayonnement de résonance et détruit rapi~
dement 1l'inversion de population. Ie cycle peut recommencer des que la
population du niveau inférieur est & nouveau négligesable (essentielle—
ment par suite des collisions et de la migration des atomes). la fré-
quence maximum de répétition des impuisions est donc limitée par la
constante de relaxation du métastable (valeur typique : quelques
kilohertz). C'est selon ce mode de fonctionnement décrit symboligue-

ment pour l'excitation par l'expression :
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e + M- HM* e
( M et M* pour 1l'atome de métal dans 11état fondameﬁtal puis excité)
qu'ont été réalisés les lasers a vapeur de cuivre, de mangangse, de
plomb, etc ... dont quelques uns parmi les plus caractéristiques sont
présentés dans le tableau 1 (dans ce. tableau pour plus de clarté nous
nous sommes volontairement limité auwx raies les plus intenses pour cha-
que é1ément). Quelques raies des spectres ionisés une fois ont dgale-
nent &té obtenues suivant un processus analeogue mais 1'efficacité est
réduite par la nécessité de ioniser d'abord le milieu. Symboliquement
le processus gqui s'établit alors en deux étapes s'éerit :

e + M- M 4 26 (ionisation)

puis e + M s (M)* 4+ & (excitation) .

les quelques valeurs numériques qui suivent donnent une idée des ca-
ractéristiques des lasers cycliques.
Transition du Cu I A =5 105,5 R : puissance créte 40 kw
gain & 1 500° C :584dB/m
durée de l'impulsion 1énsec
n / o =38%
Transition du Pb I A =7 229 i : puissance créte 2 KW
gain & 1 0350° ¢ : 6dB/cm
durée de ltimpulsion 15nsec

5/ & = 249,

D'un point de vue purement spectroscopique ces sources sont intéres-—
santes dans la mesure ol elles permettent d'obtenir 1'oscillation laser

dans des cas distincts de ceux des lasers & ¢émission continue pour
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lesquels il est essentiel d'avoir un niveau inférieu; b durde de vie
faible. Cependant leur fonctionnement en impulsions est un inconvé-
nient sérieux, ne serait-ce que par les instabilités d'intensité qui
en résultent, De plus la situation idéale gque nous avons évoquée (ni-
veau supérieur résonant, niveau inférieur métastable) représénte un
trés petit nombre de cas. Il faut noter aussi que le coefficient Aa
dépend beaucoup de la rapidité avec laquelle est fournie 1'énergie
électrique. Pour &tre efficace 1l'impulsion électrique doit avoir un
front de montée trés raide ce qui en pratique n'est pas toujours réa-
lisable. Ces difficultés expliquent le développement limité de ces
lasers (actuellement il semble que seuls les lasers & cuivre et & man—
gandse soient encore étudiés) qui ont domnné lieu & quelques applicas
tions spectroscopiques.. Silfvast et Fowles ont observé & ltaide dtun
Fabry-Perot la structure hyperfine de la rale du manganése i=5 341 K
[29]. Deech, Cole et Sanders ont mesuré sur la raie du plomb

A =T 229 E émise en superradiance, les écarts entre les isotopes

206 — 207 - 208 [30]. Enfin nous méme avons mesuré les dcarts isoto-
riques pour six raies laser de l'ytterbium (isotopes 172 —= 174 - 176)

[voir annexe 1 p. 503].

A partir de 1967 apparalt encore une nouvelle classe de lasers &
vapeur métalligue domnant cette fois une émission continue. Bien que
mes travaux ne concernent qu'accessoirement cette catégorie de sources
leur développement tres important, surtout depuis ces trois dernidres
années, justifie que soient présentées ici leurs principales caracté-

ristiques. Il s'agit uniquement de raies appartenant au spectre du




El€ement

Principales transifions observées Températuredel Ref.
fonchonnement
A (B\) Classificanon (°c )
Pb I 7223 | 6p 7 (3P)— 6p?('Dp) ~ 900 [ 22]
Mn I 5341 | y(®P7; ) — o (®Dgyp) v 1200 [23]
, 10 2 — 319, c2(2
cul $105,5 |3dC4p(*Pajp ) —=3d%4s*("Dgp) [24]
5782 |3d'%4p(®Py,) — 3d%4s3(3Day, )
Ca I 55457 | 4p('P) — 3d ('D,) > 550 [25]
2 2
ca 8542 [4p(°Py),)— 3d(295/a) = 700 [26]
8662 |4p(BPy,) — 3d(2D3),)
Sr I 64.560 | 5p('Py) —= 4d('Dy)
S I 10.330 | 5p (2Py),) — 4d (*Dyy, ) > 460 [2s]
i 10.318 |5p(*Py)p) —> 4d(2Day, )
Ba I 15.000 | 6p('Py) — 5d('Dy) n 600 [27]
T I 5350 |78 (%51, ) — 6p (2P3,) v 800 [2e]

Tableau 1

Exemples typiques de raies laser observées en
impulsion dans quelgues lasers "cycliques.
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métal ionisé une fois. Pour la plupart observées antérieurement en
impulsions, elles apparaissent en émission continue presque exclusive-
ment en présence - A hélium. Ce gaz, & une pression de quelques torr
en général, joue ici non seulement le réle de gaz porteur mais est
essentiel dans le processus d'excitation qui conduit & 1l'inversion de
population., les expériences effectudes par différents auteurs ont
montré que les deux principaux mécanismes qui entrent en jeu sont 1'io-
nisation Penning et 1'ionisation par transfert de charge. On peut
symboliquement les représenter par les expressions suivantes
* 4 ¥ -
He + M- He + (M") + e + AE

*
He+ + M - He + (M+) + AR

Dans ces expressions He* représente un état métastable de 1'hélium
(2s 381 par ex.) , (M+)* un état ionisé excité de 1'atome de métal
et He™ s He. et M correspondent aux états fondamentaux. AE. est 1la
différence d'énergie entre 1'état initial et 1'état final. Ia premidre
raie observée grice & 1'un de ces processus est la raie du Cadmium II
A =4 416 3 (ionisation Penning) par Fawles et Hopkins [31]. Par la
suite de nombreuses raies laser ont été obtenueslainsi dans cette va-
peur de méme que dans le zinc, le mégnééium, 1'icde, 1l'arsenic, le gé-
lénium et le tellure (spectres II). Ies cas du sélénium (46 raies) et
du tellure (31 raies) sont particulidrement intéressants ; le treés
grand nombre de raies laser émises couvre 1l'ensemble du spectre visible
et le proche infrarouge {(de 4 468 E a 12 588 E) [32]. Ces résultats
ont encouragé beaucoup d'auteurs & rechercher des configurations de
tubes & décharge particulidrement bien adaptés au fonctionnement de ce

»

type de lasers ioniques. La principale difficulté & vaincre est due
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au phénoméne de cataphorgse gui produit une migration rapide du métal
vers la cathode. L'effet est trés important pour ces sources qﬁi

fonctionnent avec des courants de décharge de 1'ordre de quelques cen-
taines de milliamperes pour des iubes de 3 & 4 mm de diamétre environ.

“

En fait ce phénoméne est souvent mis & profit pour obtenir une pression
de vapeur métallique bien homogéne. Actuellement on sait rdéaliser des
tubes de conception simple et & durée de vie comparable & celle des

lasers & gaz rares. Les schémas suivants regroupent en deux catégories

les principales réalisations dans ce domaine (figures 3 et 4).

iere catégorie : tubes "classiques" & décharge longitudinale.

- le modéle le plus simple (Goldsborough 1969) [33] wutilise un
tube capillaire a flux de cadmium contrdlé, Un flux homogéne de vapeur
métalligue est assuré gridce & la cataphorise ;.on peut le modifier.en
agissant sur lz haute tension ou sur le chauffége de la régerve de mé-
tal. Ie courant de décharge suffit pour maintenir la température du
tube & une valeur suffisamment élevée (220°C & 240°C dans le cas du

cadmium)} pour éviter le dépdt du métal sur ses parois.

~

~ Par rapport au précédent, le moddle & recirculation (Hernquist
1970) [34] offre l'avantage d'une faible consommation de métal, ée gi
est intéressant dans le cas ol on utilise des isotopes purs. De plus
le rayonnement émis est d'un niveau de bruit treés faible. Ia structure
de l'ensemble comperte un tube capillaire central entouré d'une enceinte
de diametre frés supérieur & celui du capillaire. Comme dans le moddle
Goldsborough la cataphorése assure une densité homogine de vapeur mé-

tallique dans le tube central ; elle produit une surpression pour cette
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vapeur dans la région de la cathode . Grdce & llenceinte externe
le métal peut retourner vers la région anodique & travers une
structure métallique (grilies) dont le r8le est d'éviter le passage de
la décharge dans cette région ; un chauffage externe supplémentaire est

nécessaire pour éviter tout dépdt de métal dans la région extérieure.

~ Un troisieéme modele plus simple que le précédent a é%é déve-
loppé par Silfvast et Szeto (1971) [35]. Dans ce dispositif le métal
est disposé suivant qﬁelques éegments annulaires réguliérement espacés.
Le courant de décharge chauffe suffisamment les segments pour produire
la vapeur métallique ; aucun autre syst2me de chauffage n'est nécessaire.
Avec une pression d'hélium appropride ce moddle simplifié permet, lui

aussi, d'obtenir une oscillation laser & faible bruit.

2eme catégorie : tubes & décharge transversale.

- Dans ces tubes de conception radicalement différente de celle
des précédents on n'utilise plus l'effet de cataphorése pour produire
une vapeur métallique homogéne. Dans le moddle dit & cathode creuse
fendue (Schuebel 1970) [36] une répartition continue de métal dans
le tube & décharge suffit, par diffusion, & obtenir une bonne homogé-
néité., Le montage comporte deux cylindres mélalliques coaxiaux. Le
cylindre interne (cathode) est fendu sur toute sa longueur . Ie
cylindre externe joue le r8le d'anode unigue. Le métal, sous forme de
fil, est disposé sur l'anode face & la fente cathodique. Un chauffage
auxiliaire autour de 1'anode permet de disposer de la teénsion de vapeur

métallique voulue, indépendamment du chauffage dfl au courant de décharge.

- Le modéle utilisé par Piper, Collins et Webb (1972) [37] est &
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anodes multiples (moddle développé également par Sugesrawe et coll. BB]).
I1 s'agit d'un ensemble comportant trois parties séparables. La partie
centrale est un tube métallique jouant le rble de cathode et comporte
plusieurs anodes régulidrement espacdes ; chacune d'elle possede une
résistance de charge ajustable pour équilibrer les différentes zones de
la décharge. Un flux continu d'hélium, du centre vers les extrémitds
du tube, permet une répartiiion homogdne de la vapeur métallique. Cette
dernigre est produite dans une cellule annexe relide au centre du tube
& décharge ; un chauffage indépendant de la cellule permet le contr8le

de la pression de vapeur métallique pour un flux d'hélium donné.

Cette nouvelle classe de lasers ioniques émettant en continu un
trés grand nombre de raies depuis le proche infrarouge jusque dans le
proche ultra violet (il existe une raie laser du cadmium IT &

A =3 250 K) présente beaucoup 4'intérét dans le domaine de la chimie
moléculaire. Leur fiabilité (concrétisée par 1z commercialisation du
laser & cadmium) les rend parfaitement utilisables comme sources spec-
troscopiques. Ainsi en 1968 Hopkins et Fowles ont mesuré les dcarts
entre les isotopes 112 - 114 et 116 du cadmium sur la raie laser

A =4 416 4 [39]. Récemment la mesure de 1'écart 112 — 114 a été pré-
cisée par une méthode un peu différente mais utilisant aussi deux lasers
contenant chacun un isotope pair de cadmium [40]. Enfin, par les dif-
férents mécanismes de collisions qu'ils mettent en Jjeu pour conduire &

l'inversion de population, ces lasers sont également intéressants comme

moyen d'étude de ces processus de collisions.
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B) RAIES IASER DANS IES VAPEURS DES ALCALINO-TERREUX.

Aprés mes travaux sur les terres rares, il m'a semblé intéressant
de prolonger la recherche systématique des raies laser des vapeurs mé-—
talliques en appliquant aux alcalino-terreux les mémes techniques. En
effet ces derniers présentent des spectres plus simples et plus aisé-
ment comparables lorsgue l'on passe d'un élémeﬁt a 1'autre. De plus
pour certains d'entre eux (baryum, strontium, calcium) on pouvait es~-
pérer obtenir des effets laser du méme t¥ype que ceux observés dans les
lasers cycliques., J'ai choisi d'étudier 1le baryum, le strontium puis
le magnésium qui présentent, en ce gui concerne la disposition relative
des niveaux, trois cas de figure sensiblement différents. Ies rdsul—
tats de ces recherches ont été publids dans deux articles gue l'on
trouvera en anmexe (annexes T et II). Je ne reviendrai donc pas ieci
en détails sur ces travaux, Je me contenterai d'en rappeler les points

essentiels,

1. DISPOSITIF EXPERIMENTAL.

le montage comporte wrincipalement le laser source, un monochro-
mateur de haute résolution pour la mesure des longueurs d'onde et un

ensemble de détection des raies laser (fig. 5).

- Ie laser source est constitué d'un tube & décharge en alumine de
haute pureté, Cet élément résiste bien aux températures élevdes. IL
est chimiquement trés stable ce qui est important étant domnée 1a

grande réactivité des alcalino-terreux notamment & chaud. A cet égard

le quartz a des propriétés moins intéressantes et bien qu'il résiste
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aux températures nécessaires h cette étude et qu'il soit plus facile
d'emploi nous avons dfi 1'abandonner, Ies parties extrémes du tube,
gsituées hors de la zone chauffée, sont simplement en pyrex, Un sys-

N -

téme démontable & joints toriques refroidis assure 1'détanchéité de

1l'ensemble. Ia partie centrale en alumine est placée dans un four &
température régulée. Ia cavité est en corfiguration confocale., Elle
est constituée de deux miroirs revétus d'une couche d'or, I'énergiec

*

est extraite & 1'aide d'une lame & faces raralléles en fluorine incli-

“

née & 45° de l'axe de la cavité. Enfin I'excitation électrique par
impulsions est fournie par décharge de capacité, L'intensité de créte
des impulsions peut atteindre plusieurs centaines d'ampdres pour un

taux de répétition maximum de 1'ordre de 250 Hz,

- Certaines raies laser peuvent &tre connectdes entre elles par un
niveau commun. Lorsque celui-ci est le niveau supérieur (ou inférieur)
des transisions il se peut que l'une d'entre elles domine et nuise &
l'oscillation des autres. Dans le cas d'une cascade (niveau intermé-
diaire commun) il arrive au contraire que 1'inversion de population
pour la trangition inférieure soit due essentiellenient & l'effet de la
transition supérieure : les deux raies oscillent simultanément. T1
est donc intéressant de pouvoir "ddcommecter" des raies laser i niveau
commun soit pour obtenir ltoscillation sur de nouvelles raies, soit
pour montrer l'existence d'un effet de cascade. La mise en évidence
d'un niveau commun peut aussi constituer un moyen d'identification et
servir & déterminer un niveauw inconnu. Pour obtenir 1'oscillation sur
une seule transition & la fois il existe deux solutions simples bier

connues : l'emploi de miroirs sélectifs & couches multidiélectriques
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ou d'un prisme sélecteur placé dans la cavité (les deux solutions sont
du reste compatibles et peuvent &tre utilisdes simultandment). La plu-
part du temps nous avonsg utilisé le systéme & prisme. Il offre l'avan-
tage d'étre plus sélectif et utilisable sans changement de mircirs dans
un domaine spectral étendu. les pertes supplémentaires qu'il introduit
dans la cavité sont faibles et peuvent &tre compensées, si cela est né-~
cessaire, par l'adjonction de miroirs sélectifs & trés haut pouvoir ré-
flecteur. Pour &tre dans les conditions de pertes minimales nous avons
calculé l'angle du prisme correspondant & la fols, pour la longueur
d?onde moyenne du domaihe spectral exploré, au ninimum de déviation et
4 l'incidence de Brewster. On est conduit ainsi & un prisme de grand
angle (66° pour un prisme en fluorine & la longueur dtonde A = 3,5 um)
donc & un systéme assez sélectif., TUn dispositif mécanique permet une
rotation simultanéde du prisme et du miroir correspondant par ltinter-
médiaire d'une vis micrométrique. La rotation du miroir est double de
celle du disperseur. Ainsi, quelle que soit la région spectrale sélec-
tionnée, on reste toujours au minimum de déviation, De plus, dtune
extrémité 3 1'autre du spectre exploré, la rotation totale du prisme
est faible (de 1'ordre de 1° pour le domaine 1 pm & 6 pm) et on reste
procche de 1'incidence de Brewster (pertes nulles par réflexion pour la
(1)

bonne pblarisation). Ia figure n® 6 montre 1l'ensemble du dispositif' ",

Nous 1l'avons toujours utilisé associé au monochromateur extérieur, I1

(1) Un dispositif identique a également été uitilisé au laboratcire par

Liberman [41].
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est donc nécessaire d'étalonner en longueur dtonde la position du prisme,
elle-méme repérée grice i la vis micrométrigue. Pour 1l'étalommage nous

avons utilisé des raies laser des gaz rares de longueur d'onde connue

émises par notre tube & décharge dans des expériences rréalables,

- L'identification des raies laser observées nécessite une mesure
précise de leur longueur d'onde. Dans ce but nous avons utilisé um
spectrometre & réseau & haute résolution. Dans la dernidre partie de
ces recherches, consacrée & 1'étude du magnésium, nous avons disposé du
. 2 .
monochromateur Jobin-Yvon THR (focale 1 500 mm). Avec cet appareil,
& balayage linéaire en longueur d'onde, nous avons pu améliorer la pré-
cision des mesures en enregistrant 3 la fois les raies laser & identi-
3 - r . rd 0
fier et la raie laser de 1'hélium-néon A = 6 328 A dans des ordres
successifs du réseau infra-rouge (réseau & 51 traits/mm, blazé 3 24pm).
Ce procédé simple, utilisé pour les raies oscillant en continu, donne
par interpolation linéaire une précision sur la longueur d'onde de
l'ordre de 2.10—5 ce qui en général suffit & 1'identification, Celle—
ci est effectude en comparant les longueurs d'onde mesurdes & celles

"

calculées & partir des niveaux connus de 1'élement étudié. Le caleul

~

est effectué sur ordinateur & 1l'aide d'un programme de différences (1).

- Ia détection des raies laser utilise un photorécepteur infrarouge
rapide (en général ume cellule photoresistive Germanium - Or). Ie si-
gnal qu'il fournit est visualisé 3 1'oscilloscope ce qui suffit pour une

mesure de la longueur d'onde par lecture directe. Une mesure plus pré—

(1) Programme écrit au laboratoire par J. Bauche et A. Carlier.
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cise comme celle effectuée sur les raies du magnésium ou d'autres étu~
des plus fines (déplacement isotopique par exemple) nécessite une dé-
tection synchrone adaptée & la nature des signaux (impulsions ou si-

gnaux continus).

On trouvera dans les annexes I et II les rdésultats portant sur
quarante raies laser dont trente-sept n'avaient Jjamais été observées,
Elles sont réperties dans le domaine spectral 1 pm — 6,5 pm . Ies
résultats assez différents obtenus pour les trois alcalino—terreux
étudiés s'expliquert en partie, comme nous allons le montrer, par la
disposition relative différente des niveaux laser. On peut cependant
noter un caractdre commun 3 toutes ces raies : dans tous les cas 1'os-
cillation laser est indépendanie de la nature et de la Pression du gaz
porteur (néon, argon, hélium, hydrogéne, etc...). Ce résultat n'est
pas étonnant puisgue pour cette classe de lasers, le gaz porteur n'in-
tervient pas directement dans les Processus d'excitation., Son rdle se
borne & ralentir la migration des atomes de métal vers les zones froi-
des et & permettre le passage de la décharge dans ces régions., Malgré
cette caractéristique il a été utile de répéter chaque expérience avec
pPlusieurs de ces gaz afin de reconnafttre d'éventuelles raies laser de

ces derniers,

2. COMPARATSON DES RESULTATS OBTENUS DANS IES ATCALINO-TERREUX.

L'examen des diagrammes d'énergie pour les niveaux les plus pwro-
fonds (spectres I et II) et des transitions donnant lieu & 1'effet la-

ser met en évidence un certain nombre d'analogies dans les résultats

(figures 7, 8 et 9 - Energie des niveaux d'aprés [42, 43]).
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Cas du baryvum et du strontium,

- Spectres I (fig. 7).

On observe les deux raies homologues issues du premier niveau ré-
sonant et aboutissant & un métastable : 6p(1P1) - 5d(1D2) (Ba) et
5p(1P1)-» 4d(1D2) (sr) . Ces transitions sont typiques des lasers
cycliques. Ie cas du baryum est particulidrement favorable ; le tawx
d'excitation du niveau supérieur est assez fort pour permettre l'os-
cillation simultanée sur A = 1,5 ym et A = 1,1% um . Sur la raie
A =1,5 ym nous avons pu mesurer un gain de 4dB/cm a4 650°¢ (voir
2¢me partie Chap.I,B) .

les transitions du type np(3P)**(nr1)d(3D) apparaissent éga-

%p

lement, Dans le cas du baryum les transitions sont issues du 5

qui a le poids statistique le plus élevé des 3P . On n'observe pas
de transitions issues du 3P1 bien qu'il soit connecté au fondamental

par transition dipolaire électrique par suite du nélange 1P1 , 3P .

iy

le peuplement de ce niveau par collision électrdnique & partir du fon-
damental est donc peu efficace., Les triplets se peuplent surtout par
des effets de cascade, processus tres efficace puisqu'il permet 1'os-
cillation simultanée des deux couples de raies A = 1,5 ym , A = 4,72um
et A =1,13 um , A = 2,32 ym chaque couple ayant méme niveau infé_
rieur, ILe cas du strontium est différent. Onm ¥ observe des raies la-

3

ser issues des 3D situés cette fois au dessus des P, Ie point
intéressant est 1'observation en émission continue de la raie A=6,45um

5p(1P1) - 4d(1D2) « Ceci montre que le niveau inférieur 1D2 n'est

pas métastable. Par suite d'un couplage (IL,S) imparfait il est comnecté
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Raies laser obtenues dans le baryum et le strontium (spectres I)
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Les raies laser observées par nous-mémes sont repérées par ——
celles observées par d'autres auteurs par #% . Les raies en

trait discontinu représentent des transitions d'émission spon-
tanéde. Toutes les longueurs d'ondes sont en il
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par transition dipolaire électrique au niveaun 5p 3P1 (raie laser

A = 1,77 um) . Notons enfin que Sorokin et Lankard ont observé ltef-
3 3

Di-+ P, dans des conditions

fet laser sur les trois transitions i1

tres particulidres [44] . Ces auteurs excifent un mélange de stron-
tium et d'hélium sous forte pression (une atmosphére environ) Par un
laser & colorant en impulsions accordé sur la raie de résonance
A =4 607 K . Ies collisions inélastiques du type

Be (1 78) + 50 (') - e (1) + 50 ('p) + AE,

et He (1 1s) + Sr (1D) - He (1 15) + Sr (3D) + AR
3

2

assurent le peuplement des ~D .,

Pour les niveaux plus élevés la comparaison des résultats est
difficile par suite du nombre important de niveaux intéressés et de
leurs positions relatives différentes dans le baryum et le strontium.
On peut remarquer cependant que la transition du baryun A = 2,16 pm
6p'(1P1)-+ 5d2(3P2) & un niveau supérieur assez fortement connectd an
fondamental par transition dipolaire électrique (A = 3 501 K) . On
peut aussi noter les effets de cascades pour les couples de raies
M=3,9% pm - A =4,00 pm (barywm) et A =3,49 um - A = 1,97 um

(strontium) .

Enfin il est possible qu'une partie des raies non classées met-
tent en jeux les niveaux des configurations nd2 dont les énergies ne
sont pas encore détermindes. Le trop petit nombre de raies laser dans

¢e cas ne permet pas de tenter une détermination de ces niveaux,
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- Spectre IT .

Comme le montre la figure 8 les résultats sont beaucoup plus sim-—
ples, Comme dans le cas du calcium [26] on s'attend & observer les
couples de raies issues des premiers niveaux résonants et aboutissant
aux métastables inférieurs (transitions np(2P)-+ (n—1)d(2D)). Deech
et Sanders les ont effectivement observé dans la vapeur de strontium
[25]. Nous méme n'avons obtenu dans cette vapeur que la raie issue du
niveau 2P

3/2

Nous n'avons pas observé les transitions correspondantes dans la vapeur

correspondant & la raie de résonance la plus intense,

de baryum. Ce résultat peut s'expliguer par les probabilités de tran~
sition spontanées trés élevées pour ces raies. On ne peut donc cbtenir
I'inversion de population qu'avec des impulsions de courant & front de
montée particulidrement raide, condition remplie dans les expériences
de Deech et Sanders mais probablement pas dans les nédtres., Néammoins
nous avons obtenu dans la vapeur de baryum 1l'effet laser sur le couple
de raies homologues pour les niveaux immédiatement supérieurs

7p(2P)-+ 6d(2D). Ces transitions correspondent b des raies de longueur
d'onde plus élevées que celles des transitions 6p(2P) - 5d(2D) (rap-
port quatre environ) ; les métastables se peuplent moins vite par émis—

sion spontanée,

Cas du magnésium (fig, 9).

- Spectre I

la disposition relative des niveaux est trés différente de celles

du baryum et du strontium, En particulier le premier niveau de réso-
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nance ne peut €émettre que la raie de résonance. On ne peut espérer
obtenir des raies & gains élevés analogues & A = 1,5 pm ou A=6,45um,
Effectivement nous n'avons observé aucune raie laser en impulsiocns

pour le spectre de l'atome neutre. D'autres auteurs ont obtenu quel-
ques raies en impulsions mais avec des tubes de grande longueur [45].
les niveaux intéressés sont élevés et on ne peut dégager de ropriétés

intéressantes,

Par contre nous avons pu observer quelques raies en émission
continue mais 1a encore il s'agit de niveaux élevés et 1'on ne peut
conclure., On peut seulement noter que les niveaux Bd(SD) servent de
niveaur supérieurs & la fois pour trois de nos raies oscillant en con—
tinu et pour une des raies obtenues en impulsions [45]. 1e niveau
55(331) est lul aussi commun & deux rales oscillarnt suivant des modes
différents (A = 4,20 ym pour 1'émission continve, A = 1,68 pm pour
la raie en impulsions). De plus nous avons pu mettre en évidence le
réle de la raie A = %,68 p  dans la cascade 5d(3D) - 5p(3P2) -

55(381) ; la raie A =4,20 ym n'oscille quien présence de A = 4,68um,
- Spectre 1T

Comme pour le spectre I les premiers niveaux résonants ne peuvent
émettre que les raies de résonance ; on ne peut observer de transitions
laser issues de ces niveaux. Cependant comme dsns le cas du baryum et
du strontium nous avons pu obtenir 1'oscillation laser pour des niveaux
plus élevés correspondant aux transitions 5p(2P) - 4d(2D) . Hodges
a obtenu l'effet laser en émission continue pour quatre des transitions

Y

possibles & partir des niveaux 4p(2P) [46] « Dans ce dernier cas il
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semble que 1l'ionisation Penning soit essentiellement responsable de

ltinversion de population.

En conclusion cette étude a montré la possibilité d'obtenir des
transitions laser 3 gain élevé en impulsions, Ceci nous a suggéré 1la
possibilité de mettre au point un laser de courte longueur donc sus-—
ceptible d'osciller en mode unique avec une intensité de créte asseéz
é¢levée. TUne telle source est en principe & fréquence accordable dans
un domaine spectral d'étendue comparable i la largeur Doppler de la
raie sur laquelle il oscille. Ce résultat intéressant, qui fait 1'ob-
Jet du paragraphe suivant, compense 1'insuffisance du nombre de raies
obtenues. Plus élevé il aurait pu aider & la classification des Spec-—
tres ou permettre des études extensives de structures hyperfines ocu de

déplacements isotopigues comme par exemple dans le cas des gaz rares.

C) MISE AU POINT D'UN LASER MONOMODE ACCORDABLE EN FREQUENCE.

1. DESCRTPTION DU LASER SOURCE.

A 1'époque ol ont &té effectuds ces travaux on ne dispeosait pas
de sources monochromatiques intenses accordables en fréquence dans un
large dcmaine. Ies seules sources 3 longueur d'onde variable et de
grande finesse étaient alors les lasers oscillant sur un seul mode do-
minant, Pour ces sources la variation continue en fréquence est assu~
rée par modification continue de la longueur de la cavité (déplacement
longitudinal de 1tun des ﬁiroirs per un procédé pneumatique ou piezo-

électrique). Certains auteurs ont utilisé le balayage magnétique
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(laser & effet Zeeman) mais ce procédd est d'emploi plus délicat ; il
n'assure pas & lui seul un balayage continu [47]. Pour la suite de nos
expériences j'ail cherché & mettre au point un laser accordable posaé—

dant les trois propriétés ci-dessous :

- monochromaticité : elle est déterminde pour un laser monomode par la
largeur en fréquence du mode d'oscillation (cohérence de la source )
augmentée des instabilités de 1la fréquence d'émission, Ia largeur to-
tale maximum que 1'on peut tolérer dépend évidemment de 1ltexpérience
envisagée ; une largeur maximum de quelques mégahertz est un bon ordre

"

de grandeur pour des expériences i trés haute résolution.

- variation continue de la fréquence d'oscillation : la plage d'oscil-
lation en mode unique doit &tre sussi élevée que possible. En fait
elle est fondamentalement limitée & une étendue de 1'ordre de grandeur
de la largeur Doppler. Dans le cas d'une transition 4 gain élevé 1le
seuil de l'oscillation laser est bas ce qui est favorable & une plage
d'oscillation plus importante. Un treés faible effet Zeeman, ou des
pressions élevées dans le tube & décharge sont également des facteurs

favorables.

~ intensité émise : dans des expériences d'absorption linéaire lapuis-
sance émise, méme lorsqu'elle est considérée comme faible pour une
émission laser, est en général trés suffisante pour ne pas limiter le
rapport signal/bruit. Il n'en est pas de méme pour des expériences
d'absorption non lindaire (absorption saturée)., Le signal de satura-
tion dont 1'amplitude est fonction de 1'intensité laser n'est détecta-

ble avec un bon rapport signal/bruit que pour des puissances sensiblement
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supérieures, Dans ce domaine la stabilité en intensité de la source

joue un r8le important.

Dans notre cas, la mise au point d'une telle source présente dés
difficultés particulidres que 1'on ne rencontre pas lersqu'il s'agit
de lasers &4 gaz classiques. Ces difficultés sont dues au fonctionne—
mert en impulsions, & l'apport d'énergie thermique nécessaire & la va-
porisation du métal et & la haute rdactivité chimique des alealino-
terreux. Par contre, la valeur élevée des gains présentés par bon nom-
bre des raies laser observées est un facteur favorable (plage spectrale
balayée en mode unique importante). Des expériences préliminaires
effectuées avec le baryum puis le strontium ont confirmé ces aspects
du probléme : avec des cavités laser de courte longueur nous avons fa-
cilement obtenu sans précaution particulidre l'oscillation en mode uni-
que sur plusieurs des raies mais dans des conditions de stabilité assez
médiocres qusnt & 1'intensité et la fréguence. J'ai ensuite entrepris
la réalisation d'un montage plus élaboré. Pour sa mise au point nous
avons choisi la raie la plus intense de celles okservées dans la vapeur

de baryum : A = 1,5 pm .

Ies figures 10 et 11 montrent le laser réalisé, Pour le balayage
en fréquence nous avons adopté un dispositif pneumatigque snalogue & ce-
lui uwtilisé par Vetter [4] . 11 comprerd une petite enceinte, préala—
blement vidée d'air, relide & une fuite calibrée et fermde & 1'une de
ses extrémités par une membrane déformable. L'un des miroirs est so-
lidaire de cette membrane et se déplace longitudinalement lorsque la

rression varie dans l1'enceinte, Avec ce procédé simple et de honne
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linéarité il est possible d'enregistrer un grand nombre d'ordres suc—
cessifs. Ia stabilité thermique de la cavité est assurde par une mon-
ture en invar (trois barres & 120°) maintenant les supports des miroirs
et le four électrique. Ce dernier est & doubles prarois refroidies par
circulation d'eaw . Ie tube & décharge est en trois parties et de
conception analogue & celle des tubes Plus longs utilisés auparavant.
les liaisons alumine-pyrex, elles aussi refroidies par circulation
d'eau, ont €té particulidrement étudides afin de réduire leur encom-—
brement, Ie montage mécanique offre la possibilité d'user de trois
longueurs de cavité: 17 cm, 22 cm et 39 em ; il leur correspond trois
fours de longueur 6 cm, 9 cm et 22 cm respectivement. Ies interval-
les entre ordres correspondants 29,4 mK, 22,7 mK et 12,8 mK sont &
comparer & la largeur Doﬁpler de la raie qui est de 12 mK environ &
650°C . Chacun des fours est & enroulement chauffant & spires pro-
gressivement resserrdes vers les extrémitds, On obtient ainsi une
température bien homogine sur 1la majeure partie de la longueur du four,
Un systeme régulateur de température permet de maintenir celle—ci 3

la valeur désirée avec des fluctuations inférieures X 5¢C . Enfin no-
tons que l'alimentation des fours est & courant continu., Lorsqu'on
les alimente en courant alternatif le faible champ magnétique variable
créé par l'enroulement produit des fluctuations dans 1'intensité laser

& la fréquence double de celle du secteur,

L'énergie lumineuse est extraite 2 travers le mirecir fixe. Ce
procédé permet de concentrer sur un seul faisceau toute 1'énergie ex-
traite. Il nous a paru plus intéressant que le systéme & lame & fa-

ces paralidles, surtout utile lorsqu'on désire disposer de quatre
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faisceaux d'intensités voisines et de toute fagon mal adapté b un pré-
levement d'énergie important {1'angle élevé de la lame conduirait & un
encombrement prohibitif dans notre cas). Nous avons utilisé des mi-
roirs de sortie a coeffic%ents de réflexion compris entre 703@ et 903@
selon les cas (miroirs & couches multidielectriques). ILe gain 4levé
sur A = 1,5 pm autoriserait l'emploi de pouﬁoirs réflecteurs encore
plus faibles mais le faisceau de sortie seraii alors insuffisamment

bien défini en fréquence. L'autre mircir est & coefficient de réfle-
q

xion maximum {supérieur i 999 ).

L'excitation électrique du tube (figure 12) est analogue dans
son principe & celle utilisée dans les expériences précédentes. ILe
montage des différentes parties du circuit a &té étudié de fagen & ren-
dre minimum les effets d'auio-induction. Ces effets tendent & diminuer
la raideur du front de montée de 1'impulsion électrigue. Dans ce but
nous avens réduit autant que possible la longueur totale du circuit
de décharge (les éléments C et R4 sont au contact de l'ancde). Un
cable coaxial relie des deux parties principales du montage. Une trds

bonne masse est également nécessaire,

La figure 13a montre un enregistrement du profil de 1'émission
laser en fonction de la fréquence pour la cavité de 22 cm. On ¥ re-
marque le "lamb-dip" dont la dissymétrie s'explique rar la présence de
plusieurs isotopes dans le baryum naturel utilisé ici. L'effet Zeeman
d au champ magnétique de l'enroulement chauffant intervient aussi,
la largeur & mi-hauteur du profil est ici un peu inférievre & une fois

Y

et demie la largeur Doppler. Un examen i l'oscilloscope des impulsions
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laser successives montre que leurs fluctuations d'intensité (en un
point fixe du profil) sont inférieures i 59 sauf pour quelques points
isolés (figure 13b). Pour connaitre le domaine spectral sur lequel
1'oscillation a lieu sur wn seul mode dominant nous avons analysé le
faisceau de sortie & 1'aide d'um étalon de Fabry-Perot plan de 10 cm
d'épaisseur balayé par pression (intervalle entre ordres 50 mK). On
évite un couplage entre les deux cavités optiques gréce & une lame
quart-d'onde intermédiaire. Ia figure 14 montre un exemple d'enregis-—
trement obteru en balayant simultanément 1'interférometre et le laser.
Au cours du balayage, la fréquence de la raie laser augmente (diminu—
tion de la longueur de la cavité) tandis que celle des Pics de trans-
mission du Fabry-Perct diminue (augmentation de 1l'indice donec de 1'é-
paisseur optique). On obtient ainsi dans un ménme profil laser um
grand nombre 4'ordres de l'interféromd¢tre. On reprcduit roint par
point le profil d'émission ; le nombre de points dépend de 1la vitesse
relative des balayages, Ies enregistrements montrent que lorsque 1%n-
tensité laser passe par zéro entre deux ordres successifs de la cavitd
l'oscillation est Dresque partout monomode., Il'n'en est plus de méme
si on augmente le gain du laser : 11 apparait rapidement une petite
zone ol coexistent deux modes dominants., Afin de diminuer 1la largevr
relative de cette zone nous avons expérimenté 1l'effet d'un Fabry-Perot
plan solide placé dans la cavitd laser. Son épaisseur était de 15 mm,
Chacune de ses faces avait wn Pouvoir réflecteur de 703@ environ, TUne
petite amélioration a ainsi été apportée mais au prix d'une augmenta—
tion de la longueur de la cavitd et au total on n'aceroft pas la lar-
geur absolue de la plage balayée en mode unigque, Ce systéme a &td

abandonné.




56

- Remarque : sur la figure 14 on peut voir que le profil des ordres
successifs du Fabry-Perot est dissymétrique. Ceci traduit un réglage
médiocre de l'interféromdtre. A cause de sa grande épaisseur et aussi
du faible pouvoir réflecteur des lames pour la longueur d'onde du laser
dfalignement (A =6 328) un excellent réglage, qui du reste n'est pas
ici nécessaire, est difficile & obtenir. En fait un Fabry-Perot sphé-
rique & balayage piezoelectrigue (analyseur de modes) aurait &té pré-
férable mais nous avons renoncé i son emploi & cause du Fonctionmement:
en impulsions du laser suivant une fréquence de répétition maximum trop

faible pour cette étude,

2., CALIBRAGE DE LA FREQUENCE EMISE PAR IE ILASER.

La source telle que nous venons de la déecrire ne saurait, utili-
sée seule, conduire & une étude quantitative des phénoménes. Fn effet,
il est maintenant bien connu (en particulier par les travaux de Bennett
et de Lamb [48,49]) que la fréquence d'émission v, d'un laser oscil-
lant sur le mode dominant {n,o,o} differe de celle de la cavité pas-
sive pour le mére mode, Qn , lorsque Qn ne coincide pas avec la fré-
quence w de la transition laser. L'écart v, - Qn dépend de nombreux
facteurs et en particulier de 1'intensité avec laquelle se produit
1'oscillation. Lamb a montré, dens un calcul au troisidme ordre [49],
gque pour un laser oscillant sur le seul mode dominant {n,o,o} on a
approximativement :

V —w=Q —w+0o +p E2
n n n nn

g et pn sont des fonctions compliquées de Qn - w qui dépendent
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Figure 13b

Stabilité en intensité du laser - La fréquence du mode est
fixée (approximativement au centre du profil). Chague point
‘correspond & la valeur créte de 1'impulsion en sortie du
préamplificateur de cellule (fig. 28).
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aussi de l'excitation relative %L ( N est llexcitation moyenne du
T
milieu laser, paramdtre 1ié i la densité d'atomes actifs en 1'absence

d'oscillation, ﬁT est sa valeur au seuil de 1'oscillation). Ei qui
caractérise l'intensité de 1'oscillation sur le mode {n,o,o} est une

fonction de vn - w et de . Il n'y a donc pas de relation simple

X
)
entre vn et Qn . L'effet peut &tre important (notamment dans le
cas de pertes élevées dans la cavité). Ie plus souvent les signes de
9, et Py conduisent & une dilatation apparente de 1'échelle des

fréquences : Ivn - m|<lﬂn - w| .

Des mesures précises de position exigent donc un étalonnage en

~

fréquence de 1l'émission laser., Un procédé simple consiste & utiliser
un étalon de Fabry-Perot plan., En pratique cette solution est diffi-
cilement applicable : étant donné le petit intervalle spectral balayé
par le laser, si 1'on admet un espacement des franges de référence

plus faible d'au moinsg un ordre de grandeur, on est conduit pour 1'é-
raisseur optique de 1'interféromdtre & wune valeur prohibitive (de
1'ordre de plusieurs mdtres). Une solution plus élaborée a été utili-
sée par Vetter [4]. L'étalonnage est effectud & 1'aide d*un Fabry-
Perot sphérique en configuration confocale de 90 cm d'épaisseur dont

le balayage est effectué par variation de Pression. Comme nous l'avons
vu, dans l'analyse des modes du laser, lorsqu'on balaye simultanément le
laser et 1'interféromdtre on "resserre" artificiellement 1'interfrange.
L'inconvénient de ce procédé est qu'il nécessite un étalonnage de la
vitesse de balayage & chaque mesure. De plus la variation de mression

dans 1l'enceinte de 1'interféromdtre doit &tre bien linédaire. QC'est

pourquoi nous avons préféré la solution utilisant wn étalon de Fabry-
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Perot sphérique multipassages (F P S M P) dont nous rappelons ici

quelques propriétés.

On peut montrer par un calcul assez simple [50,51] que pour un
couple de miroirs sphériques de rayon de courbure donné R , 11 existe
des distances D entre ces deux miroirs telles que apres N allers
et retours la figure des spots (traces des réflexions successives sur
les miroirs) se referme exactement. Ie 2Nitme spot coincide exacte-
ment avec le premier. le grandissement du systéme est égal & 1l'unité,
Ie Fabry-Perot sphérigue confocal correspond au cas particulier N=2 .

Dens le cas général de deux miroirs sphériques distants de D m
montre [50] que les coordomndes du piéme spot sont pour D quelcon-

que (satisfaisant seulement & la condition de stabilité D < 2R ) :

%, = A sin(p 6 + o) (voir figure 15a)
(1) . 1 .
y, =3 sin(p & + B)
ol 6 est donné par
(2) cos 8 =1 —'%

les constantes A, B, « et B dépendent de D, R et des conditions
d'entrée dans le Fabry-Perot. D'une fagon générale les spots se répar-
tissent donc suivant une ellipse. Pour des conditions d'entrée bien
particulidres la répartition a lieu sur un cercle et la condition pour
que le spot d'entrée et son image aprés 2N-1 réflexions coIncident

 {systéme fermé) est
(%) 2N6 = 2kn ( k entier distinct de N )

26 représente alors l'angle polaire entre deux spots successifs sur un

miroir donné.




xY

Figure 15

Fabry-Perot multipassages (F.P.M.P.) - Utilisation en trans-
mission pour le calibrage de la fréguence laser.
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Avec des miroirs astigmatiques de rayons de courbure BRx , Oy
suivant les deux directions orthogonales ox y 0¥ , la relation (1)

se généralise et devient [52] :

X = A sin g +a
(1) . (p o, +a)

p

B sin(p-ey + B)

et la relation (2) s'éerit :

(2)1 cos ei =1 - %F' i=x,5
i

On obtient des courbes de Lissajous.

Revenons au cas de deux miroirs sphériques. Pour une distance
D entre les miroirs convenablement choisie 1'interféromdire multipas—
sages présente un intervalle entre ordre N fois plus petit qu'un

Fabry-Perot plan de méme encombrement. Sa finesse réflectrice lorsque

les deux miroirs ont méme coefficient de réflexion R est

P il
- N

T~8

(voir appendice paragr. A). Pour un Fabry-Perct plan de

méme épaisseur D elle serait LH; = . Si on suppose R =1 - g

avec € << 1 on trouve que Jf::-ﬁ; . La finesse réflectrice est di-
visée par le nombre de doubles passages. On peut compenser cette perte
de finesse en choisissant pour R une valeur aussi voisine que possi-
ble de 1'unité. Dans ce cas 1'interférométre, s'il est utilisé en
transmission, posséde une luminosité trés faible : il v a en effet
2N~1 sorties possibles pour la transmission ; elles sont toutes équi-
valentes mais une seule est utilisée. Pour palier cet inconvénient on

b

est amené 4 prendre pour la sortie choisie un pouvoir réflecteur plus

faible. La perte de finesse qul en résulte est peu importante devant
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le gain en luminosité. On gagne encore sur la transmission au sommei
en prenant aussi pour le faisceau d'entrée un pouvoir réflecteur Faible
(en pratique on optimise en symétrisant l'ensemble avec un méme pouvoir
réflecteur r pour les faisceaux entrée-sortie). FEn définitive on
doit utiliser des miroirs traités sectoriellement. Pour d'autres ap-
plications il peut &tre utile de travailler en réflexion (voir Chap.
IV,A). Dans ce cas une seule sortie est possible, celle correspondant
au faisceau d'entrée directement réfléchi et un seul secteur & pouvoir
réflecteur faible suffit. Il faut noter que dans tous les cas la fi-
nesse globale reste altérée par les défauts de surface dont les effets

peuvent devenir importants,

Ce dispositif est donc intéressant dans la mesure ol il fournit
un interfrange trés faible avec un montage compact sans qu'il soit né-
cessaire de faire balayer 1'interféromdtre mais 1'altération souvent
importante de la finesse globale est un handicap pour l'analyse spec-—
trale & haule résolution, Par contre pour un simple étalonnage on
n'test pas trés exigeant sur la finesse instrumentale et ce systéme
convient bien. Notons aussi que, utilisé hors de ltaxe, le Fabry-Perot
ne prevogque pas de lumiere de retour vers le laser ce qui évite les

couplages parasites entre les deux cavités,

L'étalon que nous avons utilisé (figure 15b) comporte deux mi-
roirs sphériques de 11,82 métres de rayon de courbure distants de
902 mm (N = 8). L'entre ordres est de 0,692 mK ce qui équivaut & un
Fabry-Plan de 7,2 métres d'épaisseur. Ie systéme fonctionne en trans—

mission. Par commodité nous avons utilisé comme faisceau de mesure
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I'ur des faisceaux sortant par le wiroir d'entrée. Dans ce cas seul
celui-ci est & secteurs ; les coefficients de réflexion entrée-soriie
étant identiques les deux secteurs sont réunis en un seul de pouvoir
réflecteur r = 0,67 . L'autre partie du miroir d'entrée et toute la
surface du second miroir (réflexions intermédiaires) sont traitdes
avec un pouvoir réflecteur maximum R % 0,99 . L'ensemble est protégé
des fluctuations thermiques par une monture métallique dans laquelle
on peut éventuellement faire le vide, La figure 16 montre lraspect du
profil laser apres passage dans l'interféromdtre., Dans ce cas seule
la fréquence du laser varie. lLe profil "normal" du laser (fig. 13a)

est modulé par la fonction dtappareil de 1'interférométre.

La distance enire franges est & peu prds constante dans la partie
centrale du profil. Elle est supérieure de 159@ environ & celle que
l'on pourrait déduire des valeurs des intervalles entre ordres de 1'in—
terférométre et de la cavité laser si la fréguence du mode coTncidait

avec celle de la cavité passive.

Accessoirement ce Fabry-Perot nous a été trés utile pour tester
la monochromaticité du laser. Ia durde limitée de 1'impulsion laser
impose une limite inférieure & la largeur spectrale du mode. Cette
dernigre est augmentde par les fluctuations de fréquence qui se pro-
duisent d'une impulsion & 1'autre et aussi par les variations de phase
au cours d'une méne impulsion. Lors de la mise au point du laser nous
ne disposions pas de détecteurs suffisamment rapides 2 A = 1,5 pm
pour observer directement 1'évolution dans le temps d'une impulsion,

Ltanalyse spectrale dtait alors un moyen d'obtenir néanmoins gquelgques
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informations. En fait cette analyse n'a pu 8tre que qualitative, la
fonetion d'appareil du Fabry-Perot ne pouvant étre déterminde indépen—
damment avec précision faute de disposer d'une source adéquate. Nous

avons principalement examiné 1'évolution du taux de modulation des

I maximum — T minimum
T maximum

franges défini par Tm = en fonction de quel-
ques parametres : température du laser, intensité de créte du courant
électrique, pouvoir réflecteur des miroirs de la cavité laser {essen-
tiellement pour le miroir de sortie) et nature du gaz porteur., Expé-
rimentalement, on constate qu'un accroissement de la température de la
vapeur, tout comme l'augmentaticn du pouvoir réflecteur du miroir de
sortie, conduit & une augmentation du taux de modulation. (e rdésultat
est prévisible puisque dans les deux cas on augmente la durde de 1ltef-
fet laser soit en augmentant le nombre des atomes actifs, soit en di-
minuant les pertes dans la cavité., Notons que si on accroit la longueur
de la cavité pour un méme pouvoir réflecteur 1'effet est encore une
amélioration dans la modulation, Si 1'on modifie l'excitation électri-
que le taux de modulation passe par un maximum pour une certaine valeur
du courant de créte. Ceci peut s'expliquer par l'apparition h excita—
tion élevée de plusieurs impulsions laser successives sans relation de
phase entre elles (voir 2dme partie Chap. IV,A). La valeur du courant
de créte optimal depend beaucoup de la température et de 1'état de
vieillissement du tube & décharge ; elle est généralement de 1'ordre

d'une centaine d'ampdres, Enfin, nous avons constatd que le taux de

modulation ne dépend pas de la nature du gaz porteur,

Nous avons également examiné la stabilité en fréquence du point

de vue des dérives lentes du laser et des fluctuations d'une impulsion
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a:1l'autre, de la facgon suivante. - On arrédte le balayage de la fréquence
laser lorsqu'elle coirespond:au fléhé‘d'une?frahge‘dﬁ“Fabry;Pefot :
multi-passages et on enregistre 1'intensiié avec une constante @9 tgnps
treés faible.; ;a_valeur moyenne renseigne sur les dérives lentes. Ies
fluctuaﬁ?Png‘rapides du signa;, comparéeslé,cellesjobtenuesren,sommet
de frange (pour s'affranchir de 1'effet propre aux fluctuations. dl'in-
tensiié du lasgr).donnent une idée des écarts en fréouence des impul-
s;gns.. iorsgugf;e_laser a atteint‘son‘équilibre‘thermique=(unendemi—
heure environ ap;éslga mise en marche ) il‘n'y,g pas de dérive.appréf
ciable de la fréquence sur une durée d'envegistrement de plusiewrs mi-
nuﬁes.‘ Quant:aux fluqtuatiqnslde fréquence elles sont:en_général‘in—l
férieures & 0,05 mK .

_'.En pratiqug_dans_leg mgilleurs conditions nous avons observé un
taux de modulation de 1'ordre.de 809, . Compte tenu de la fonction
d'appareil propre & 1'interféromdtre il sgmble ralsonnable d'estimer
la largeur spectrale du mode & une valeur maximum d'environ 0,2 mK (la
largeur due & la seule durée de 1'impulsion est évidemment un peu plus
faible). Si l'on admet que l'impulsion laser, aprés une montée infi~
niment raide, décroit exponentiellement, la durde minimum correspon~
dante est de 30 nsec. On peut remarquer que cette valeur est du méne
ordre de grandeur que le temps de parcours total de 1'interféromdtre
(2N fois sa longueur) par la lumiere (48 nsec.). Des impulsions plus
courtes rendraient impossible l'emploi d'un interfrange aussi serré.
Par contre dans ce cas un tel instrument est particulitrement bien
adapté au fonctionnement en ligne & retard. Avec des miroirs asphéri-

ques Herriott et Schulte [52] ont réalisé ume ligne a retard de 10usec.
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Nous méme avons appliqué cette intéressante propriété dans 1l'expérience

décrite & la fin de la deuxidme partie (Chapitre IV).

Remarque

Cet interférométre utilisé en passages multiples peut servir i
la mesure de coefficients de réflexion élevés, probléme difficile lors
que ceux-ci sont voisins de 1'unité (cas, par exemple, de miroirs de
cavité laser)., On congoit qu'ici 1'intensité du faisceau de sortie,
¢tant dorné le grand nombre de réflexions intermédiaires, dépende beau~
coup de R . On montre que le procédé permet de mesurer directement
1 (et non pas la transmission) avec une bonne précision. On trouvera

en appendice (paragr. A) la rroposition d'une méthode de mesure de R .

On trouvera également en appendice le calcul du taux de modula-
tion du F.P.M.P. en fonction de la durée de 1l'impulsion laser comparde
au temps de parcours du Fabry-Perot, ainsi qu'une étude de son ccmpor-

tement en tant que ligne & retard.
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2dme partie

SPECTROSCOPIE SANS EFFET DOPPLER

Dans cette seconde partie le Chapitre I est consacré & la descrip-
tion de deux expériences préliminaires d'absorption sans effet Doppler.
I1 est suivi d'un chapitre dans lequel sont présentés quelques aspects
théoriques de 1l'absorption saturée (notamment le calcul du rofil du
coefficient d'absorption en présence d'un champ saturant et des inten—
sités relatives des résonances dans le cas d'une raie présentant une
structure). Dans les chapitres III et IV est exposée la mise av point
de deux expériences utilisant les méthodes de 1'absorption saturde. Ia
premiére concerne 1'étude d'une structure hyperfine serrée (de 1'ordre
de grandeur de la largeur due & l'effet Doppler) ; elle met & profit le
gain en résolution dfi & la finesse des résonances qu'elles permettent
d'obtenir, Ia seconde est une étude en dynamique des effets des colli-
sions. En fait, lorsqu'elle est appliquée 2 des raies sans structure,
la premi®re méthode donne aussi des renseignements sur les effets des
collisions & partir du profil homogéne enregistré. En ce sens les deux
méthodes sont complémentaires. Elles font du reste appel au méme phé-

nomdne fondamental (perturbation sélective de la population des niveaux).




Dans ces deux expériences
la premiere partie. J'ai
pour laguelle les calculs

de grandeur de la largeur

46

nous utilisons la source laser décrite dans
étudié la transition A = 1,5 uym du baryum
prévoient une structure hyperfine de 1'ordre

Doppler.
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CHAPITRE I

EXPERIENCES PRELIMINAIRES.

A) ABSORPTION LINEAIRE DANS UN JET ATOMIQUE.

A 1'époque ol avait été envisagée la mesure de la structure hy-
perfine de la raie & 1,5 um du baryum les possibilités de la saturation
de 1'absorption étaient encore mal connues notamment en spectrosccpie
atomique, domaine ol aucune expérience de ce genre n'avait &été réalisé.
C'est pourquoi nous avons d'abord songé & faire cette mesure & 1'aide
d'une expérience d'absorption simple (lindaire) associant le laser mo-

nomode & un jet atomique & vapeur de baryum.

Seul a été réalisé un jet de conception trés simple (figure 17a).
Il est constitué d'un tube de quartz comportant une réserve pour le
métal et deux étranglements de 8 mm de diamétre distants de 8 cm. Ie
peuplement du niveau métastable 1D2 est obtenu indirectement par pom—
page optique (fig. 17b). le flux d'une cathode creuse & baryum est
concentré dans la zone de formation du jet et permet de peupler par
absorption le niveau résonant 1P1 3 & partir de 13 une partie des

atones (124 environ) effectuent la transition vers le métastable et y
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restent., Ie faisceau laser iraverse le jet dans une direction Perpen-—
dicuvlaire & la fois au jet et au faisceau de pompage., Dans un premier
temps nous avons cherché i tester les performances du jet en analysant
1'absorption de la raie de résonance émise par la cathode creuse. Dans
ce but, un Fabry-Perot plan de 5 cm d'épaisseur expliore le profil de la
raie de résonance. Comme le montre l'enregistrement de la figure 18 R
nous avons observé une absorption relative impcrtante (40%@ environ au
centre du profil) pour une température du jet de 700°C. Sur cet enre—
gistrement la largeur du profil dtabsorption (13 mK) est bien inférieure
& celle du profil d'émission (largeur Doppler & T00°C de la raie 5 53534
34,3 wK) . Elle est néanmoins nettement supérieure & la largeur rési-
duelle théorique du jet donnde par le rapport de collimation (2 mx
compte tenu de la largeur naturelle). Ceci est dft & 1l'angle solide
assez important avec lequel le jet est éclairé et & la résolution ins—

trumerntale du montage d'analyse Fabry-Perot,

Malheureusement avec ce montage simple nous n'avons pu cbserver
d'absorption sur la raie laser infrarouge. Dans ce résultat négatif
on doit d'abord incriminer la méthode de peuplement du métastable : le

rapport des forces d'oscillateur pour les deux transitions possibles &

£(5535) 1,5
£{15 000) ~ 0,1 (53] .

rapport des longueurs d'onde ceci entraine gqu'un peu moins de 124 des

partir du niveau résonant est Compte tenu du
atomes pompés sur le niveau résonant retournent effectivement sur le
métastable et peuvent participer 2 1'absorption par le faisceau infra-
rouge. Compte tenu de la densité du jet (environ 3 1012 at/cmB) et
de son diamétre cette absorption devait &tre tres faible dans nos ccn-

ditions expérimentales et masquée par les fluctuations d'intensité du
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laser. Comme nous ne disposions pas & 1'époque de moyens de détection
des signaux faibles adaptés au fonciionnement en impulsions du laser
il n'est pas étonnant que, sous cette forme simple, cette premidre expé~

rience n'ait pas abouti,

I1 était possible d'améliorer ce montage sur plusieurs points
mals au prix de complications expérimentales notables (1). C'est pour-
quoi, ccmpte tenu du développement rapide des méthodes de saturation
de l'absorption, nous avons songé i les appliquer & notre probléme
particulier, Ie remplacement du jet comme absorbant par un tube a dé-
charge présente plusieurs avantages, Ia mise en ceuvre est plus simple
et 11 est aisé d'obtenir un bon peuplement du métastable par un courant
continu, méme avec une pression de vapeur faible., Si besoin est, il
est possible d'accroitre 1'absorption en augmentant la longueur du

tube (& 620°C soit pour une pression de vapeur métallique de 0,7510"2

13

torr, c'est-a~dire une population de 8 10 at./cm3 sur le fondamen-

tal, nous avons obtenu un coefficient d'absorption de 1'ordre de 19@

(1) par exemple plusieurs auteurs ont utilisé une excitation &lectroni-.
que d'un jet & vapeur de baryum et ont obtenu rar cette technigue un
reuplement trés efficace des métastables [54]. L'excitation purement
optique elle-méme pouvait &tre améliorde par 1'emploi d'un Fabry-Perot
sphérique ; placé de part et d'autre du Jjet dans la direction d'illumi-
nation, il augmenterait beaucoup l'efficacité du pompage par cathode
creuse, De plus, il devrait &tre possible actuellement de remplacer

la cathode creuse par un laser & colorant.
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par em) . De plus la ccnsommation de métal est bien inférieure & celle
du jet et sur ce point encore notre jet aurait dfi &tre amélioré lors de
1'emploi d'isotopes purs. En définitive nous avons abandonné ce re—

mier montage et nous nous sommes orienté vers les méthodes de saturation.

B) ABSORFTION SATUREE DANS UN TUEE A DECHARGE,

lorsqu'un milieu absorbant est soumis & l'action d'une onde mono-

chromatique intense (faisceau saturant) de fréquence Wy voisine de

la fréquence wo de l'une de ses transitions d'absorption, le profil

de répartition des vitesses pour les atomes de cette transition est
modifié (fig. 19a) : il présente une perturbation centrée sur

kv = wL - Wy ol v représente la composante de la vitesse suivant la

direction de propagation du faisceau et k est le vecteur d'onde. Fn
effet, les seuls atomes en interaction avec le champ sont ceux qui,
par suite de l'effet Doppler, "voient" le rayonnement avec la fréquence

0 (si Wy = Wy la classe d'atome correspondante est celle pour la-

quelle v =0 ). En fait, & cause de 1'élargissement homogéne, la
perturbation & une certaine largeur k.5v de 1l'ordre de grandeur gde
la largeur homogéne de la transition augmentée des effets de saturation

(voir Chap. II). Si le profil d'absorption de la transition, ainsi

\

rerturbé, est analysé & l'aide d'un deuxidme faisceau d'intensité fai-

ble (faisceau sonde) de sens opposé et de fréquence w!

L le profil ob-

tenu présente au voisinage de wi - w, = —(wL - wO) une perturbation

0

-~

dont la largeur, a saturation faible, est deux fois la largeur homogtne

(fig. 19b). Dans le cas particulier ol le faisceau sonde est de méme
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Figure 19

@ Perturbation du profil de répartition des vitesses des atomes
par le champ saturant, Exploration du profil d'absorption,
montage & deux lasers, @ Montage & laser unique,







o1

fréquence et de sens opposé au faisceau saturant (cas de 1a fig. 2b de
l'introduction) les seuls atomes en interaction simultanée avec les
deux chemps sont ceux de vitesse longitudinale nulle et la perturbation
apparait au centre du profil (fig. 19%). Cette fois sa largeur, & sa- 7
turation faible est égale & la largeur homogéne. Dans les deux cas la
perturbation apparait comme une diminution du coefficient dtabsorption
a¢ et le profil de la perturbation seule est approximativement une fonc-
tion de Lorentz, le fait que dans le second cas (faisceau sonde de
sens opposé et de mére fréquence).on observe une résonance de largeur
plus faible d'un facteur deux ne doit pas étonner : tout se passe en
effet comme si on avait deux balayages du profil, simultanés et de sens
opposé. Cependant il faut noter que les deux méthodes conduisent & 1la
méme résolution puisque lorsque l'un des faisceaux est & fréquence fixe
tous les écarts sont doublds. Ceci est illustré par la figure 20 : en
supposant que l'on analyse un profil composé de'deux transitions de
frégquence w, et w, d'écart Aw trds faible par rapprort & la lar-
geur Doppler (composantes isotopiques par exemple) on veit que la pre-
miére méthode conduit % deux résonances distantes de 2 Aw avec pour
largeur 2 Awhom. . En effet Wy étant fixé les atomes en interaction

- A ELIE
avec le champ sonde sont ceux de vitesse - k,(wL-w1) et - k,(mL-wZ).

. : | I 1 . |- = - -
Il y a résonance pour wL = m1 et w2 tels que : w1 w1 (mL w1)
| = - - ' A 12 o = -
et w,, w, (mL m2) d'ou 1'éecart w1 W, 2 My, Pour la se
conde méthode les résonances ont lieu pour w, = w, et w, et 1'écart
est bien Aw avec pour largeur des résonances Awhom o

Dans une expérience préliminaire nous avons d'abord cherché i

mettre en évidence le pic de résonance dans le profil dlabsorption.




52

Pour cela nous avons réalisé le montage de la figure 21. Il est iden-—
tigue dans son principe au schéma de la figure 2b , Le laser source
est celvi déja décrit dans la premidre partie, Ia cuve & absorption
est un tube & décharge excité en continu. Elle est placée & 1l'exté-
rieur de la cavité laser. On peut ainsi utiliser un faisceau sonde
d'intensité trés faible devant celle du faisceau saturant ; le con-
traste est optimum (voir Chap. II) et il n'y a pas d'élargissement
supplémentaire ddl & la saturation propre du faisceau sonde, De plus
la cuve, si elle était placée dans la cavité, introduirait une distor-
sion supplémentaire de 1'échelle des fréquences particulidrement gé-
nante dans le cas de 1'étude d'une structure. Ia conception du tube

3 décharge est analogue & celle du laser, seules les dimensions sont
différentes (diamétre interne 20 mm, longueur chauffée 25 cm). Ie
chauffage est assuré par un four annulaire & double enroulement afin
d'éviter la présence d'un champ magnétique. Un petit effet Zeeman
suffirait en effet & perturber le profil et 1'intensité de la réso-
nance, étant donnée sa faible largeur, Enfin nous avons utilisé du

baryum naturel qui comprend essentiellement l'isotope 138 (72%;envt0nl

Le dispositif optique (fig.21) cemprend une lentille L qui
concentre au mieux le faisceau saturant dans le milieu absorbant, un
miroir concave M , de méme rayon de courbure que la surface d'onde

renvoie le faisceau dans la direction d'incidence (1) : les deux

(1) Lz connaissance de la géométrie de la cavité laser permet, A parkr
de relations connues [55], le caleul de la focale de L et du rayon
de courbure de M de fagon & réaliser au mieux la conjugaison laser-
tube & décharge et & conserver la courbure de 1'onde aprés réflexion

sur M .
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Comparaison des deux méthodes d'analyse dans le cas d'une

structure. @ :

w'L 4 w1, fréquence fixe du laser saturant @
1tajde d'un laser unique ;
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: analyse a
; balayage simultané par les deux

: analyse par un laser sonde de fréquence
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falsceaux aller et retour se superposent alors exactement. L'atténua-

teur A permet de travailler avec un faisceau sonde de faible intensité,
La lame nue s , légérement prismatique, préldve une rartie du faisceau
sonde (I) et une partie du faisceau de saturation, I'énergie prélevée

sur le faisceau saturant sert de référence (IO) . ILes détecteurs sont
deux photodiodes au germanium (maximum de sensibilité & A= 1,55 um )
Un piége &:lumidre constitué d'une lame quart-d'onde et d'un polariseur
diminue les effets parasites dus & la lumidre de retour qui pénétre dans
la cavité laser. Ia comparaison directe des rofils I(wL) et IO(wL)
& l'aide d'un enregistreur deux voies ne nous a Pas permis de mettre
en évidence le pic de résonance ; son amplitude faible devant celle du
signal laser est masquée par les fluctuations d'intensité de la source.

Aussi nous avons amélioré la méthode de détection par la mise au point

d'un systéme électronique adapté & la détection des impulsions et qui

To
cet ensemble au Chapitre III. Son principal avantage est de diminuer

permet d'enregistrer la quantité Nous décrirons en détails

1'influence des fluctuations d'intensité de source. De plus puisque
—a(wL)ﬁ

I= IO e ( £ longueur de la cuve) on enregistre directement le

profil du coefficient d'absorption a(mL) du moins dans le cas d'une

absorption faible (a(wL)£ << 1) . ©Nous avons aussi cherché & accroi-

tre l'amplitude du signal de saturation par l'augmentation de la puis-

sance du rayonnement incident. Comme nous ne pouvions guére gagner

sur la puissance émise par le laser, nous avons tentd d'amplifier le

faisceau laser,

A priori, le problime de ltamplification est simple. T1 suffit

N

de disposer & la sortie du laser d'un tube a décharge analogue au tube
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laser et excité 1lui aussi en impulsions. En pratique une amplification
stable est trées difficile é obtenir car les deux tubes ne se déclenchent
pas, en général, de fagon parfaitement synchrone, Entre le début de
1'impulsion électrique et celui de 1l'effet laser il existe un petit
retard aléatoire (de 1'ordre d'une fraction de microseconde) dont les
causes sont multiples : temps d'ionisation du milieu, effets capacitifs
dus par exemple aux parois métalliques des fours, étc ... . Il dépend
des dimensions géométriques du tube, de son vieillissement (métallisa~
tion des parois) des pressions partielles de vapeur métallique et de
gaz porteur et aussi, bien entendu, de l'excitation. Ie déclenchement
du tube amplificateur présente iui aussi cette irrégularité., IT1 est
donc trés délicat d'obtenir un déclenchement bien simultané des deux
tubes. Indépendamment de ce probldme 1'expérience nous a montré qu'il
n'existe qu'une trés faible marge de température (ou d'excitation)
entre le domaine d'amplification et celui ol apparait la superradiance.
Malgré ces difficultés nous avons réussi b faire fonctionner le nontage
présenté sur la figure 22, Les deux tubes (laser et amplificateur) et
les fours sont aussi identiques que possibdle (en particulier en lon-
gueurs et diamdtres). Le montage électrique permet de superposer aux
impulsions un trds faible courant continu (1 mA environ). On facilite
ainsi la régularité de l'allumage. On ajuste 1l'instant du déclenche-
ment de l'amplificateur sur celui du laser par modification de la
bression du gaz porteur. Ce procédé laisse subsister les effets des
fluctuations aléatoires des déclenchements et le signal obtenu est
assez bruiteuz. Pour une température de 650°C du tube amplificateur

nous avons mesuré pour le centre du profil un gain de 4 dB/cm (dans
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cette expérience la longueur active de la décharge &iait de 3 cm envi-
ron). Ce dispositif d'emploi problématique n'a été utilisé que dans
les toutes premidres expériences. Par la suite, pour augmenter la
densité d'énergie dans la cuve, nous avons préféré y concentrer davan—
tage le faisceau issu du laser seul. Ce procédé est simple mais a
pour inconvénient de rendre le montage trds sensible au moindre déré-

glage optigue.

La figure 23 montre le premier enregistrement obtenu avec le
montage de la figure 21 . Dans cette expérience préliminaire purement
qualitative nous n'avons pas utilisé 1'interféromdtre multipassages.
Nous avons enregistré le profil d'émission du laser aprds son double

passage dans la cuve (signal I) et le signal apres la détection
I-1Ip

I & —a(wL) X £ . Dans le profil du coefficient d'absorption 1le
0

pic de résonance apparaft nettement zlors qu'il est indiscernable dans
le profil du laser, ce qui met en évidence le gain en rapport signal/
bruit apporté pdr l'électronique. Les fluctuations importantes que
1'on observe sur le profil laser sont dues essentiellement zux effets
de la lumidre de retour vers le laser : le pidge 2 lumidre n'est pas
parfait et la faible fraction du faisceau saturant qui retourne vers
la cavité (10_4 environ) suffit & perturber le fonctionnement de la

source.

Ce premier résultat nous a incité & metire au point un montage
plus élaboré présenté dans le Chapitre III. Auparavant nous allons
consacrer le chapitre suivant & 1'étude de quelques aspects théoriques

de la saturation de l'absorption.







cum Gfp =y
8TeX BT Ine spanies uorqd.rosqe,p 9Td Np UOT}IBAISSOO SJIITIBII

¢g aamFtd

2

iTD
(==
%:

i &b

L)

3

20

P







57

CHAPITRE II

ASPECTS THEORIQUES DE I.' ABSORPTION SATUREE

Au cours de ces dernidres années de nombreux auteurs ont développé
des calculs relatifs & l'absorption saturde aussi bien dans le cas ol
1'absorbant est & 1l'extérieur de la cavité laser que dans le cas d'une
cellule placée dans la cavité., Ies techniques utilisées sont, en gé-
néral, celles déja appliquées dans la théorie des lasers &4 haute inten-
sité, Elles constituent une extension des premiers calculs théoriques

sur 1'émission laser effectuds par Tamb en 1964 .

Dans ce chapitre sont d'abord présentés des calculs relatifs 4 la
forme et & 1'amplitude du Lamb-dip inversé dans le cas le plus simple :
1'absorbant est un systime & deux niveaux non dégénérés et la satura—
tion est analysée par un faisceau sonde d'intensité iros faible (cuve
& absorption hors cavité). Ie cas d'une transition présentant une
structure est ensuite exposé et je me suis particulitrement intéressé
au probléme des intensités relatives des différentes composantes de la
structure. Ce point n'avait pas été abordd jusqu'a présent par les
différents auteurs dont les préoccupations sont, dans beaucoup de cas,

assez éloignées de celles des spectroscopistes.
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Dans tous les calculs qui vont suivre 1'amplitude des champs
électromagnétiques est constante. Nous supposons que les résultats ob-
tenus dans cette hypothdse sont extrapolables & nos expériences bien‘
qu'on y utilise des impulsions. Ia Justification de cette hypothese
sera discutée au Chapitre IV. Enfin nous nous placons ici dans le cas
semi-quantique pour lequel le rayonnement est traité classiquement

alors que le systéme atomique est considéré du point de wue guantigque.

A. SATURATTION DE L'ABSCRPTION POUR UNE TRANSITION SANS

STRUCTURE — SYSTEME A DEUX NIVEAUX.

1. CALCUL ETEMENTAIRE - MODIFICATION DE LA POPULATION DES NIVEAUX

Soient a et b les niveaux (non dégénérés) supérieur et in-

férieur respectivement d'une transition de fréquence w On désigne

0
rar Yy (a=a,b) 1la probabilité par unité de temps de désexcitation du

(1)

niveau et par Ka(v) le nombre d'atomes par unité de temps et de
volume qui, aprés un processus quelconque d'excitation, viemnent peu-

pler le niveau o« avec la vitesse longitudinale v (composante de la

vitesse suivant la direction du champ, z par exemple — figure 24).

(1) A pression nulle Y, =-éL ol Ty est la durée de vie du niveau «
e
Pour une pression différente . contient aussi un terme dfi aux colli-

sions : y_ = ;L'+y (collisions inélastiques en particulier ; le

o o « coll,

rrobléme plus délicat des collisions élastiques modifiant la vitesse

sera évoqué au Chapitre IV).




Aa (V)
N
b (V)

Tigure 24
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Ia dépendance en v des termes d'excitation est supposée maxwellienne :

2
_(JL)
. 1 Yo
ha(v) = Aa x £{v) ol fv) = T e
0
ZkBT
Y est la vitesse la plus probable : vo =V
(kB est la constante de Boltzmann, T est la température absolue du

milien et m est la masse de l‘atome). Tes coefficients Ya et Ka
sont supposés indépendants des coordonnées d'espace et de temps. Enfin

na(V) est la densité de population, pour la classe de vitesse v , du

niveau o .

Le milieu est soumis & un champ électromagnétique qui est la su-
perposition d'une onde satuéante de fréquence w et d'une onde sonde
de fréquence w' se propageant en sens oppogé, les deux ondes sont
supposées planes et de polarisations rectilignes paralliles. On dcrit

le champ résultant :
E(z,t) = E+ cos(wt—kz) + E_ cos(w‘t+k'z)

E+ y B sont les amplitudes du champ saturant et du champ sonde res—
pectivement ; k et k' sont les vecteurs d'onde. Nous supposons que

E

== <K< 1
E+

de telle sorte gqu'on puilsse négliger tout effet de saturation par le

champ sonde. Nous supposons ici E, indépendants de =z c'est-a-dire

le milieu trés faiblement absorbant.

Nous désignons par Wi(v) la probabilité par unité de temps pour

qu'un atome de vitesse v subisse une transition a < b induite par
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1'un des champs, saturant (signe +) ou sonde (signe —). En posant

R = mo - W et R = mo - w' on a :
é}Z 2 5 2 _2
E+ Tab g E-— Tab
- '
o Yoy + (R+kv) o Yoy * (Rr-kv)

Dans ces expressions Yap est la demi—largeur homogéne de la +transi-

tion (demi—largeur naturelle augmentée des effets des collisions

(Yab }% (751;-+%) ; égalité & pression nulle seulement) et P est 1a

projection suivant la direction commune de polarisation des champs de

1'élément de matrice du moment dipolaire électrique de la transition.

Le terme de Lorentz exprime simplement que l'énergie du rayonnement se
répartit suivant la largeur homogéne de la transition. Enfin nous dé-
signons par Bab la probabilité par unité de temps d'émission sponta-

née d'un atome de a bers b , supposée indépendante de la vitesse.

Dans les conditions que nous venons de définir, lorsque le milieu
est soumis & 1l'action du champ saturant seul , les équations donnant

les populations sont, en régime permanent :
ka(v) - na(v) T, - W;(v)[na(v) - nb(v)] =0
Ab(v) - nb(v) T, * W+(v)[na(v) - nb(v)] + B, na(v) =0

Dol 1'on déduit aisément
() Ao polv)

= 2w+ivi

1+
¥

Anab(v) = na(v) - nb

expression dans laquelle

A, (v) B, A(v)
(1 - ) - est la différence des populations
Ty Ty Ty,

AnabO(v) -
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en l'absence du champ,

A 8 A
b
tn . (v) =N f(v) avec N =—2(1--28_2
abO( 0 0 Y, LN Yy
B
ot 2_1 _ 1 _ _sb
T Y, Y, VoY

Compte tenu de l'expression de W+(v) ’ Anab(v) stécrit aussi :

2
X Yap

(1)

M _(v) =M . (v) |t =
ab ab0 yzb(1+x) + (Q+kv)2

On introduit le paramétre de saturation :
92 g?
_ +

== (quantité sans dimension)
T Y

X
Ia relation (1) met en évidence la perturbation due au champ saturant,
Elle se présente sous la forme d'un trou & profil de Lorentz centrd sur
la vitesse longitudinale v = —'% . Son amplitude relative est ?:¥;
et sa largeur a mi-hauteur est QTab Yi+x . Ainsi son amplitude n'est
proportionnelle & l'intensité du champ que pour les faibles valeurs de
celui-ci. Lorsque 1'intensité croit il'apparait le rhénoméne de satu-
ration : il y a ralentissement dans l'accroissement de 1tamplitude et

élargissement du profil qui reste néanmoins lorentzien (du moins dans

ce modéle simplifid),

Supposons meintenant qu'on analyse le profil d'absorption de la
transition soumise au champ saturant avec le champ sonde de fréquence
w' variable. Ia puissance absorbde sur le champ sonde par unité de

volume et de vitesse est, pour les atomes de vitesse v
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w'
(U! ’ ’ X) "'—h2 Anab(v) W ("’)

(on suppose Anab(v) <0) .
Compte tenu de (1) et de l'expression donnant W (v) on en déduit la

puissance totale absorbée per l'ensemble des atomes par unité de volume:

2,2 400 % 42
1
_ b
P_(Q,Q',x)=_h‘;—nmo——2— / £(v) |1 - 2 5
o /. Yab(”") + (Q+kv)
¥
e ab dv

2 2
Yab + (Q'—k'v)

Cette expression ne peut se calculer analytiquement que si on suppose
la largeur Doppler tres supérieure & la largeur homogdne augmentée des

effets de saturation, c'est-ia-dire =i :

L4
k v, # kv >> Yab V1%

0
Dans ce cas on peut extraire la fonction f(v) de 1'intégrale en pre-

!
nant sa valeur au point v =‘%7'. En effet la partie Lorentzienne de
1tintégrant prend une valeur non négligeable seulement dans la région

. QI 0.)0
ot v # L+ - On a donc puisque k # xt #‘?7

]
&2 .

' 92E2 w5 Top dv
P (@, 0,%)=-n2= ¥ = ¢ f =

0.2 2 2
27% v, Top (Q'—kv)

3
f+oo Lo XN dv
- 2 29 2 2
Jo Loy * (@ -x0) ][y, (14%) + (@+1v)7]
avec kvo i Wy s demi~largeur Doppler & é‘ du maximum,

le calcul de la premidre intégrale est évident. Dans 1'intégrant de
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la seconde on reconnait un rroduit de convolution (l'intégration directe

s'effectue par la méthode des résidus). On trouve finalement :

()2

P (Q, @', %) - g ‘
= = [1 - —— 2(T, 2 + @ 2

P_(O, 0) Ly oy 5ﬁ( ) € ( )

ol T = Yab“ + Vi)
F2
L(r, +Qt) = > p
r“+(Q+0")

et P (O, O) est la puissance absorbde au centre du profil en l'ahb-
sence du champ saturant,
. oalfd, ', % .
Notons que le rapport (2) est aussi 2(0. 0 rapport du coeffi-
»
cient d'absorption pour le champ saturant au coefficient dtabsorrtion

pour le champ sonde seul au centre du profil,

- la relation (2) montre que pour & domné, loin de la région oh
Q' # - le profil d'absorption est le profil normal obtenu en chamyp
faible avec l'effet Doppler dominant, Dans la région Q' # -Q appa-
ralt une diminution du coefficient d'absorption dont 1'amplitude rela-
tive est donnée par ?j:ij:vﬁii et dont la largeur & mi-hauteur ,
2yab(1 + V14x) provient de ce que 1l'on explore le profil Anab(v) de
largeur 2YabV7:i avec la fonction d'appareil hL(v) de largeur

-

2Yab » la perturbation est encore & profil de Lorentz.

Tans le cas particulier correspondant & notre montage expérimen—

tal le faisceau sonde a méme fréquence w que le faisceau saturant,

Le calcul précédent avec Q' = Q donne alors :
2

@)

alf, % d

X T
«(0,0) — 1'1+X+V1+x‘£(2’9) ¢ (3)
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3?2
avec of (I—, R) = —2
D)2 4 @
2
Cette fois la perturbation a lieu pour 8 = 0 c'est-a-dire au centre
du profil d'absorption et sa largeur est 'g au lieu de I , résultat

dfi au balayage simultané du profil par le faisceau sonde et le faiscean

saturant (Chap. I).

L'ensemble des résultats précédenis appelle les remarques sui-

vantes :
g2 E2
~ Nous avons défini le paramdtre de saturation par ¥ = +
92 52 Y Y
en posant . = ——— —l'-+-l— et en tenant compte de l'expression
0 2 ¥ Y
2 Yab a b

de y ona:

B
":xo(“"_ib'
Ta Y'b

X5 est donc le paramétre de saturation obtenu en négligeant lteffet
de 1'émission spontanée, Dans le cas particulier de la transition que
nous étudions nous avons vu que la plupart des atomes du niveau réso-
nant (99%@ environ) retournent vers le fondsmental. Ainsi Y, qui
représente la probabilité totale d'émission spontande & partir du ni-

veau supérieur, augmentée des effets des chocs, est & lui seul bien

B - Bap
supérieur a sab(?%h < 10 2) donc a fortiori ?——%27— << 1 et pour
a b

cette transition on peut négliger 1'effet de 1'émission spontande qui

contribue seulement & une trés légére diminution de la saturation.

- Des relations (1) et (3) on déduit

al0, O

{0, 0, x) = af0, %) = s
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Au centre du profil, le coefficient d'absorption pour l'onde sonde est
€gal au coefficient pour l'onde saturante seule. §Si la saturation de-
vient trés grande (x - ) le coefficient d'absorption tend vers zéro:

le milieu devient compldtement transparent.

le calcul simple que nous venons Ad'exposer ne déerit correctement
les phénoménes que dans la mesure ol on peut négliger les effets de co-
hérence. Une description plus exacte du couplage atomes—-champs qui
tient compie de ces effets et Que nous allons maintenant présenter,
donne des résultats quelque pew différents notamment lorsque la satu-

ration est élevée,

2, CAICUL TENANT COMPTE DES RELATIONS DE PHASE ENTRE IES DIPOLES

ATOMTQUES,

Nous allons nous placer dans les mémes hypothdses que pour le pa—
ragraphe précédent : le milieu faiblement absorbant possede deux ni-
veaux non dégénerés et il est soumis & un champ saturant polarisé rec-
tilignement, Ia saturation est analysée par un chemp sonde de méme
polarisation, d'intensité trés faible et se propageant en sens opposé.
Nous supposons encore que la largeur Doppler de la transition est trés
supérieure & toutes les largeurs homogines. Enfin, puisque cela cor-
respond & nos conditions expérimentales, nous négligeons 1'émission
spontanée et nous nous plagons dans le cas ol les deux champs ont 1a

méme fréquence w .

L'état d'un atome oscillant entre les dtats a> et b> est

représente par la fonction :
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¥(t) = a(t) |a> + v(t) |b>
ou bien, en terme de matrice densité, par la matrice hermitique 2x2 :
P =(paa pab) ) aa* ab*)
Pha Pro/ (ba* bb*
L'hamiltonien du systéme est H =H.+V ol H, est l'hamiltonien du

0 0

systeéme non perturbé
wa 0]
HO = 'h'( ) avec Wy =@, =
b

V est 1'hamiltonien perturbateur ; il s'éecrit, avec les notations du

paragraphe précédent

0 1
V(z,t) = -9 E(z,t)( )

1 0]
le systéme obéit & l'équation d'évolution

. i . .
p=- h'[H’p] + pexcitation + prelaxation (4)

Dans l'hypothése d'une excitation spatialement isotrope, 1a matrice
excitation est diagonale [56] :

. Ka(v) 0
Pexcitation —

G K‘b(V)

De plus, & basse pression, domaine ol les effets des collisions sont

faidbles, la metrice relaxation s'éerit [56] :

1 . Y, O
Prelaxation = E'{P,P} ol T =

1
et Yab ¥ > (ya + Tb)
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alors 1l'équation d'évolution (4) revient b résoudre le systéme d'équa-

(1):

tions

¥PE
. . + i(wt-kz) —i(mt—kz)
/ aa Aa(v) " Ya Paa Tt 21 [pab © = Py © ]

L
i”FE— [ ei(wt+kz) e—i(wt+kz)]
Tt o WPy = Py

=l
1

0
. _ . + i(mt—kz) —i(wt—kz)
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Ce systeéme est obtenu dans 1'hypothése ol 1ton peut faire ltapproxima—
tion des "ondes tournantes" ce qui se Justifie ici puisque w # Wey
Je ne détaillerai pas ici la résolution du systeéme (I). Celle-
¢i a été présentée de fagon tres compléte par Baklanov et Chebotaev
[57] et indépendamment par Haroche et ﬁartmann [58]. Je wvails exposer
seulewment les principales étapes des calculs et analysef les résultats

nouveaux obtenus par ces auteurs par rapport au calcul élémentaire du

paragrayhe précédent.

(1) Pour alléger 1'écriture, les éléments de la matrice densitéd sont

notés simplement pij blen que dépendants a priori de v, z et t
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le systeme (I) est d'abord résolu rigoureusement pour un champ
saturant seul (E = 0) en cherchant des solutions en régime station-

naire de la forme

00w

1l

o0 s

On cbtient :

‘ 2
(O)(v) _ (O)(v) . (v) |1- X Yop
Paa Pb abo Yzb(1+X) + (Q+kv)2

Cette expression représente la différence de population en présence du
champ saturant. Elle est identique & celle obtenue au paragraphe pré-
cédent et, comme elle, elle est valable quelle que soit l'intensité du
champ saturant (aucune hypothese sur la valeur de X ).

Pour les éléments non diagonaux on obtient :

_i%k
pig)(v) = Angy

- i(Q+%v)

¥
V) ab

2 2
yab(1+x) + (Q4kv)

I1 est tenu compte ensuite de 1'influence du champ sonde, supposé
dtintensité faible, en 1'introduisant dans (I) sous forme d'une periur—

bation. On développe p en puissances successives de E

P = p(o) + B p(1) + E2 p(2) + ...,

En remplagant dans le systéme (I) on obtient un systéme d'équations

récurrentes liant p(p) 3 p(rFT) et compte tenu des résultats obte-

(p) .

nus & 1'ordre p=0 on peut en principe calculer p & n'importe
quel ordre. C'est la méthode utilisée par Baklanov et Chebotaev qui

se sont limité & 1'ordre p=1 (réponse lindaire en E ). En fait
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des l'ordre p=2 les calculs se compliquent sérieusement. Haroche et
Hartmann ont montré qu'ils se simplifient en recherchant a priori des
solutions de la forme :
2inkz
pis) (P) (V) e

=Zp(xa
n n

tx=a,b

(p) p)

( . .
Py = i pabn(v) o 2inkz e—l(wt—kz)

En remplagant dans le systime (I) on obtient un systeéme d'équations

algébriques reliant les coefficients de Fourier piz) , pgﬁ) .
n n

cette méthode Haroche et Hartmann ont explicité les calculs jusqu'a

Par

l'ordre p=2 (réponse quadratique du milieu au champ sonde). Nous
nous intéressons ici & 1'ordre p=1 approximation suffisante pour nos
expériences. Ia puissance absorbde sur le champ sonde se calcule &

partir de la relation :

+o0
d
P (2,x) = _[m ®_(z,%) == ?_(z,t,v)>temps av

dans laguelle & (z,t,v) est la composante de la polarisation au mi-
lieu qui a la méme dépendance en t et z gque le champ sonde. Dans

1'approximation de 1l'ordre p=1 on a :

oo

P (2,X) = f w $E° In. pa(l,:)) (v) av soit
—o0 -1
2 2 400 . 2 2
wPE ry .. . Y
P_(Q,x) = - -2-}-1_———-_— I\IO f f(v) 1 = > ab > > ab >
Yab oo yab(1+x) + (Q+kv) Yo, * (=Xkv)

X [1 - Re.B(v,Q,x)} av  (5)

Ie coefficient ainsi que les trois premiers facteurs de 1'intégrant
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Y

sont identiques & ceux obtenus dans le premier paragraphe. Ie dernier
terme, que nous n'explicitons pas ici, traduit seul les effets de cohs-
rence, Dans l'hypothése d'une largeur homogdne trés petite devant la
largeur Doppler, Baklanov et Chébotaev [57] ont calculé explicitement
le coefficient d'absorption «'{Q,X) pour l'onde sonde en mrésence du
champ gaturant, compte tenu des termes de cohérence :

a(Q,%) v
+
a(0,0) Yot

g% = x £(R,x) (6)

a'(Q,
a(0

,
Ie premier terme est identique & celui donné par le calcul élémentaire
sur les populations. Dans le second terme, dii aux effets de cohérence,
la fonction E(R,Xx) a une forme assez compliquée qu'il est inutile
d'expliciter ici ; elle a été calculée compldtement par Baklanov et
Chebotaev [57]. Des résultats nouveaux apportés par les expressions

(5) et (6) nous retiendrons les deux points suivants :

a) L'effet de la fonction £(R,x) est maximum au centre du pro—-

fil (R=0) . 1Ioin du centre son amplitude décroit comme -JE et de-
8]

vient vite négligeable, Son action essentielle est d'augmenter 1le
coefficient d'absorption au voisinage du centre du profil, c'ést-a-dire

de diminuer la saturation. L'effet est particulidrement sensible pour

2
les valeurs élevées de x (pour X << 1, —d—x £(0,%) # - x A=
Yab Yab 4
X 73 7 ) . En particulier si yx —» e (ce qui n'a de sens
(2 +—-2)(2 + —2)
ab Tab

que si on suppose la largeur Doppler elle-méme infinie) on a :

y
lim a'(R,X) 3 Map

- 2 ¥
X oo a(0,0) 3+/Tab
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Ceci montre que, contrairement au résultat obtenu précédemment, le mi-

lieu ne se sature jamais complétement méme 3 saturation trés élevée,

L'importance du terme de cohérence, liée surtout i la valeur du
coefficient ?I— ¥ , dépend beauboup, pour une saturation donnée, des
ab

valeurs relatives des constantes de relaxation des deux niveaux et des

effets des collisions. Supposons d'abord les collisions négligeables,

alors i
1 1,1
Yop T3 (1a+yb) > (,c + )
a b
v 47 ¥y,
Y 2
ab (v _+7v,)
¥ . . _ R
le rapport 7;; est maximum et vaut 1 si Yo =Y, 50511 # Yy S8

valeur est plus faible et dans le cas particulier ol 1'une des constan-—
Y

tes est trés petite devent 1'sutre, pour -Yi << 1 par exemple, on a :
a
4
X 4Py
Yab L

Ainsi on peut négliger les effets de cohérence dans ce cas méme si

X >> 1 ., Cette situation correspond en particulier & celle de la tran-

9

sition A = 1,5 pm Gu baryum pour laquelle T, % 8,4 10 7 nsec. (ni-

veau résonant) et 1T, ~ o en émission dipolaire électrique (niveau

b

~

métastable) et pour Yaquelle, aux pressions correspondantes & nos con-

ditions habituelles de travail, ona : Y, K —l-.
coll. Ta_

Si les collisions ne sont plus négligeables on ne peut conclure

quant & leur conséquence sur la valeur du rapport .?1# ( Yab augmente
ab

mais des effets différents sur les niveaux peuvent conduire & 1'une ou
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1l'autre des situations Y, T T, o Y, trés différent de ). Ce-

Ty

pendant leurs effets vont toujours dans le sens d'une diminution du

paramdtre de saturation & intensité du chemp donnée et on note que le

> diminue si la largeur homogéne

facteur ?lg X , proportionnel 3
& Tab

augnente.,

b) Nous avons jusqu'a présent supposé la largeur Doppler tres
grande devant la largeur homogéne élargie par les effets de la satura-
tion et nous venons de voir que dans ce cas les termes de cohdrence
conduisent, pour la région centrale du profil, & umne absorption plus
forte que dans le modtle simplifié ol 1'on ne tient compte que des mo-
difications dans les populations. Dans le cas ol la largeur Toppler
est du méme ordre de grandeur gue la largeur homogéne il est possible
d'étudier numériquement la puissance absorbde P_(Q,x) donnée par la
relation (5) pour différentes valeurs de ¥ . On montre alors que
cette fois 1'absorption est plus faible que cellé donnée par le moddle
simplifié et qu'ellé peut méme devenir négative (dans la région cen-
trale du profil) 8i la saturation est assez forte sans toutefois dé-
passer une certaine valeur (la gamme dés valeurs de X pour laguelle
1'effet est le plus important dépend des constantes de relaxation et
du rapport EXQ ). ce phénoméne, paradoxal puisqu'il apparalt en 1l'ab-
sence d'inver:?on de population, peut s'étudier par 1'analyse des Pro-
priétés de 1'intégrant de lz relation (5) gui présente & un coefficiernt
pres la puissance absorbde sur le champ sonde, par les atores de classe
de vitesse v et par unité de vitesse - P_(V,Q,x) . Sur la figure

25 est tracé en fonction de x =-%; 1'évolution de la fonction
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P_(v,2,%) . .
v(x,x) =.-:—rlyi—- qul prend la forme, dans le cas simple Q=0 et
fiv
'Ya='Y_b=Y='Yab M
usgﬁEf 1 X
vx)= -5 N |- 1w —
e Tab 0 1+x2 x+1+x2

_ x(1+’7x2) (x+1-3x7) - 24%° (1)
( 1+4x2) { (x+1-3x2) 2+16x2}

1

Cette figure montre que pour les valeurs croissantes de X on passe
progressivement d'un profil de lorentz centré sur x=0 (%<<1 : milieu
non saturé) & un profil comportant un petit maximum au centre, deux
maxima importants d'autant plus éloignés du centre que X est élevé
et enfin vne petite zone intermédiaire négative : il y a amplification
pour les atomes de vitesse longitudinale correspondante. On comprend
alors que si la largeur Doppler est assez réduite pour que les deux
maxima soient situés au~deld de cette largeur, la partie négative do-
400

mine et P (0,x) =f £(v) y(x, lf{-v-) dv est négatif : il y a amplifi-
cation du champ soﬁ;:. En fait ce phénoméne est dtamplitude faible
(un calcul sur un cas concret devrait tenir compie des valeurs réelles
des constantes de relaxation et aussi de 1'émission spontande). Il
n'a pas encore, & notre connaissance, été mis en évidence expérimenta-
lement. Son interprétation physique peut &tre comprise, du mois qua-
litativement, par analogie avec certains réasultats classiques d'expé-

riences de spectroscopie des radiofréquences [58].

(1) La tabulation de cette Ffonction a éié effectude au laboratoire

par Mme M, G. Schweighofer,
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3. PROFIL EXPERIMENTAL DU COEFFICIENT D'ABSCRPTION — CONDITIONS

D'OBSERVATION,

Dans le calcul élémentaire sur les populations nous avons montré
que l'effet de la saturation sur le coefficient d'absorption, que l'on
peut caractériser par la quantité a(Q,x) - a(Q,O) , est une perturba-
tion & profil de Lorentz dans la mesure ol la largeur Doppler peut
€tre considérée comme infinie. Le calecul prlus précis temant compte
des effets de cohérence montre que ce résultat n'est qu'approximaiif :
la fonction E(Q,x) modifie le profil et l'amplitude du signal. Sui-
vant les conditions expérimentales d'autres causes de modifications
dang l'amplitude, dans la largeur ou dans la forme apparaissent. BEn
effet, le signhal de saturation & observer apparailt comme une perturba-
tion faible dans 1'intensité, elle-méme supposée faible, du champ
sonde. Ces conditions sont trés défavorables & un bon rapport Signal/
bruit. Pour l'augmenter sans accroitre beaucoup la saturation (ce gqui
conduit & un élargissement génant et augmente les effets des termes de
cohérence) on peut &tre amené 3 augmenter l'amplitude du faisceau sonde
ou bien 1l'épaisseur optique «(0,0)s (2 longueur de la cuve d'ab-

sorption).

~ Lorsque l'amplitude du faisceau sonde n'est plus négligeable
devant celle du champ saturant il produit lui-méme wne saturation du

milieu : la largeur du pic de résonance augmente et loin du centre du

Q

profil (qr—'>> 1) le coefficient d'absorption n'est plus
ab
. a(R,0) R )
a(Q,x) # «(Q,0) mais ax,(Q,x) # Yie' ol X' est le paramdtre de

saturation associé au champ sonde. Ie contraste relatif que 1'on peut
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déf'inir au centre du profil par

ay,(0,0) — a,(0,X)

0. =
& «(0,0)

1
et qui vaut 1 - —= pour X'=0 , diminue et n'est Plus que
! Vrox ’ :

1 1
Vi~ YT

Beklanov et Chebotaev ont étudié ce cas en détails ainsi que la situa-

si on néglige les itermes de cohérence (Fig. 26).

tion limite x'=x [59,60].

- 81 le milieu absorbant est d'épaisseur optique «{0,0)2 non
négligeable on ne peut plus supposer, comme nous l'avons fait jusqu'a
mrésent, que 1l'amplitude des champs est constante au cours de la pro-—
Pagation dans la cuve d'absorption. Ainsi 1'amplitude du champ satu~

rant obéit & 1'équation :

2
a8.(=) - ale.0) g2

az ¢1+x(Ef)

Ceci revient & dire que le paramdtre de gaturation, done le coefficient

d'absorption, dépend de 2z et il en est de méme pour 1'amplitude du

champ sonde E , Ia transmission pour l'onde sonde est donnée par ;

£
Ef(z) -‘r a(Q,X,z)dz
n_(2x%) =5—=e 0
E=(0)
En général les calculs ne sont pas solubles analytiquement. Basov et
coll, puis Shirley [61,62] ont &tudié numériquement 1'effet d'une
épaisseur optique importante sur le profil du coefficient d'absorption
saturée. De cette étude il résulte essentiellement que l'effet n'est

sensible que pour des absorptions trés fortes (n (Q,x).§ 0,5) . 11
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se traduit alors, pour une saturation domnée, par une largeur du pic
de saturation plus faible que celle observée en épaisseur optique mince
(n_(Q,X) # 1) . Ceci s'explique par l'atténustion importante subie par
le faisceau de saturatidn au cours de sa propagation dans la cuve. Par
ailleurs, en absorption forte,le contraste, défini cette fois & partir
de la transmission pour le faisceau sonde, différe de celui observé en
absorption faible : lorsque l'épaisseur optique croit, le signal de
saturation (différence entre 1'intensité transmise pour le faisceau
gonde, seul puis en présence du faisceau saturant) en général augmente
d'abord, puis décroit l'épaisseuf optique correspondant au maximum
dépend de la saturation initiale & l'entrée de la cuve [61,62]. Ie
signal de saturation rapporté & 1'intensité transmise en 1'absence du

faisceau saturant croit avec l'épaisseur optique [62].

Des deux possibilités pour augmenter le rapport Signal/bruit i
saturation donnée la seconde semble donc la meilleure. En fait expé—
rimentalement, pour accroitre aoz on est amené soit & augmenter la

pression dans la cuve {pression de vapeur de baryum dans notre cas) ou

1'intensité du courant de décharge (augmentation de ) soit & aug—

%0
renter la longueur de la cuve (ﬂ) . Dans le premier cas les effets
des collisions deviennent vite génants car ils provoquent un élargis—
gsement du pic de résonance et parfois une déformation de son profil
(c'est le cas notamment des collisions conduisant & une diffusion des
vitesses. Voir Chapitre IV). L'augmentation de £ est a priori pré-
férable mais elle est limitée par 1'impossibilité de rendre parallele
un falsceau gaussien. En définitive le éhoix du degré de saturation,

de l'intensité du faisceau sonde et de 1'épaisseur optique est un com-

promis, particulier & chaque expérience,
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B. SATURATION DE L'ABSORPTION POUR UNE TRANSITION PRESENTANT

UNE STRUCTURE — SYSTEME A TROIS NIVEAUX,

1., FPOSITION DU PROCBLEME,

Nous nous intéressons essentiellement au probldme des intensités
relatives en absorption saturée pour les différentes composantes d'une
structure hyperfine. Chacun des niveaux a et b possade sa propre
structure hyperfine (Fig. 27a) ; nous supposons que les composantes
sont bien séparées du point de vue de la largeur homogéne et que 1'é-
tendue totale de la structure est trés inférieure & la largeur Doppler.
Comme dans les calculs précédents le champ sonde est supposé non sati-
rant, l'absorption trés faible et on se place dans le cas de deux ondes
de méme fréquence w . Dans ce cas lorsque la fréquence « varie il
apparait une résonance 5 chaque fois que la fréquence du laser cofncide
avec celle de 1l'une des composantes (Fig. 20b). Les positions des com-

posantes et leurs écarts correspondent aux valeurs réelles.

Supposons maintenant que w soit proche de la fréquence moyenne
de deux composantes 1 et j connectées par un niveau commun :
w #-22221 + Dans ce cas les seuls atomes en interaction simultande
avec les deux champs sont ceux dont la vitesse longitudinale est voi-
sine de = Béifi (Fig. 27b). Ces atomes "voient" le champ saturant
a la fréquence de 1'une des transitions et le champ sonde & la fré—
quence de l'autre. Pour chacune des classes de vitesse féifi ou
- E%%Ei » les atomes en interaction simultanée avec les deux champs

appartiennent & des transitions différentes, mais 1le couplage de ces

transitions par 1'intermédiaire du niveau commun entraine 1'existence
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d'une résonance supplémentaire. Ce phénomdne existe aussi lorsque les

composantes sont couplées par le niveau supérieur,

En définitive la méthode domne non seulement des résonances nor-
males correspondant & chaque composante mais aussi des résomances pa-

rasites pour chaque couple de deux composantes ayant un niveau en com—

. mun, Ia position des composantes parasites est connue sans ambiguité

N

mais leur intensité est parfois impossible & calculer a priori comme
nous allons le montrer dans les calculs gui suivent. Dans certains
cas on peut aussi observer une autre classe de raies parasites : lors-—
que deux composantes & niveaux distincts sont telles que le niveau su-—
périeur de 1'une est connecté au niveau inférieur de l'autre par une
troisiéme transition, l'émission spontanée couple les deux composantes.
Cette situation s'analyse en considérant le systime 2 quatre niveaux.
Cependant le couplage n'est important que si 1'émission spontansde
entre les deux niveaux hyperfins est elle-méme importante, ce qui n'est
pas le cas pour la transition du baryum que nous étudions. Il en ré-
sulte que 1'étude théorique de notre probléme se ramdne i 1'analyse du
cas de deux transitions de fréquence voisine directement coupldes soit
par leur niveau supérieur soit par leur niveau inférieur, c'est-i-~dire

au cas d'un systéme & trois niveaux.

2. ETUDE D'UN SYSTEME A TROIS NIVEAUX.

Nous allons effectuer ce calecul dans le cadre de la théorie sim—
plifide sans tenir compte des effets de cohdrence. FEn effet nous avons

vu que les termes correspondants sont faibles pour la transition qui
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nous intéresse. Noug allons envisager successivement les deux cas de
figure possible : niveau infériewr ou supérieur commun (Fig. 27c).
Nous tenons compte ici des effets de l'émission spontande ; bien que
négligeable dans notre cas elle est essentielle pour expliquer cer—

taines particularités dans 1'intensité des composantes parasites.

Wiveau inférieur commun :

Dans les expériences qui suivent les indices 0, 1 et 2 désignent
respectivement le niveau commun et les deux niveaux hyperfins 3 les
constantes de relaxation sont To » Y0 Yp 0 les largeurs homogénes
Yo1 * Yoo et les probabilités d'émission spontanée BZO et B1O ;
no(v) ’ n1(v) » n2(v) sont les densités de population et ng(v) ’
n?(v) , ng(v) sont les densités de population en l'absence de chamms ;
enfin W%O(v) représente la probabilité de transition induite entre

les niveaux o et i par le champ saturant (signe +) et par le champ

sonde (signe -) telle qu'elle a été définie dans le paragraphe I,1.

En régime permanent, en présence du chawp saturant seul les po-

pulations sont dommées par :

1
<

h1(v) - v, n1(v) - W;B(v) (n1(v)—n0(v))

I
O

l2(v) - 12 nz(v) - Wé%(v) (nz(v)—no(v)) =
M) = vy ng(v) + Wioln (V) (v)) + Wh(v) (n,(v)-n,(v))

+ B4 n1(v) + B, ng(v) = 0

La résolution de ce systiéme donne :
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An10(v) = n1(v)—no(v) =

1+
1+ W+ (v) X 20
0 20 2
An1o(v) n + T F ¥
. 2W10(v) 2Wéo(v) W10(V)W20(v)

X (Y47, #Y, =B, ~Bon)
T;O TéO 707172 0 "1 '2 10 20

On obtient Anzo(v) 3 partir de An1o(v) simplement par permutation

des indices 1 et 2. Dans l'expression c¢ci-dessus on a

B.
2,1t

Yio Yo Yi Yo'i

0
L Yp Ay, (; B20)
20 " vy 0 Ty
0 An . 2

() = 20(0) = o) - 2o MO M)

10 1 0 1 Yo Yo 10 1L 20 Ys

Ia puissance absorbée sur le champ sonde est maintenant

+oa
P_(w) = f [Anm(v) W:O(v) + Anzo(v) W;O(v)] av

Le calcul, assez délicat, de cette expression se simplifie par les re-
margues suivantes. On suppose que les composantes sont bien séparées

du point de vue de la largeur homogéne soit

B = Jugg = wygl 2> 105 g,

et que les structures hyperfines de chacun des niveaux étudiés sont

bien distinctes soit

Wo1 2 Wop 77 Wyp

Dans cette hypothése considérons les trois régions qui vont nous inté-
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resser dans toutes les valeurs possibles de w : w # w10 , W # w2

0
: Y10 Y9
et w #'——*E'——— . Dans chacune de ces régions la forme lorentz des

fonctions Wio(v) autorise dans les expressions des Anio(v) 4 ne
conserver que les termgs en résonance simultanée avec les fonctions
dl'analyse WZO(V) pour une classe de vitesse v donnée, Notong que
dans tous les cas le terme produit WTO(V);W;O(V) est petit devant

+ +
W10(v) ou Wéo(v) .

~ Région w # W,

la puissance absorbée est :
oo

S 42—

- 0 —
2WTO(V Woo(v) + tn, (V)W (v) Jav

1+ T
Y01
ce qul donne le résultat attendu dans le cas d'une raie sans structure

(on suppose encore la largeur Doppler trés grande devant la largeur

homogdne) :

Q 2
1 "g“’ 2 (., 0 .2 ) -( ‘1"2)
P o) # - Ty - {d Prol =0 % (850, Ty )] e
2 2
(&%)
0 2 - md }
+dny 9
expression dans laquelle
2 2
10 10 By
by = e
1
1+x10+ 1+)(10 'h'ym'rm
3 F?O
(901,1‘10) =m*_—. et 1o:w10"w
10 10
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Y
01
Tio =" (14—V1+x1o)

- Région w # Wy

le résultat s'obtient directement 3 partir du cas précédent par permu—

tation des indices 1 et 2

3 2 250, 2
2 RWE @2 - wd)
Po(w) # - he {Anzo 20 [1"b25£(920 ’Tzo)] ©
a Q. 2
(=)
0 @2 Wa
+ An10910

(b2 y Xon 08 T s'obtiennent & partir de b

20 20 X, et T respecti~

vement par permutation des indices 1 et 2).

Yo T 9

- Région w #

400 1 + Wzo(v)( _
P7(0) # 22 f (a0 () 2y

d

2wt (v)
10
1+ ——
Yo
ltintégration s'effectue simplement en remarquant par exemple que le

coefficient de w51(v) se met sous la forme :

a0 2
0 Yoo S5 Bog X290 Yop
An10(v) 1 = > o (1 = . ) 5 5
0 An1o 2 720(1+120) + (920+kv)

et finalement on trouve :
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3 2 . ..0
3 mp wE 92 AEN Anzo B0 X20¥20
P_(w) #’— An1o =2 () )+ v T
Yo Anm Yo o Yoot 07 * Yo 20
2
10
Q, +8 -(—
107 "0 w }
;1(-——-—2 yTh) e “a
' an® Xy0Y
. ol 92 |y Tip & 10( 510) 10710
" D Aom) M Viol14X40) + vp0 Vv,
Q.. 2
20
i(_910+920 r: ) e—(md)}
2 * 410
1 — ] il 1l il
avec F2O (Y1O-FT2O U1+x20) et F10 par permutation des indices 1

w - W
-0 +# 10 20

et 2 et pour @ 20 >

10

On peut regrouper les résulitats sous une forme plus condensée : en sup~
posant que la largeur Doppler est pratiquement infinie et en écrivant
la quantité P_(w) - 3h(m) , qui n'est autre que le signal proprement
dit de saturation, on obtient 1'expression suivante valable pour tout

w (dans chacune des régions intéressantes une seule quantité subsiste);

2 2
w2wES |, 0 42 2
P_{=) - P (w) = - Thuy SR IACHR VA Anzoﬁazo by (R0 00)
@2 Y20 (1 E‘20) 20720 :5(910““920 re )
10 2y, Yo " Yool 1Hh,0) + v, Y1+, 2 20
(7)
B X~ @, +Q
a0 92 10( 10) 10710 2 (2107720 L,

710(1+x )+ Yoo V141, 2 10




Niveau supérieur commun

En régime permanent les populations sont données par le systeme

A(v) - Totolv) = WJ51(V) (nO(V)—n1(V)) - Wgz(V) (ny(v)-n,(v)) = 0

A (v) 4 Boyp(v) - v, (v) + W& (v) (nO(V)—nT(V)) 0

h2(v) + B O«-

020

n (v) - Ton,(v) + WSE(V) (nO(V)-nE(v))

Une démarche tout & fait analogue au cas précédent conduit pour le si-

gnal de saturation & l'expression :

nész 0 2 <i 0 92
P (@) - (0) = - oy Any o1 b (@ 2 Toq) + B0, 90, b,

i(é

02? IIO2)

. |
Al @2 702( 501) X02¥02 ;5(901"902 r)
02" 01 2y, Yool 14,0 + o1 V14%4, > 02
(8)
¢ B XY +0

2 JYo1 02 01701 4 o1 02
+ An éf’ (1-—=) ( , T )
02 2y, Y, 701(1+x01) + Yoo V14X, 01

les notations sont identiques & celles de la formule (7) mais

A B.. Al
Angi=—0(_ﬁ)_—l- i=1,2.
Yo i i

Les équations (7) et (8) montrent que 1l'on cobtient effectivement
trois résonances dans chaque cas. Les deux premidres correspondent
aux résonances normales 3 la fréquence de chacune des composantes. Ia
troisieme correspond i une resonance supplémentaire parasite

; elle

apperait & mi-distance entre les deux autres. On notera que ces calculs
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sont valables quelle que soit 1'intensité du champ saturant. On trou-
vera en appendice un calcul effectué en tenant compte cette fois des
termes de cohérence, mais valables seunlement Pour une saturation trés

faible,

3. INTENSITES RELATIVES DES RESONANCES :

Ies équations (7) et (8) montrent qu'il n'y a pas de relation
simple entre les intensités des différentes résonances. Cependant nous
allons voir que pour les valeurs extrémes des parametres de saturation
(X K1 ou %X > 1) on peut néanmoins les relier assesz simplenent aux
intensités relatives habituelles en absorption non saturée si on néglige

1'émisgion spontanée,

Intensités relatives des composantes normales :

Nous négligeons ici 1'émission spontanée, hypothése peu restrie—
tive puisque dans tous les coefficients Boi (et Bio ) sont & compa-
rer & Yo+ et que par suite du rapport de branchement BOi <K Yo
(et ﬁi@ << Yi ) ; a fortiori BOi << Yot Yg o Comme précédemment

1'épaisseur optique est supposée trés faible.

Niveau inférieur commun :

\ . 0 2 s s, 0 g2 .
Nous avens & comparer i, = AnTO£P10 b1 a i, = An2O€P20 b2 (inten—
sités au sommet).

A saturation forte b1 = b2 =1 et on a le résultat simple :

i, M2 ¥ 1 I

o1 1010 1 .

T =" 0 ~3 = T ol T est le rapport des

2 fn. 9 2 2

207 20
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intensités qulon observerait au sommet en l'absence de toute saturation,

les intensités relatives sont conservées.

. . 1

A saturation faible : bi # > xiO et

1 0 p4 2 1 1 1
— An @ B (__+__
1 2 10710 "+ 232 Yo 71

: 10

1 0 @4 2 1 1 1
i == An E (—=—+4+—
2 2 720 20 "+ Ethzo Yo Yo

Si toutes les constantes de relaxation sont identigues

. C g4 2 0

M boyo 90 ~ oil) Ao

.57 004 © T 0
> Anzo@zo 2 onj

et dans 1'hypothése, raisonnable, ol le niveau inférieur est de beau~

coup le plus peuplé (ng >> ﬁ? , ng) on a :
. I 2
21 (=1)
R

Dans le cas particulier de la raie dtudide dans la vapeur de baryum le

niveau commun est métastable

: 2
Ky sy et Ly Teo
, — =
0 1 2 i, " 'L Y10
et & pression faible
_ ; 2
i I Y
1 i i 1 2
Yio ¥ 2(704-71).# > Y; done T # (12) Y,

Niveau supérieur commun :

A saturation élevée on a encore b1 # b2 #1 et

Hoh
12 I2
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A saturation faible on a, si toutes les constantes de relaxation

sont identiques :

i I. 2 and
1 _ (___l_) 02 . te foi . 1
T = \3 S mais cette fois si on suppose encore les
2 2 An
01
0
niveaux inférieurs trés peuplés n? 5 >> n,
b
i I, 2 nO 2 g
._._1. (__1) _2 (._1) ...é 1 id
RS X 0= \T X . g2 et g1 sont les poids
2 2 n1 2 1

statistiques des deux niveaux. Ie rapport des intensités est le carré
du rapport des intensités habituelles, pondéré par le rapport des poids
statistiques. BEnfin dans le cas particulier de la raie du baryum on a

cette fois.
1 2

i &, ¥ Y
1 1 2 o2 To
Yo 2> Y, 5 Y et —=() .5, == =
o e I I YR ¢

Yo +Y.
0 i1
#270 .

A pression faible Yoi # >

De plus les niveauxr 1 et 2

sont métastables, ils ne peuvent se dépeupler que par collision H

Y, # Y, et finalement :

- 2
Ll -2
L e

Ces résultats montrent qu'a saturation élevée les intensités re—
latives sont & peu de chose prés celles observables en absorption clas-
sique. Mais ce cas est peu intéressant car l'élargissement par satura—
tion diminue d'autant le gain en résolution apporté par cette méthode,
A saturation faible au contraire les intensités relatives sont profon-
dément modifides. En particulier les résonances les plus faibles sont

I,2
défavorisées & cause du rapport (3;0 .
2
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Intensités des composantes parasites :

Nous les comparons aux intensités des composantes couplées cor—

respondantes,

- Niveau commun inférieur :

Nous avons i comparer i, = Ano 9?0 b

1 10 1

. 0 o2
1y = A1120@20 b,

1]
0 g2 Y20 (1_620) X20720
12 20710 2y, Y, 120(1+x20) + "’10\'1“‘20

1
0 @2 Y10 Bio “10Y10
+ An. PE =2 (1 —2)
107 20 2y, Y, ‘710(1+x10) + 0l 14X

10

La comparaison n'est simple que si on néglige 1'émission spontande,
Cette hypothése n'est pas ici trés restrictive -puisque, en général, i
cause du facteur de branchement, Y; est sensiblement supérieur i
BiO . De plus dans le cas, le plus fréquent, ol le niveau inférieur

est beaucoup plus peuplé que les niveaux supérieurs (c'est-a-dire

ng >> n? . ng ) les quantités i comparer s'écrivent
ng 4 2 1 1
4 saturation faible : i, ===¢7 E (— + —
1 2 Y10 "+ 211'2 TO 71

Y01
nO

iy = "ég@go Ei ; (QL 71_
2 Yoo 0 2

i, =nd @2 @2 g2 1

N . . . . 0 a2
et & saturation élevée 11 no 910
i 0 @2
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1 L]
. 0g2 Yo 2,2 Yo
i, =097 2y, 2,950 e

51 les constantes de relaxation sont toutes du méme ordre de grandeur,

ctest-d~dire si 110# 720# 70#71# Y, on déduit des grandeurs précé-

dentes
a4 saturation faible : i12 = UiTxi2
. . S
& saturation forte i, = 2(11+12)

Dans le cas du baryum, pour la transition que nous étudions, on a au

contraire Yo <KL Yy - On en déduit alors que :

4 Yy, ¥
. . . . 0i'02 —
a saturation faible 112 = —"+— 11x12
Yo1 T Yoo
a saturation forte 112 = 11 + 12

Ces résultats montrent qu'on ne peut négliger 1'importance de ces
résonances parasites. Dans le cas particulier ol 1'une des deux compo-
santes couplée est d'inténsité tres faible, l'intensité de la compo-

sante parasite lui est supérieure et on reut alors l'utiliser dans la

-

mesure des écarts hyperfins 3 la place de la composante faible, En

effet & saturation faible cette dernidre est défavorisde et peut ne pas
B
8tre détectée. Enfin puisque 5i0 £ i les coefficients 1—--1-Q sont
i
toujours positifs et les résonances parasites apparaissent toujours

avec le signe des résonances normales.

Niveau commun supérieur.

Cette fois le probléme est plus difficile car on ne peut plus

négliger a priori 1'effet de 1'émission spontanée dans i En effet

12 °
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on ne peut rien dire du rapport EQ& qui compare l'émission spontanée
3 partir du niveau commun supérieu;- 0 , & la largeur du niveau infé-
rieur i . Il n'y a plus de relation simple entre i1 , 12 et i12

mais il apparait le fait nouveau suivant : la résonance parasite peut

apparaitre avec le signe inverse de celui des résonances normales,

c¢'est—a~dire comme une augmentation dans le coefficient d'absorption.

En effet examinons par exemple le coefficient du premier terme

Po1

de 1 . Son signe est donné par celul de 1-—L soit celui de :

12 Y

T1-—B01 . Dans les cas oll on peut négliger 1'émission spontande (ni-
veaux inférieurs i courte durée de vie par exemple) les conclusions
sont analogues & celles ol le niveau inférieur est commun, mais si
celle-ci domine (niveaux inférieurs stables) il se peut que BOi > Y5
et la résonance parasite a le signe inverse des résonances normales.
Tous les cag intermédiaires sont possibles et en particulier celui pour
lequel BCi # N , correspondant pratiquement & 1l'absence de ces réso-
nances parasites. Schawlow et coll. dans leur étude de la structure
hyperfine des raies D1 et D2 du sodium ont effectivement observé
de telles résonances parasites négatives [14]. Pour cette expérience
les niveaux inférieurs sont ceux du fondamental ; il n'est pas néces-
saire d'exciter la décharge et la pression de sodium est faible (les
Y sont trés faibles), De plus il s'agit de transitions de résonance;

?

1'émission spontanée est importante et BOi > Y; -
Physiquement le processus s'explique de la fagon suivante. Une

partie des atomes pompés par le champ saturant ver le niveau supérieur

a partir de l'un des niveaux inférieurs retourne vers 1l'autre niveau
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par émission spontanée., Sur cet autre niveau ils apparaissent pour le
champ sonde comme une augmentation de la population et le coefficient
d'absorption augmente & 1'inverse de ce qui se produit pour les réso-
nences normales. Cecl suppose que pendani la durde du processus les
atomes n'ont pas modifié leur vitesse. Peu de collisions et des BOi
¢levés sont favorables & cette situation de méme qu'une durée de vie

¢levée pour les niveaux inférieurs (niveaur stables).

Remarque 1 :

3i la largeur Doppler n'est pas infinie Jes intensités des réso-
(52
20

nances parasites doivent &tre pondérées par le facteur e ol

Aw  est la distance des deux composantes couplées.

Remarque 2 :

Si 1l'on désire appliquer la méthode & un mélange d*isotopes ne
présentant pas de structure hyperfine, les différentes composantes iso-
topiques sont séns comnexion entre elles. ILe phénoméne des résonances
parasites n'apparalt pas. Ie rapport des intensités de deux composan—

tes isotopiques est encore

. o 2
e R
i, , 0 2
2 An02 20 b2
. . 2 2 \ .
mais cette fois 10~ 20 ; de plus les largeurs homogdénes sont iden—
h _tng,
tiques et b1 = b2 . D'ou T =% (quelle que soit la saturation)
2 4“02

ce qui est aussi le rapport des abondances. Ies intensités relatives,
quelle que soit la saturation, restent celles observées en absorpticn

classique :
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1 1

e —

i I
i 12.

Ny

I1 résulte de cette étude que 1'application des méthodes d'ab-
sorption saturée 3 la mesure de structures hyperfines serrées est un
probléme difficile & cause des modifications importantes apportées aux
intensités relatives et & la géne assez considérable due aux composan—
tes parasites, Néanmoins lorsque la structure est bien résolue, méme
a saturation élevée, une étude faite & des degrés différents de satu~
ration doit permettre l'identification des composantes compte tenu des
résultats ci-dessus, Par contre si la structure est mal résolue 1'i-
dentification est beaucoup plﬁs délicate ; les méthodes classiques de
déconvolution sont elles-mémes dtemploi problématique, ne serait-ce
que par l'indétermination sur les intensités des composantes parasites
pour lesquelles les effets des collisions peuvent jouer un réle

important,
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CHAPITRE III

APPLICATION DES METHODES D}ABSORPTION SATUREE A L'ETUDE DE LA

STRUCTURE HYPERFINE D'UNE TRANSITION ATOMIQUE DU BARYUM.

Au cours de 1'expérience préliminaire présentée au Chapitre I
nous avons pu observer le pic de saturation pour la transition &
A=1,5pun du baryum I grice & la source laser décrite dans la premié-
re partie. Nous avons utilisé alors du baryum naturel contenant essen~
tiellement l'isotope 138. Nous avons déja exposé au cours de 1'intro-
duction les raisons qui nous ont amené i choisir cette méme transition
pour une étude de structure hyperfine. Cependant notre premier montage
decandait & &tre amélioré sur plusieurs points, notamment en ce qui con~
cerne le probléme de la lumidre de retour vers le laser et celui de la
détection avec un bon rapport Signal/bruit du signal de saturation seul.
De plus, la détermination précise de la position des composanies hyper-

fines nécessite l'enregistrement simultané de 1la structure et des fran-

ges de références donndes par le Fabry-Perot multipassages.

Nous avons donc été amené & concevoir un montage plus complexe

répondant & ces conditions. Ce nouveaun dispositif expérimental et les




résultats qu'il m'a permis d'obtenir est décrit dans un article pré-
senté en ammexe, Ainsi, comme dans le cas de 1'étude des raies laser
dans les vapeurs métalliques, je n'aborde ici que les quelques points
particuliers de ce travail, qui n'ont été que peu développés dans la

publication.

A) IETECTION DU SIGNAL DE SATURATION.

Dans le but de détecter le signal de saturation seul, affranchi
du "fond" plus important dfi & l'absorption non saturde, nous avons uti-
lisé un systime & deux faisceaux sondes se propageant dans la cuve &
absorption. Seul 1'un des faisceaux parcourt la région saturde par le
faigeeau incident, l'autre traverse une région voisine mais non satu—
rée. Cette disposition nous a pratiquement éité imposée par la nature
méme de la source lumineuse. Ie fonctionnement en impulsions du laser,
sa puissance limitée, ses diverses instabilités, sont les raisons es-
sentielles qui nous ont conduit & adopter ce dispositif qui, par ail-

leurs, comporte quelques points faibles dus par exemple & 1'étroitesse

des faisceaux (0,3 mm) et & 1'hétérogénéité du milieu absorbant.

La conception du dispositif optique (annexe fig. 1) est étroite-
ment lide & celle de 1'électronique qui lui est associde., Bien adaptée
& la détection des impulsions elle permet de s'affranchir en partie des
fluctuations de source et d'enregistrer le signal de saturation seul.
Fous complétons ici par les figures 28, 29 et 30, le schéma de rrincipe

donné en annexe (fig. 3).

La détection & portes sélectionne au cours du temps la partie
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utile du signal électrique, c'est-a-dire celle correspondant & 1'impul-
sion. ILa durée de cette dernidre (~1O—6 s.) est faible devant la pé-
riode de répétition (“10_2 s.). Aussi on gagne beaucoup en rapport
signal/bruit en éliminant le bruit de récepteur entre deux impulsions,
période pendant laquelle aucun signal utile n'apparait. Pendant la
durée d'ouverture des portes dont 1'impddance est trds faible, les ca-
pacités ¢ , assez faibles pour se charger avec wune constante de temps
T, inférieure au temps de montée des impulsions électriques (0,5 psec.
environ), suivent l'évolution du signal. Si la durde d'ouverture est
faible devant celle de 1'impulsion électrique, 1'impédance d'entrée
des amplificateurs étant pratiquement infinie, le systéme se comporte
comme un détecteur de créte. Ia constante de temps en sortie est

At

T =T 5t ( At est la période de répétition des impulsions et 6t

le temps pendant lequel la porte est ouverte).

le diviseur fonctionne avec des signaux continus et n'est liné-
aire que pour des gammes de tension bien définies (0;1 & 10 Volts pour
le dénominateur, -10 & +10 Volts pour le numérateur). Clest pourquoi
il a été nécessaire de prévoir sur chacune des deux voies signal (si-
gnal de référence et signal de mesure) des réglages indépendants {ré-
glages de zéros et équilibrages) ainsi que des amplificateurs supplé-

mentaires (amplificateurs de gains A et B sur la figure 28). Ies deux

voies de détection somt par ailleurs aussi identiques que possible.

La figure 30 montre les différents signaux de commande dont la
synchronisation est assurée a partir d'une base de temps unigue 3 fré-

quence ajustable (fig, 29). On remarque en particulier que le systime
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vermet de déclencher le laser soit prendant 1'allumage de la cuve, soit
aprés avec un retard maximum de 1'ordre de 360 usec. . L'ensemble com—
prenant le retard commun (1 msec,) et les deux retards ajustables indé-
pendamment R1 et R2 permet le déclenchement du laser pendant ou
aprés l'excitation de la cuve avec une excellente synchronisation {ef-
fet de "Jitter" irds faible)., Notons que le signal de commande du la-
ser, apres mise en forme, est appliqué & la grille d'um petit thyratron
qui, & son tour, commande le thyratron de Puissance. Quant au signal
de cormande de la cuve, il est appliqué & la grille d'une triode haute
tension. Celle-ci est placde en série avec le tube & décharge et joue
le r6le d'interrupteur de courant. Ie dispositif d'allumage de la

cuve sulvant des crénaux synchrones des impulsions laser a &té con§u
dans le but d'opérer en post-décharge ; on &limine ainsi la lumidre
parasite provenant de la cuve. Bien que faible et d'intensité cons-
tante au cours du temps pour une excitation continue de 1a cuve, ce
flux parasite peut devenir génant si on travaille en faiscezux sondes
tres atténués : les fluctuations et le bruit de photons qu'il apporte
ne sont plus alors négligeables. En fait, nous avons pu opérer en
post-décharge grice & la métastabilité du niveau inférieur 6s85d 1D2
de la transition et du méme coup nous avons pu étudier la relaxation

de ce niveau,

B) ETUDE DU TEMPS DE RELAXATTION DU NIVEAU METASTABIE,

Cette étude a ét€ mende de la fagon suivante. Le laser est ex—

cité avec un retard At par rapport & 1'instant d'excitation de la
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cuve. Un atténuateur permet d'opérer em flux faible non saturant et de
plus nous nous sommes placés au sommet du rofil d'absorption. On en~
registre 1l'intensité It du faisceau aprés la traversée de la cuve en
fonction de At et on compare cette intensité & 1'intensitd incidente
Ii . le rapport des deur mesures donne
a(x:O,Q=O,At)£ = Log E?' ( £ est la longueur de la cuve),
t

La figure 31 reproduit 1'évolution de 1'absorption en fonction de A%,

La courbe 1 représente en fait le rapport p = Z(g 8 gt ¢lest-a-dire
’ H

b

le coefficient d'absorption & 1'instant At rapporté 4 sa valeur ma-
ximum initiale (t=0)., la courbe 2 donme la quantité Iog ﬁ' ; 81 un
seul mécanisme de désexzitation de constante de temps © entre en jeu,
a(0,0,At) = a(0,0,0) é'ﬁ' et cette courbe est une droite de pente é-.
Comme on peut le voir sur la courbe 2, les points expérimentaux sont
approximativement alignés pour At 2> 120 psec. et donnent pour la cons-
tante de désexcitation © # 200 psec. . On peut considérer qutalors
les chocs avec les impuretés (atomes ou molécules) sont la rrincipale
cause de désexcitation du métastable. Ies chocs entre atomes de baryum
avec transfert d'énefgie vers les niveaux 3D situés plus bas peuvent
également jouer un rdle. les chocs baryum-gaz porteur (ici du néon)

ne peuvent conduire & des transferts d!'énergie (l1e niveau métastable
est d'énergie bien infériecure & celle des niveaux les plus bas du néon)
et étant donné le diamdtre élevé de la cuve (20 mm) 1a désexcitation
Par choc swr les parois est négligeable, Ie temps de transit T vers
les parois est bien supérieur & la constante 6 mesurde ; 1'ordre de

grandeur de T est donné par la relation T ='§K: (voir Chapitre IV)
'
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ol @ est le diamdtre de la cuve, A 1le libre parcours moyen et ¥
la vitesse moyenne des atomes de baryum & la température de 1'expé-
rience (environ 900°K) ; on trouve T # 11 msec. (pression du gaz por-—

teur, ici du néon : ~ 3 mm).

Pendant la période allant de 10 & 120 psec. les points ne sont
pas ‘alignés.,  Ceci traduit l'existence de plusieurs mécanismes de dé—
gexcitation. Ils s'expliquent par la présence d'ions et d'électrons
qui proviennent de la période d'excitation de la cuve et dont la recan—
binaison n'est pas encore terminde (pendant cette période il peut y
avoir aussi création d'atomes sur le niveau métastable). Nous n'avons
pas précisé la courbe pour la période 0§ At £ 10 psec. . Pendant
cette période en effet 1'émission spontande globale n'est pas terminée
(effets de cascades). A 1'aide d'un détecteur rapide nous avons ob-
servé un temps d'extinction de 1'émission spontanée de 1'ordre de
4 psec. .

Finalement si on considdre globalement la courbe p(aAt) , la

1

constante de temps correspondant & ;‘ de 1'absorption relative maxi-

mum est 91 =65 psec, ., Mais en fait cette valeur correspond & la su-
e
perposition des effets de différents mécanismes et la seule grandeur

significative est donnée par la partie lindaire de la courbe 2. La cons-
tante mesurée 6 correspond seule au temps de relaxation du métastable
en 1l'absence d'excitation ; elle dépend beaucoup de la puretd du mé-

lange gazeux,




A PBa = ©.9 0% ‘torr
PNe o= 3 torr

Courbe? : o= ;..(_Léi
L(0) +

Courbe 2 Log i

e —0©

50 100 2'00 300 350 M.

ula

Figure 31

Relaxation du niveau métastable 1D2 en l'absence d'excitation

de la cuve,
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c) MESURE DU PARAMETRE DE SATURATION.

Lors de l'analyse des enregistrements effectués, il est important
de connaitre la valeur du paramdtre de saturation X . En effet, nous
avons vu que les intensités relatives des composantes hyperfines dé-
pendent du degré de saturation., De plus la largeur des pics de réso-

nance est en partie due & 1'élargissement par saturation qui est en va-

1T+ Vi
2 -

leur relative de l'ordre de

Nous avons opéré de la fagon suivante. Ia fréquence du laser
coincidant approximativement avec le centre du profil dt'absorption on
mesure d'abord 1'absorption relative du faisceau sonde aprés une seule

traversée de la cuve, c'est-3-dire le rapport

I,-1 -a(x1,§2=0).8
T =1-e ( 2 longueur de la cuve et Ii
i /i

intensité incidente). On effectue une seconde mesure en atténuant le
faisceau saturant dans un rapport connu P & l'aide d'un atténuateur
I. -1 -a(xz,sz:o)z

. i . p N
calibré : =1-¢ . Afin d'opdrer & niveau cons-
i Jj2

tant sur le détecteur, llattdnuateur calibrd (par la mesure de 1'atté-
nuwation qu'il produit sur Ii ) est placé aprgs la cuve lors de la Pre—~
miére mesure puis devant la cuve lors de la seconde mesure. On s'af-—
franchit ainsi d'une éventuelle non lindarits du systéme de détection

dont l'effet ne se répercute que dans le calibrage de 1l'atténuateur,

Le coefficient d'absorption en champ saturant est relié de fagon

simple au coefficient d'absorption en champ faible -

a(X,O) =

<lg
*|lo
>~

[
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En absorption faible, le rapport des deux mesures mécédentes donne

I.-1 I.-1I a(x, ,0=0) Ty
_ 1 1 # 1 # 2
y L/, I, /, a(x2,9=05 14X,

Par ailleurs ¥ est proportionnel & 1'intensité du champ :

X4
1,
X9
ply®=1)
d'oﬁ x_] =

2
1-py

Cette relation pexrmet de "calibrer" 1'intensité Ii du laser en terme
de parametre de saturation. Avec notre source laser gréice a4 la con-
centration du faisceau dans lg cuve nous pouvons obtenir facilement
des valeurs de X de 1l'ordre de quelques unités pour le centre du pro-

fil laser,

De la comnaissance du paramdtre de saturation on peut déduire
une valeur approchée de la puissance émise par le laser. En effet de

l'expression du paramdtre :

9% 11 By
= Gt T
2 Yab a b a'b

on déduit, en négligeant l'émission spontanée et en supposant
Yoy
Yo1 —,  avec, pour la transition du baryum Y, >> s, ( a pour

le niveau résonant 1P1 , b pour le métastable 1D2 ) .
@252
x5
ey
Ta¥p
. CE?
la puissance émise par le laser est P =.E;; (unités C.g.5. uU.e.s.)
. 3
et ona 9° - %‘gﬁ A, égﬁz' .
Py é4n’ -
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La valeur de 4 . déduite de la force de raie [53] domme AL =1,1 1081,
la difficulté est l'évaluation de ?t'z T durée de vie du métastable
lorsque la cuve est allumée ; Ty est certainement itrés inférieure &
la constante © mesurée en l'absence dlexcitation (et inférieure ¥

04 ) et sensiblement supérieure au temps de disparition de la trans—
=3

parence induite mesurée au Chapitre IV. Un ordre de grandeur raison-
nable peut étre Tb # 10 pusec. ., lLa constante L est & pen prés la
durée de vie radiative du niveau résonant. Om tiouve finalement qu'une
saturation de l'ordre de 1'unité (X=1) correspond & une puissance
laser de 3 uwatt/mmz « Cette valeur sersit é'comparer & la pulssance
créte du laser mais la mesure directe de cette puissance, trés faible

et émise pendant une durde trés courte (quelques dizaines de nano se-

condes), est délicate et peu précise,

D) PREPARATION DU BARYUM ISCTOPIQUE.

A cause de l'oxydation rapide du métal lorsqu'il est au contact
de 1'air, les isotopes de baryum enrichi sont fournis sous la forme
stable de nitrate de baryum ou de carbonate de baryum par le Labora-
toire 4'0Oak~-Ridge (U. S. A.). Inutilisable sous cette forme, pour des
expériences d'absorption, le produit doit &tre transformd en métal et

sa grande réactivité chimique rend 1'opération délicate.

Parmi les divers procédés possibles nous avons utilisé la distil~
lation sous vide d'un amalgame de baryum et de mercure. Ce rrocéds,
connu depuis longtemps [64] peut domner un excellent rendement [65].
Ce point est essentiel puisque nous devons opérer sur des quantités

limitées d'isotopes purs.




102

les opérations se déroulent en deux temps :

— on forme 1l'amalgame avec le mercure en passant par 1'intermédiaire
du chlorure de baryum que l'on électrolyse. Cette opdration a 6té ef-
fectuée avec un excellent rendement dans les laboratoires du C. E, A,

(1).

de Fontenay-aux-Roses

’,

- nous avons nous-méme procédé & la distillation sous vide de 1'amal—
game & l'aide de 1'appareil représenté sur la figure 32. Il est cons-—
titué d'une enceinte en pyrex comprenant un piége refroidi & 1'azote
liquide. TUne petite nacelle en acier inoxydable permet de recueillir
le baryum métallique. La premidre opération consiste dégazer soi-
gneusement cette enceinte, en particulier la partie contenant la na-~
celle. Pour cela, cette partie est chauffée & environ 500°C pendant
plusieurs heures gréce au four électrique. On maintient constamment
un vide secondaire dans l'enceinte. On introduit ensuite 1'amalgame
dans la nacelle par le tube T ; cette opération s'effectue & froid
sous atmosphére d'argon, puis le tube T est scelld. On peut alors
procéder, une fois 1l'enceinte & nouveau sous vide secondaire dynamique,
& la distillation proprement dite. On augmente treéa progressivement
la température jusqu'a ‘ébullition lente de l'amalgame. La résistance
chauffante évite la condensation du mercure hors de la zone refroidie,
On doit opérer trés lentement pour éviter toute projection d'amalgame

3

hors de la nacelle. Cette derniére contient environ 5 em” d'amalgame
(100 mg de baryum). La distillation dure une dizaine d'heures. Aprds

refroidissement on transfére la nacelle sous atmosphere d'argon dans

(1) Travail effectué par Melle Petit et Mme Duvet sous la direction

de M., Molina.
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la cuve préalablement dégazée et mise sous vide immédiatement aprés le

transfert. De cette manidre le métal ne s'oxyde pas,

Ces opérations, longueé et délicates, permettent d'obtenir le
métal relativement pur. Pour 100 mg de baryum initial (sous forme de
nitrate) le tube fbnctionne environ une vingtaine d'heures, Malheureu—
sement 1'examen au spectroscope de la lumidre dmise par le résidu obte-
nu montre qu'il contient encore des trgces de mercure qu'il semble

difficile 1'éliminer totalement,

E) ANALYSE DES ENREGISTREMENTS,

Comme le montrent les enregistrements présentés en annexe (fig.
5 et 6 de l'annexe) la structure obtenue comporte trois composantes
non completement résolues. L'analyse du profil enregistré a été con-

sidérablement compliquée pour les raisons suivantes :

- La plage spectrale balayée en mode unique par le laser stest révélée
insuffisante pour enregistrer l'ensemble de la structure. Bien que le
domaine exploré par le laser soit du méme ordre de grandeur que 1'éten-
due globale de la structure, il n'est pratiquement utilisable que dans
la région centrale, qui correspond seule & une intensité suffisante,
De plus, par suite de 1'écart entre les isotopes 137 et 138, le profil
d'émission laser n'est pas "centré" sur le mrofil d'absorption du
137Ba » L'emploi d'isotope 137 pour le laser lui-méme aurait &té

souhaitable mais nous avons 4l y renoncer par suite des problémes posés

pour l'obtention d'isotopes purs sous forme métallique.,

- Pour obtenir un bon rapport Signal/bruit nous avons dft opérer en
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saturation forte ce qui conduit & un élargissement notable des pics de
résonance que nous n'avons pu résoudre individuellement. De ce fait
nous n'avons pu préciser la part des résonances Parasites dans le pro-
fil enregistré. Par ailleurs 1'hétérogéndité du milieu absorbant con—
duit & des coefficients d'absorption légérement différents pour les
deux faisceaux sondes, méme en 1'absence de saturation. Nous n'avons
pu éliminer completement ce défaut, mais seulement le réduire en choi-
sissant une cuve de diamdtre bien supérieur & 1'écart entre les deux
faisceaux (et & leurs dimensions). Il en résulte que le "zdro" de
l'enregistrement est assez mal déterminé ce qui complique encore le
probléme des intensités relatives, notamment dans le cas d'une satura-
tion trés faible (voir ern annexe p, 576), domaine ol elles sont le

plus affectées (figure 33),

~ Enfin 1'isotope 137 fourni par Oak-Ridge contient encore,109g environ
d*isotope 138. L'intensité de la composante supplémentaire qui en ré-
sulte ne peut &tre négligée et nous avons dfi déterminer sa position &
partir d'expériences préliminaires effectudes en baryum naturel puis en

baryum 138 pur.

En définitive pour interpréter la structure enregistrée nous
disposions de mesures précises effectudes par d'autres auteurs sur le
niveau supérieur résonant 1P1 [65-68] et de calculs a priori effec-
tués au laboratoire par G. Couarraze [68] 2 1'aide de la méthode du
potentiel paramétrique [69]. Wous avons comparé la structure théorique
déduite de ces résultats & nos enregistrements. Cette comparaison

nous a permis de proposer comme interprétation celle présentée dans




Figure 33

Bxemple de modification des intensités relatives d'un
multiplet dans le cas d'une saturation trés faible.
Raie du '37Ba & A = 1,5 um .
Intensités relatives théoriques en absorption normale @ et en
absorption saturée pour ¥%<<1 @ . On n'a pas représenté les
résonances parasites possibles,
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i'annexe. Un programme de reconstitution de rofils mis au point an
laboratoire par Luc [70] donne alors les valeurs des constantes de
structure hyperfine correspondantes pour le niveau métastable 1D2 .
Ces valeurs sont en bon accord avec celles calculées par Couarraze,

Ies incertitudes sont dues essentiellement au manque de précision sur

les intensités relatives des composantes,

Note : Une mesure toute récente effectude par Schmelling (1) par une

méthode de résonance magnétique dans un jet atomique & vapeur de baryum
naturel a donné des résultats quelque peu différents (voir tableau),
Cet auteur a du reste mesurd également la structure hyperfine des

3

D2 3 - L'ensemble des résultats est résumé dans le tableau suivant
»

(isotope 137 du baryum ; les constantes sont exprimées en w¥)

Couarraze Schmelling | nos mesures
. (A - 3,1 - 2,739 - 3,3
», i
B 0,59 1,985 C,7
D
2 B 0,62 0,893
3D ;A i5,18
3
B 1,2

(1) s. a. Schmelling, Université de New York (Buffalo) — communication

personnelle,
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On voit que si l'accord est bon entre les valeurs théoriques et
3

les mesures de Schmelling pour le IE, il n'en est pas de méme pour
le 1D . Pour ce niveau nos mesures sont en meilleur accord avec les

2
prévisions théoriques que celles de Schmelling,

Pour améliorer la mrécision de nos mesures et lever toute ambi-
guité sur l'interprétation de la structure obtenue par cette méthode,
la seule voie possible semble 8tre une augmentation de la plage spec-
trale balayée par le laser source de fagon.i enregistrer 1'ensemble de
la structure ainsi qu'une augmentation de la résolution., Pour cela il
est nécessaire de disposer d'un laser source fonctionnant en continu
avec une tres bonne stabilité pour opérer i saturation faible et de
fréquence finement ajustable, mais dans le domaine spectral qui nous

intéresse (proche infrarouge) cette source idéale n'existe pas encore.
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CHAPITRE IV

SATURATION DE L'ABSORPTION D'UN MTILIEU PAR UNE IMPULSION EREVE.

ETUDE DE LA DISPARITION DE IA TRANSPARENCE.

Dans la partie théorique nous avons montré que la saturation de
1l'absorption se traduit, pour le signal de saturation, par une réso.-:
nance étroite dont le profil est approximativement lorentzien. Ia fai-
ble largeur de la résonance permet un gain en résolution appréciable
par rapport aux méthodes classiques ol 1'effet Doppler intervient et
c'est cette intéressante propriété que nous avons utilisée dans 1texpé-
rience précédente. L'analyse du profil de la résonance, pour un iso-
tope pur sans structure, présenté au moins un double intéré&t. Elle
permet de "tester" la validité des approximations faites dans le trai—
tement théorique ; elle permet aussi d'étudier par exemple les effets
des collisions sur le profil. Dans ce chapitre c'est & ce dernier as~
vect que nous allons nous intéresser ; sous 1'influence des collisions,
les raies spectrales sont élargies et déplacées et 1'étude de ces effets

prend une importance de plus en plus grande en spectroscopie atomique.
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L'élargissement par pression que l'cn peut mesurer sur l'enregis—
trement du profil d'absorption saturée, traduit l'effet global des col-
lisions. Cette mesure est rendue délicate par les nombreuses causes de
perturbation du profil : effets de cohérence, effet Doppler résiduel di
& la convergence des faisceaux, effets des collisions élastiques, etc...
la méthode que nous proposons ici et dont nous Irésentons les premiers
résultats est une étude en dynamique des effets des collisions. Elle
présente l'avantage d'&tre plus directe qu'une étude de profils ; elle
met & profit le fonctionnement en impulsions de la source laser et le
caractére sélectif en vitesse (longitudinale) de la saturation de l1'ab-
sorption par une onde monochromatique., Comme pour notre dtude de struc-
ture hyperfine, elle a été mise au point sur la transition du baryum i

A=1,5 pm ., Son principe est le suivant.

Considérons un milieu absorbant & deux niveaux & et b corres—

pondants & une transition de fréquence CI Avec les notations du

Chapitre II, en régime permanent, la différence de population des ni-

veaux est ‘ (JL)Z
Aa Bab Kb 1 vO
Anabo(v) = = (1-—) - = F- e

On soumet ce milieu & wune impulsion lumineuse bréve et intense. (ette
impulsion est supposée monochromatique clest-a-dire, en ce qui nous
concerne, de largeur spectrale bien inférieure 3 la largeur homogéne

de la transition et de fréquence voisine de Il stétablit un

ab °*
certain état de saturation qui se traduit par une perturbation locale

dans le profil de répartition des vitesses longitudinales des atomes

effectuant la transition., Une fois l'excitation optique terminéde, les
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différents processus d'excitation et de relaxation tendent & faire dis-
paraitre la perturbation par redistribution des vitesses suivant une
répartition de Maxwell. 8i 1'on est capable d'analyser 1'état de sa~
turation de l'absorption du milieu au cours du temps, on doit observer
une augmentation du coefficient d'absorption at(Q,X) qul passe de la
valeur saturée a(0,0) 2 la valeur non saturée «(0,0) pour le cen—
Vi+x
tre du profil : il y a disparition au cours du temps de la "transpa-
rence" du milieu induite par 1l'impulsion saturante. Ia constante de
temps que 1'om peut déduire de at(Q,X) traduit l'effet des collisims.
Il faut noter que par suite du caractére sélectif en vitesse de 1'ex-—
citation 1'effet des collisions ¢lastiques modifiant la vitesse des
atomes sans modifier leur état va jouer un rdle au méme titre que celui
des collisions inélastiques. Enfin dans le cas de la transition du
baryum qui nous intéresse, le niveau supérieur résonant a une durde de
vie tres bréve devant celle du niveau inférieur et devant le temps
moyen entre deux collisions pour les pressions auxquelles nous avons
travaillé : on peut s'attendre b observer essentiellement 1'évolution

du niveau métastable.

A) MONTAGE EXPERIMENTAL.

Dans notre montage, l'absorbant est un tube & décharge & vapeur
de baryum (et contenant encore un gaz porteur & plus forte pression)
excitée par un courant continu. Un laser oscillant en impulsions sur

la raie A = 1,5 pm produit les impulsions de saturation. Un dispo-

81tif optique particulier fournit en fait, & partir de chaque impulsion
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laser une premiere impulsion intense puis, décaldes dans le temps, une
succession d'impulsions secondaires d'intensités faibles qui vont ser-

vir & analyser 1l'évolution de la saturation.

la figure 34 schématise le dispositif expérimental dont une vue
d'ensemble est donnée par la figure 35. A quelques différences rés
dans les dimensions des tubes & décharge (laser et cuve) la plupart des

~

¢léments du montage ont déja été décrits & propos de 1'expérience pré-

cédente.

le laser source correspond & la cavité de 39 cm-de longueur,
Cette dimension plus importante du laser nous permet de travailler avec
un faisceau plus large que dans 1'étude de la structure hyperfine pour
une méme densité d'énergie dans la cuve donc pour une méme saturation
(1e diamétre du faisceau au centre de la cuve est d'environ 0,8 mm).
Ce point est important pour limiter les effets de migration des atomes

(paragraphe B).

La cuve & absorption n'est plus traversée que par un seul faisceau,
Nous avons réduit son diamdtre interne & 5 mm. Sa longueur active est

de 25 cm,

le Fabry-Perot sphérique multipassages, utilisé dans ltexpérience
précédente pour calibrer la fréquence du laser, sert maintenant seule—

ment & nous repérer dens le profil d'démission du laser.

La partie nouvelle concerne le dispositif optique servant & obte-
nir des impulsions retardées par rapport & 1'impulsion saturante ainsi

que le systéme de détection électronique.




QD Reécepteurs
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Figure 34

Schéma simplifié du montage expérimental,
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1. LIGNE A RETARD OPTIQUE.

I1 s'agit en fait d'un Fabry-Perot multipassage utilisé en ré-
flexion et dont le temps de parcours total par la lumidre est supérieur
2 la durée de 1'impulsion laser. Ies propriétés de ce dispositif ont
été décrites dans l'appendice de la premiére partie. A partir d'une
impulsion incidente le systdme fouwrnit une impulsion saturante prove-
nant de la réflexion directe sur le secteur entrée~sortie3'(figure 1A)
et une suite d'échos correspondants aux ondes émergentes successives,

le retard entre deux échos successifs est :

( D distance entre miroirs et N nombre de doubles passages).

Les intensités relatives des différents signaux dépendent de N mais
aussi des pouvoirs réflecteurs r et R (secteur d'entrée et coeffi-
cient de réflexion maximum pour les autres réflexions respectivement),
Nous avoné utilisé une configuration & 11 double-passages pour des mi-
roirs distants de 4,08 métres. Ie retard At est alors de 299 nsec. .
Ie choix de cette valeur de At est un compromis qui résulte du calcul
du temps moyen entre deux chocs donné par la théorie cinétique des gaz
(paragraphe B) et de la durde finie de 1'oscillation laser. Les va-
leurs des pouvoirs réflecteurs ( r # 0,67 et R # 0,99) conduisent 3
un rapport 2 environ entre les intensités de deux échos successifs ;
1l'intensité du premier écho représente 149, environ de 1'intensité du
faisceau saturant. Cette valeur est un peu €levée pour pouvoir négli-

ger 1'effet d'une petite saturation par les faisceaux sondes (du moins

pour le premier d'entre eux). Elle a &té cependant nécessaire dans nos
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premiers essais afin d4'obtenir un bon rapport Signal/bruit pour les
deux {ou trois) premiers échos. Ia figure 36 montre l'aspect des dchos
obtenus dans ces conditions. Il s'agit du signal domné par le récep-
teur seul (sans amplificateur), ici une cellule photovoltaIque type
In-Sb refroidie, chargée par 50 Q . Sur la photo %6b on distingue bien
les six premiers échos (1'amplitude a &té multipliée par cing par rap-
port & la photo 36a), Ia photo 36¢ montre ce qu'il advient pour ume
impulsion de durée supérieure & At : il n'y a interférence entre les
ondes émergentes qu'a partir d'un temps t ) At aprés le début de
1t'impulsion. On distingue bien sur la photo une premidre zone sans
interférence (appelée phase 1 dans 1'appendice) et une zone ol inter—
feérent les deux premidres ondes (phase 2); ici celle directement réflé-
chie et celle qui sort aprds un parcours complet de 1'interféromdtre
(par suite des instabilités diverses 1'état d'inberférence varie aléa-
toirement et irds vite ; la photo correspond & plusieurs traces suc—

cessives).

Parmi les procédés possibles pour produire des retards optiques,
celui~ci présente trois avantages importants. Si la distance entre
miroirs est correcte pour une configuration donnée, le grandissement
optique du systéme est égal & 1'unité, autrement dit les faisceaux
successifs ént la méme étendue spatiale ; ils se recouvrent exactement.
De plus pour un couple de miroirs de rayon de courbure donné il existe
un grand nombre de combinaisons possibles correspondant chacume & un
retard donné. Ia figure 3A de 1'appendice donne une idée des possibi~
lités offertes pour des miroirs de 11,82 de rayon de courbure, Par ce

procédé on peut obtenir des retards optiques assez importants pour un
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Figure 36

Echos obtenus avec la ligne & retard pour At # 300 nsec,
: Pulse de saturation et échos, (:): Echos seuls échelle
axb (on distingue aisdment les six fremiers &chos),
Réapparition des interférences pour une impulsion laser de
durée supérieure & At .
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encombrement instrumental raisomnable qui dépend surtout de la qualité
des pouvoirs réflecteurs. Enfin pour chaque configuration donnée la

mesure des intensités transmises des échos par 1'absorbant donne 1'évo-
lution du coefficient d'absorption at(Q,x) suivant un échantillonnage

de pas At .,

Le réglage de ce dispositif est en principe trés simple puisqu'il
s'agit d'un réglage géométrique sans précision interférométrique. Ce-
pendant nous avons vu en appendice que la distance D entre miroirs
est assez critique (ou ce qui revient au méme la comnaissance précise
du rayon de courbure). De Plus si le réglage est effectivement assez
simple pour une raie visible il n'en est plus de méme dans 1'infrarouge.
les difficultés sont de deux ordres., ILa direction du faisceau laser
infrarouge en général ne cofncide pas exactement avec celle du faisceau
de réglage (nous utilisons pour le réglage la raie laser A =5. 017 E
de l'argon ionisé ; & celle longueur d'onde les miroirs présentent un
bon pouvoir réflecteur). Ia géométrie du faisceau & 1,5 p differe
aussi de celle du faisceaude réglage. Un caleul préalable permet de dé-
terminer la focale et la position de la lentille de conjugaison pour
adapter au mieux le faisceau laser & la cavitd Fabry-Perot de la ligne
4 retard {nous avons déja rencontré ce probldme pour concentrer 1'éner—
gle laser dans la cuve i absorption - Chap. I . Il se pose également
pour le Fabry-Perot servant pour 1'étalonnage en fréquence). Une fois
les étendues de faisceau soigneusement adaptées et un réglage prélimi~
naire réalisé, le réglage définitif de 1a ligne & retard est effectud
de la facon suivante. On détermine le faisceau infrarouge en trois

points gréce & des diaphragmes et on assujettit ensuite le faisceau de
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réglage & passer exactement pas ces diaphragmes. Ies trois points
choisis sont : la sortie du laser source, l'entrée dans 1la ligne & re-
tard et le premier point d'impact sur le second miroir de la ligne &
retard. On contréle la qualité du réglage & l'aide d'un diaphragme
placé en sortie de cuve et que 1l'on déplace rerpendiculairement & la
direction du faisceau. Ie réglage est bon si tous les faisceaux (sa-
turant et échos) donnent mn signal maximum pour une méme position du

diaphragme.

Remargue : Noire dispositif donne des faisceaux sonde de méme sens gque
le faisceau saturant (et de méme fréquence). Nous ne pouvons analyser
la saturation qu'ad 1'endroit méme ol elle est produite dans le profil
de répartition des vitesses, c'est-a-dire au sommet de la perturbation,
Une utilisation un peu différénte de la ligne & retard, avec faisceaux
de sortie distincts du faisceau saturant par exemple devrait permetire

dans un stade ultérieur d'analyser aussi 1'évolution du profil d'ab-

sorption saturée,

2. DETECTION ELECTRONIQUE.,

Comme dans 1'expérience précédente il s'agit d'une détection &
portes mais cette fois les éléments constitutifs sont rarticuligdrement
adaptés & 1'étude d'impulsions bréves. On désire en effet une résolu-

By

tion dans le temps supérieure & 1'intervalle moyen entre deux échos,

le principe du dispositif est le suivant (figure %7). Aprés dé-
tection et amplification, le signal (impulsions de saturation et d'a-

nalyse) parvient en paralléle sur un ensemble de portes. Chacune
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d'elles est "centrée" sur les signaux dont om peut mesurer les varia-
tions d'amplitudes grdce & des retards ajustables. Etant donnde la
Tfaible durée des impulsions électriques il est illusoire de chercher

-

& déclencher les porites et le thyratron de Puissance & partir dtune
base de temps unique comme dans 1'expérience mrécédente ; les petites
instabilités aléatoires du déclenchement de 1'impulsion laser ne sont
Plus négligeables devant la durde de l'impulsion, Il est donc essen—
tiel de commander les portes & partir de ltimpulsion laser elle méme,
C'est pourquoi notre montage comporte un faisceau de référence, obtenu
en prélevant & la sortie du laser une faible fraction de 1l'énergie
(fig. 34). A partir de ce signal un détecteur de niveau fournit ume
impulsion bréve qui sert d'origine des temps pour 1l'ensemble du systime
de détection. ILa commande du laser reste, elle, indépendante, le sys—

téme précédent se déclenchant automatiquement & chaque impulsion lumi~

neuse.,

Plus précisément la chaine de détection présente successivement

les éléments suivants (fig. 38) :

~ Deux détecteurs infrarouges rapides : il s'agit de détecieurs
photovoltafques du type In-Sb , refroidis & T79%K . Leur détectivité

by

est assez bonne & 1,5 um (détectivité spécifique & 1,5 um de 1'ordre
L
de 1010 cm.H;.W 1). leur impédance est assez faible (quelques KQ).

Ieur temps de réponse sur 50 Q est un peu inférieur & 10nsec.

- Deux préamplificateurs rapides : les caractéristiques des cel-
lules infrarouges In-Sb rermettent 1'emploi de préamplificateurs trés

simples & deux transistors. Pour un gain fixe, de 1l'ordre de 20, leur
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temps de montée est inférieur & 10 nsec. . Ieur dynamique est de 1'or-

dre du volt (en sortie).

- Un discriminateur de niveau : une diode tunnel et une diode
backward en constituent les principaux €léments. Gréce & la partie né-
gative de la caractéristique de la diode tunnel, le circuit L, R, ¢
dans lequel elle est placée est oscillant pour une certaine gamme de
polarisation de la diods. Pour un choix judicieux des é1éments du
eircult (réglage interne) il est possible de se placer i l'amortisse-
ment critique : pour une certaine valeur de la polarisation le systéme
donne une impulsion unique trés briéve de quelgues nanosecondes, En
pratique un'réglage externe de seuil permet d'ajuster la polarisation
de telle sorte qu'il suffit d'une petite tension supplémentaire pour
que la diode commute. Cette tension est celle de 1timpulsion électri-
que correspondant au signal laser (fig, 39). Aprés mise en forme,
1timpulsion de commutation commande 1'ouverture de la premi&re porte,
Dans ce processus le facteur temps est essentiel : le déclenchement de
la diode ainsi que 1'ouverture de la porte demandent un certain temps
et sans précaution particulidre la premidre porte s'ouvre trop tard
pour &tre centrde convenablement sur 1'impulsion de saturation. ('est
pourquoi le discriminateur comporte une diode backward dont le rdle
est d'accélérer la transmission du signal de commutation dans le cir-

cuit. Ie retard total pour le discriminateur ne dépasse pas 10 nsec.

- Trois portes rapides : pour ces premidres mesures nous nous

~

sommes 1imité & 1'étude des deux premiers échos présentant seuls, en

général, un bon rapport signal/bruit. Nous utilisons des portes
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analogiques dont le temps de commutation & 1'ouverture est de 20 nsec,
environ. Deux retards ajustables R1 et R2 permettent de les cen-

trer sur les échos 1 et 2 ( R. est suffisamment variable pour permet—

2
tre aussi de centrer la troisidme porte sur 1'écho n® 3 lorsque le
rapport signal/bruit le permet). Notons que 1ltinstant de commutation
de la diode backward dépend de la raideur du front de montée de 1'im-
pulsion électrique aprds le préamplificateur ; il est donc particulier
4 chaque expérience ce qui nécessite un réglage de la position des por-
tes & chaque manipulation. Il est de plus essentiel gque 1'intensité

du laser ne varie pas en cours d'expérience (clest pourgquoil le faisceau

de référence est prélevé avant l'absorption dans la cuve).

—~ Trois générateurs de portes : il s'agit de discriminateurs de
retard a commutation binaire. Ce systéme permet par affichage externe,
seize largeurs possibles pour chacune des portes depuis 10 nsec. jus-

qu'a 160 nsec. ,

~ Trois démodulations : elles sont analogues & celles utilisdes
dans la premidre expérience. Une faible capacité, placée b l'entrde
d'un amplificateur d'impédance frés élevée se charge & la tension créte
du signal et garde celle valeur Jusqu'a l'impulsion suivante (largeur

By

de porte inférieure i celle duy signal),

La figure 39 montre la séquence des principaux signaux. Ie re-
tard total de la chaine ne dépasse pas 45 nsec.l. Ia photo 40a montre
les signaux parasites de déclenchement des portes gqui a chaque commu-
tation produisent des oscillations trés rapides que l'on retrouve dans

le circuit de mesure ol elles se transmettent par effet capacitirf,
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Heureusement ces signaux sont bien constants au cours du temps et leur
valeur moyenne & peu prés nulle est facilement compensée par les ré-

glages de zéros,

Parmi les problimes posés par ce dispositif celuil des détecteurs
est particuliérement important. Nous avons effectué des essais préli-
minaires avec des cellules dﬁ type Ge-Au photorésistives, refroidies
& T7°%K. Ces détecteurs, d'assez bomne détectivité & 1,5 pm, ont une
impédance élevée (200 KQ environ). Ils donment un temps de montée de
60 nsec. environ, & condition de les utiliser avec des préamplifica-
teurs & compensation de capacité, Cette rapidité moyemne est compati-
ble avec notre expérience, mais le signal présente un traifnage impor-
tant et en fait on ne peut résoudre complétement les échos (fig, 40b).
Quelques essais effectués avec des cellules In-As non refroidies
n'ont pas donné satisfaction tant du point de vue détectivité que du
point de vue rapidité et en définitive nous avons préféré les celiules
In-Sb bien qu'elles ne soient pas parfaitement bien adaptées & la me-
sure de signaux en impulsions. En effet leur réponse n'est lindaire
que pour des signaux tres faibles ce qui en pratique nous a contraint
& analyser successivement l'impulsion saturante puis les échos (voir
plus loin - mode opératoire). L'obligation de nous ramener & des si<
gnaux faibles (atténuation de 1'impulsion saturante avant le détecteur)
a été la source d'une seconde difficulté. Ie déclenchement du thyra-
tron de puissance produit des oscillations parasites auxquelles notre
dispositif rapide est trés sensible et qui suffisent & déclencher la
diode tunnel. Pour les réduire & une valeur acceptable nous avons di

enfermer l'ensemble de la détection (y compris les détecteurs) dans
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Séquence des signaux de commande.
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Figure 40

: Signaux parasites lors de l'ouverture et de la fermeture
des portes. (b): Echos incompldtement wrésolus apres le dé-
tecteur Ge-Au et son préamplificateur. (¢): Signaux para-
sites de déclenchement du thyratron de puissance.
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une enceinte en cuivre (visible sur la fig. 35) soigneusement relide 3
la masse. les liaisons avec 1'oscilloscope, l'enregistreur et le sec—
teur ont di étre spécialement blindées. Ia photo 40c montre 3 quel
niveau on a pu ramener ces oscillations qui sont d'amplitude comparable
4 celle de 1'impulsion de saturation lorsque 1l'on ne prend pas ces

précautions,

5. FONCTIONNEMENT DU LASER SOURCE,

- e

Nous avons déji évoqué dans la premidre partie quelques aspects
particuliers du fonctionnement du laser source. L'emploi de détecteurs

plus rapides nous permet ici de préciser certains points,

Nous avons constaté gque pour des excitations électriques assez
fortes, 1'impulsion laser devient multiple. Selon la pression de baryum,
la valeur du courant de créte des impulsions électriques et aussi selon
1'état de vieillissement du tube 1'effet laser Peut se produilre suivant
une seule impulsion ou suivant plusieurs. Dans ce dernier cas les in-
tensités relatives des différentes impulsions, leur forme, leur distance
dans le temps et leur nombre dépendent beaucoup des facteurs ci-dessus.
la figure 41a montre un aspect typique de ce fonctiomnement. Sur cette
figure il s'agit des impulsions en sortie de 1la ligne & retard ; les
échos mal résolus sont & l'origine du trafnage que l'on peut voir notam-
ment dans les pieds des impulsions extrémes (les détails de 1'impulsion
centrale apparaissent sur la figure 36c). Nous avons remarqué que dans
certains cas ces impulsions multiples correspondent & des variations
brusques dans la pente du courant de décharge mais ceci n'est pas Sy s—

tématique et actuellement nous n'avons pas d'explication satisfaisante
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pour expliquer 1l'origine de ce phénomdne.

les figures 41b montrent 1'évolution du profil de 1'impulsion
laser pour une excitation plus faible. On remarque que lorsque le
courant croit on passe progressivement d'une impulsion unigue assesz
faible et trds brdve (20 nsec.) & une impulsion d'intensité plus éle-
vée de durée plus importante et qui présente plusieurs extrémum. TUne
excitation plus élevée permet de gagner encore en puissance laser mais
conduit rapidement & l'apparition des impulsions multiples évoquées

¢i~dessus,

En pratique nous nous sommes donc placés dans le cas correspon-
dant & 1l'intensité maximum pour une impulsion unique (fig. 41b IC ~
1304). Dans ce cas la durde de l'effet laser compte tenu de 1¥élar-
gissement dii au détecteur est de ltordre de 70 nsec. ce qui correspond

a l'ordre de grandeur estimé dans la premidre partie (paragraphe Q).

B) ANALYSE THEORIQUE.

1. RAPPEL DE _QUELQUES RESULTATS DE LA THEORIE CENETIQUE DES GAZ.

En théorie cénétique on assimile les atomes (ou moldécules) & des
spheres dures, Pour un mélange gazeux contenant deux espéces différen—
tes A et B d'atomes de diamdtres @A et QB , le rayon de la

sphére de protection correspondant au contact des spheres des deux es—

pdces dlatomes est

rc=%(¢A+¢B) (1)




P}* 4‘2.5 NS,

Figure 41

(8) : Fonctionnement du laser monomode sur plusieurs impulsions
successives. (b): Evolution de 1'impulsion laser (unique) en
fonction de ltintensité de créte I. du courant d'excitation.
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et la section de choc est définie par

2
S, =mr; (2)
P Da .
La durée moyenne entre deux choces
d'un atome-de 1'esptce A avec
™~ des atomes de ltespéce B est :
(TC)A s % n (3)
¢ R™B
A B
. it g
a ou nB est la densité atomes

B et ;R la vitesse relative

moyenne entre les atomes A et B :

8k, T
v \, 2oL+ (4)

R T m

(mA , mB masse des atomes A et B et kﬁ constante de Boltzman),

Ie libre parcours moyen pour ltatome A est :

A, =¥

n A(TC)A (5)

ol EA est la vitesse moyenne des atomes A

8, T - |
ey (6)

A

Dans le cas particulier ol le gaz ne comporte qu'une seule espice
d'atomes de masse m , de diamétre @ et de densité n les formules
(3) et (5) deviennent :

_ 1
ﬁVE ®2n

T = 1 et A

e 2
W2 &n ¥
Nous nous proposons icl de calculer T, bour des chocs entre atomes

de baryum ou pour des chocs d'atomes de baryum avec les atomes du gaz
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porteur. Comme ce dernier est en général & une pression bien supdrieure
a4 celle du baryum, les collisions de loin les plus nombreuses ont lieu
entre atomes d'espdces différentes (baryum et gez porteur). Ies atomes

sont supposés dans leur état fondamental,

La densité d'atomes de baryum & la température T est dornée par

. __P _ 8760 (1)
n(Ba) = kB T avec log P = 10,826 - n
en unités (e.g.s.) [70] .
la densité d'atomes du gaz porteur est
N i
2. 2 0 ' _ 23
Ne.p,) = 7, X P, X 7 (,NB = 6.10°7 c.g.s.)

Enfin nous prenons pour les diamdtres atomiques ceux donnés par

o
Allen [71] (diamdtres en A) ;

& (He) = 2,1 & (Ar) = 3,12

o (Ne) = 2,2 ® (Kr) = 3,54

il

® (Ba) = 5,6

Ils correspondent approximativement au maximum de la densité radiale

de la distribution de charge pour 1'état fondamental.

Dans ces conditions pour une température absolue de 900°K, soit

une pression de 0,9 ‘IO"'2 torr pour la vapeur de baryum, ou encore

14

10 at./cm3 environ (pour les atomes & 1'état fondamental) et pour une

pression de 1 torr du gaz porteur, soit une densité de 1016 at./cmB,

(1) Cette équation suppose la vapeur‘de baryum pure et en équilibre,

done surestime probablement la pression,
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on. trouve les valeurs numériques résumées dans le tableau ci-dessous
(les grandeurs calculées correspondent & des atomes de baryum en colli-
sion soit avec des atomes identiques soit avec les atomes du gaz por-

teur, ici : He, Ne, & et Kr).

Ba He Ne A Kr
16 2 |
sc x 10~ em 98 46,6 47,8 59,5 65,7
7, x 10% cn/sec. 5,25 31 10,4 7.8 5.9
(-sc)Ba nsee., 19400 69 201 215 258
(A)Ba mm, 7,2 0,026 0,075 0,079 0,09

2. EVOLUTION DU COEFFICIENT D'ABSORPTION APRES LE PASSAGE DE

L' IMPULSION SATURANTE,

a) Calcul élémentaire.

Nous reprenons ici 1'étude d'un systéme & deux niveaux mais
cette fois en régime transitoire et nous cherchons 1'évolution des po-
pulations na(v) et nb(v) une fois cessée 1'excitation optique.
Comme au cours des calculs effectués dans la partie théorique on sup-
rose faible l'épaisseﬁr optique du milieu et aucune restriction n'est
faite quant & 1'intensité de créte de 1'impulsion saturante. Nous sup-
posons cependant que la durde de I'impulsion est suffisamment grande
pour que le régime permanent soit atteint et nous négligeons les effets
de cohérence. la premidre hypothése sera discutée au paragraphe sui-

vant. La seconde résulte des ordres de grandeurs (trés différents)
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des constantes de relaxzation Y, ¢t Tbl des niveaux pour la transition

du baryum & 1,5 um et a déja été discutée dans la partie théorique. De

méme nous négligeons les effets de 1'émission spontande ; comme nous

L'avons vu ces effets sont négligeables pour cette transition,

Avec ces hypothéses l'évolution des populations est donnée, avec

les notations du Chapitre II, par :

d na('t,v)

Ml

R S AN

dn (t,v)
2 @) - () 1,

(1)

La résolution de ce systéme est triviale ; avec nos hypothéses nous

pouvons prendre comme conditions initiales les solutions des équations

en régime permanent soit

d'olr

avec

et

perturbées,

0 = ha(v) - Y, na(v) - W;(V)[na(v)-nb(v)]
0 =n2(v) - v, 0, (v) + W (v)[n_(v)-n,(v)]
A (v) Yo
n (v) =—=2—_ pn _ (v) ab
a a ab0 xa.sz(j+x) + (Q+kv)2
2

b b0 b 12 (143) + (Q+1v)?
ab
5?2 E 2

X =—t a = a,b soit = +
« 2h2 ’ X X, Xy

Yy Yap

M A
M (v) = - différence des populations
ab0 Y, Yy,

(1)

(1)

(2)

non
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Le systdme (I) donne alors pour la différence des populations :
T2
a ab .
(t,v) =an (W)[1-(x e “+x e °) (3)

b 2 5
Yab(14%) + (Q+icv)

-y t —ybt

Anab
Si maintenant on tient compte de la durde de vie trés faible du niveau
supérieur a wrésonant, devant celle du niveau inférieur b métastable,
4 faible pression on a T, >> Tp o Si cette inégalité est conservée

malgré les effets des collisions il vient :

Xy Yab ~Yp?
(1+xb) + (Q+kv)2

Anab(t,v) = An

abol¥ [ 1=

2
Yab

avec X ¥ Xb

ce qui exprime, comme on pouvait le prévoir, que la perturbation évolue

avec la constante de temps du niveau métastable.

On déduit alors l'expression du coefficient d'absorption pour un
faisceau sonde de méme sens que le faisceau saturant, d'intensité fai-
ble et qui se produit & 1'instant to (1torigine des temps correspond

& 1tarrét de l'oscillation optique que nous supposons brusque, c'est—a—

. c . P 5 1
dire de durée bien inférieure a ——-) :

Yy

alQ,%,t.) [ —y. b ‘(If'z')
*prto’ % %0

= |1 = e e d (3)
aEO,Oj 1+xb+ U1+Xb

en supposant Wy >> Yap V1+Xb .

a(0,0) est le coefficient d'absorption en régime permanent pour un

Taisceau sonde en l'absence de champ saturant et au centre du profil

d'absorption {(Q=0) .




126

Dans notre expérience nous mesurons a(Q,xb,p &t) x4 (£ longueur
active de la cuve) pour p =20, 1 et 2. De la mesure p=0 comparde

4 la mesure de a. £ on deduit X (voir Chapitre III) et la mesure

0 b

pour p=1 {ou p=2) donne Yy ¢ Notons que la mesure de a(0,0) cor—
respond au point to-»tn . On a au total quatre points expérimentaux

pour un At donné (cing points si on peut utiliser trois dchos).

b) Effet des collisions élastiques.

Dans le calcul simplifié ci-dessus nous n'avons pas tenu compte
explicitement des effets des collisions élastiques. Etant donné le
caractire sélectif de la rerturbation du profil de répartition des vi-
tesses des atomes, les collisions modifiant la vitesse d'un atome sans
modifier son état interviennent et le calcul qui suit montre leur in—
fluence dans 1'évolution des populations pour une classe de vitesse

donnée,

Soit Pé(v',v) la probabilité par unité de temps pour qu'un
atome du niveau a par exemple et de classe de vitesse v' (longitu—
dinale) prenne la vitesse v sous l'action d'une collision élastique.

le taux d'excitation pour la classe de vitesse v est alors

foo

Aé(v) = la(v) +-“/ﬂ Pa(v',v) na(v‘) dv?!
-
et le taux de désexcitation
Hoo
! = T 1
Ya(v) Y, na(v) + ~!: Pa(v,v ) na(v) dv

Itexpression de Pa dépend du moddle choisi pour ce type de collisions.

Plagons nous dans le cas du modeéle simplifié dit des collisions fortes.
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On admet alors que :

Pa(v‘,v) = Pa f(v)

c'est-a~dire que quelle que soit la distribution des vitesses avant la
collision, est est Maxwellienne aprés la collision : Pa eat l'inverse
du temps moyen entre deux collisions de ce type pour le niveau a ., On

admet que Fa est indépendant de v .

les €quations d'évolution des populations s'écrivent donc main-

tenant :

% na(t,v) = J\a(v) - (’ya+I‘a) na("t,v) + I‘a f(v)'[o‘o na(‘t,v‘)dv'

(11)

Il

é%'nb(t,v) hb(v) - (yb+Pb) nb(t,v) + T f(v)~/P nb(t,v')dv'

Comme dans le calcul précédent on suppose que les conditions initiales

correspondent au régime permanent en présence du champ saturant, soit :

[}
I

ha(v) - (ya+Fa) na(v) + Pa f(v)u/P na(v‘)dv' - W+(v)[na(v)—nb(v)]

(I1)

460
?\b(v) - (-yb+I'b) nb(v) + I f(v)-[m n.b(v')dv‘ + W+(v)[na(v)-nb(v)]

o
]

Notons qu'en régime permanent et en 1'absence de champ saturant,
Ay (V)

na(v) = a = a,b sont solutions de (II)' : ce type de colli-

o
sions ne modifie pas less populations des niveaux lorsqu'elles ne sont

pas perturbées par le champ saturant.

Les systémes (II) et (II)' ne peuvent se résoudre sans approxi-

mation., Nous pouvons calculer une solution approchée en remplacant
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dans 1l'intégrale n (VQ par sa valeur en l'absence de collision élas—

Yab ' 14X 1

tigue. Cette approximation est satisfaisante si Wy << 1 hypo-
thése supposée réalisée dans tous les calculs précédents ; ctest le cas
également pour la raie A = 1,5 pm tant que X ne dépasse pas quel-

ques unités (y . # 0,31 mK pour la demi-largeur naturelle, w. # 7,2mK
ab d

3 900°%K pour la demi-largeur Doppler i é— du maximum),

- Solution en régime permanent
Dans le systeme (II)' on remplace sous le signe intégral les po-
pulations na(v) par leurs valeurs détermindes plus haut (solutions

du systéme (I)'). En posant :

P& - Ya + ra Q 2
A&(v) A (v)(1+— ) +.V_li. “d (v) e raxa

(signe - pour a=a , signe + pour a=b ), le systéme (II)' prend une

forme identique & celle du systéme (I)' et la résolution donne :

r Iy T~
Anab(v) = (v) 1 - e(sz)(x F‘* X, F) 1= L > (4)
b b ¥, (14 ) +(Q4kv)
(22

J2E2

et x' = ( +'?T
2h Tob b

Ie dernier facteur a une forme identique & celui obtenu lorsqu'on n'ex-
plicite pas l'effet des collisions élastigues. Seul le terme correctif

du second facteur particularise c¢e type de collisions ; il exprime
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simplement qu'une fraction des atomes d'un niveau donné est diffusée
dans le profil de répartition des vitesses sous 1l'effet de ces colli-

sions, avant de disparaftre du niveau.

La formule (4) montre que l'effet de ces collisions sur le pro-

fil de répartition des vitesses est double. D'une part la perturbation

est atténuée ; son amplitude au sommet (kv = -Q) est déterminde par
]

le rapport iix, et ona %' <X . Dlautre part, loin de la région

perturbde, la différence de population n'est plus celle en l'absence
g Ig Iy

de champ ; elle est atténuée par le facteur 1 - £(Q) (xa'FT + xb T

a b
Ce facteur reste assez proche de 1'unité, Ainsi pour Q =0 ,
F; X, Vi+x Yo
e(Q) X —=Tn X quantité sensiblement inférieure 3
a Pé 14X W

1'unité méme si X est édlevé pgisque par hypothése le troisidme fac-—
teur est trés faible, Cependant l'effet n'est pas négligeable devant
la perturbation due & la saturation. Ies conséquences pour le coeffi-
cient d'absorption, pour une analyse classique avec un faisceau sonde
de méme fréquence mais de sens opposé, sont alors claires : au pic de
saturation habituel, qui est ici atténué, se superpose un "fond" & pro-
fil de Gauss quil, au voisinage du centre du profil compense en partie
la diminution de l'amplitude du pic de résonance. Le signal de satu-~
ration présente donc dans ce cas des ailes plus importantes correspon—
dant au profil Doppler de la transition . Smith et Hinsch ont mis
cet effet en évidence sur la raie laser A = 6 328 K dans le cas d'une
saturation trés faibler[17] . Dans ce cas la relation (4) donne pour

le signal d'absorption saturée la forme approchée :
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, _(Q 2 i 9)2
«(0,0)-a(f,x) x' __Yab e Yab  “a Ty Ty “a
flE&=———+Vn—e¢e (x, 2+x -—-,)
a(0,0 2 2 2 W a b T
| Yab+ﬂ d a b

— Solution en régime transitoire :

le systéme (II)} se résoud de fagon analogue en remplagant dans
les intégrales les populations na(t,v) par les solutions obtenues en
régime transitoire sans collision élastique (solutions du systome I).
Nous admettons encore ici que les conditions initiales correspondent
aux solutions en régime permanent tenant compte des collisions élasti-

ques (solutions du systeme (11)1).
P

Pour la différence de population on trouve 1'expression suivante

-y_t —ybt

fn_, (,v) = Anabo(v) {1 ~e(@)(x_ e &, X, e © )+

Tt T 2
(x: e & X e b )[&(Q)—(T—E(Q)Cab) > Yab ]} (5)

(1+x')+ (sa+kv)

Dans cette expression on a posé pour simplifier les notations :

T r
= X ..E_I_x _b_ S |
ab ~ "aT! br{)‘x X
9%
a2
A Tab o

L'expression (5) nontre qu'au cours du temps, la perturbation s'évanouit
sous l'effet des collisions tout en s'élargissant. Cet élargissement
est dl au fond gaussien de répartition des vitesses sous 1l'action des
collisions élastiques. Ce phénomdne apparalt plus clairement si on se

place & saturation faible . Dans ce cas :
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2
Tt ~T1t Y
tn_ (v) # Ao, {1 (xre *4 X! e L 5 ab >
yab-+(9+kv)
Y, =I''t -y t Y. Tt -y, t
2 a a _b b b }
- 5(9)[ (1—-P, e ) e + xb(1-rﬁ e ) e } (6)

Expression qui montre que la partie perturbée du profil, dont 1'ampli-
tude est atténude par le facteur 1-e(R) , évolue comme les constantes
Té , tandis que la partie gaussienne évolue en partie comme‘les cons-
tantes 1& < F& c'est-a~dire disparait plus lentement. Cet effet cor-
respond & un élargissement apparent du profil du signal de saturation.
Récemment Shahin et Hinsch ont mis expérimentalement en évidence cet
¢largissement sous l'effet des collisipns élastiques pour la raie D2
du sodium [72].

En ce qui nous concerne, nous nous intéressons seulement & 1'am-
plitude au centre du pic de saturation (faisceau sonde de méme sens que

le faiscean saturant). Pour la raie du baryum on a ~l->> L et la

T T
a b
largeur du métastable est sur tout due & 1l'action des collisions élas-

3 . t t r
tiques : I} # I <<y, +T, . Alors LA IS SR AL

b
—Tbt —P%t
tn (b)) # an (w]{1-e(@)(x e Poxpe )
2
~T!% y
- (1-e(R) X, I.,) X! e b ab }
b Y (1420 + ( (Qkv)?

ce qui donne pour le coefficient d'absorption, en négligeant les termes

en (@) (ce qui est justifié tant que iy T Yab << g ) .
W3
a(R,x! ) : -Tit ‘(ETOZ
% b d

{0 — 5 e (6)
“EO’Oj 1401+ V1+x%
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expression analogue éf(3)l_en'rémplagant Xb, parh,X£' et Y, Par

| B
Fb = Yb + Pb .

En définitive, dans notre expérience, nous devons obtenir la va-
leur de la constante T .,

b

3.  EFFETS SECONDATRES.

a) Influence de la durée finie des impulsions.

~ Cas de 1'impulsion saturante.

Jusqu's présent nous avons supposé la durde des impulsioﬁs suffi-
sante ﬁour que le régime permanent soit attéint. Ce ﬁfest le cas, en
réalité, que dans la mesure ol la durée de 1'impulsion est grande de-
vant les constantes de relaxation des niveaux, comme le précise le cal-

cul suivant.

Dans une hypothése simplificatrice qui'Suffit pour déerire 1'ef-
fet de fagdn éﬁprochée nOUS Supposons qué le milieu est soumis au temps
t=0 & une impulsion 3 front de méntée'iﬁfiniment raide (échelon).

Nous pouvons alors calculer 1'évolution de la différence des populations

Anab(t,v) . Le systéme i résoudre est :

4
3 2, (8:7)

M) = v, 2,0 -V (a(v) - o (v)]

(111)

it

d _

70 67 = A (0) = vy 0 (v) + W (W)[n_(v) - o (+)]
(comme précédemment on négligérles effets du.cohérence et d'émission
spontanée ; on ne tient pas compte explicitement des collisions élas-

tiques).
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La résolution du systime domme pour kv = - = 0 (sommet de 1la per-—
turbation lorsque la fréquence du laser coincide avec le centre du pro-

fil d'absorption) :

a (o) g Y.t Y,
a a 1 2
n_(t,0) = " ?IE'Anabo(O) + X, 13(01 e +C,e )

A0) Y,t

1
Ve T an_, (0) + ¢, Lyar (1x )] e

nb(t,O) =

Yot
+ 02[72+7a(1+xa)] e

C1 et 02 sont données par les conditions initiales

A (0)
n (0,0) = =2 @« = a,b
24 Ya

Y, et Y, sont les racines de 1'équation

[y + v, O )0y + v, (1ax )] = vy, XX .

Les résultats prennent une forme simple =i on se place dans le cas
Y, >2 Yy, soit Xy << Xy
ce qui correspond précisément au cas de la transition A = 1,5 um .

On trouve : ) 1+xb

~ Yp 11ox
a

t

Xy 1 1
tn_p(£,0) = an_, (0) 1"1+xb - (1+xb - 1+-2xa).e

2, - ya(1+2xa) t

e
a

e

Envisageons les deux situations suivantes :

- X, L1 et Xy, satisfaisant seulement 3 Xy > X, (ceci correspond
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-~

&4 notre cas pour lequel y # xb ne dépasse pas guelques unités).

Alors :

1 b
an (£,0) = an_, (0) {1+xb + 14X ©

- Xy K1 et Xy << 1 (saturation faible) , Alors :
,th
tn_. (£,0) = an_, (0) {1-.xb-+xb e }

la saturation évolue avec la constante de temps T%' ctest-a-dire celle

du niveau métastable.

Application numérique :

Au bout du temps t aprés le début de l'excitation la fraction

relative de la saturation définie par

Anab(t,o) - AnabO(O)
Anab(uyo) -« (0)

p(t) =
"a10

vaut
—Tb(1+xb)t

p(t) 1 -e

Il

Prenons t = 70 nsec. (durée de notre impulsion laser)

;L-: 200 nsec. (calculs en théorie cinétique)
b

pour xb ~ p

et pour Xb << 1 P

0,5

I

0,3

Ces résultats montrent que lorsqu'on utilise une impulsion bréve
pour saturer le milieu absorbant, on est d'autant plus €loigné du régime

permanent que l'intensité du champ saturant est faible.

Remarque : l'impulsion saturante ne cesse pas brusquement ; cependant
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elle décroit sensiblement plus vite que n'évolue le niveau métastable.
Dans la mesure ol l'écho est bien séparé du signal de saturation tout
se passe pour le coefficient d'absorption comme si 1'impulsion satu-

rante cessait brusquement,

- Cas des échos :
Supposons que les échos ne sont plus des pics de Dirac mais pré-

sentent un certain profil dens le temps de la forme ©P(%) tel que

400

Ef(t) =K P(t) avec f P(t)dt = 1
0

oo
goit K =./F E2(t)dt
o -

Alors le coefficient d'absorption moyen sur la durée de 1'impul-
sion supposée centrée en to est donné, & partir de la formule (3)'
par :

<a(Q,Xb,
«{0,0)

t0)> impulsion

B WY,
1+xb+V1+xb

Xy, ~Yp?
1+xb+V1+xb

= |1~ p(t)

= 1=

Dans le cas simple ou l'impulsion sonde est un rectangle centré sur

t,. et de largeur 6t

° ¥, 0t 09_)2
<a(Q,Xb,tO)> . X e_Tth sh > . W3
«(0,0) 4%V 1%y, ¥,,0t
2

On peut remarguer que le premier terme correctif dfi & la largeur finie

¥1.6%
de 1'impulsion est du second ordre en “l%*— . En prenant encore

8t = 70 nsec. et —L-= 200 nsec. la correction vaut environ 3 10

T
elle reste faible bien que &t ne soit pas négligeable devant #L-.
b

2

.
)
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b) Influence de la migration des atomes :

Au cours du temps, par suite de leur mouvement, les atomes ayant
subi 1'absorption sortent de la zone de saturation et sont remplacés
par des atomes non affectés par le faisceau saturant. Adnsi, 1'effet
de migration des atomes, tout comme les effets des collisions conduit
4 la disparition de la transparence du milieu induite par la saturation
et on doit, en principe, en tenir compte dans l'expression de Anab(t,v).
Le traitement exact, difficile, est compliqué ici par la distribution
gaussienne de 1'énergie laser dans le front de 1'onde saturante. Un

calcul trés approché peut &tre le suivant.

Soit 2WO le diamétre du faisceau saturant dans la cuve. Calcu-
lons le nombre d'atomes de vitesse longitudinale nulle qui sortent de
la région saturée (cylindre de longueur £ , longueur de la cuve, et
de diam&tre ZWO ) sans avoir subi de collision,

Pour un tel atome situd dans 1'é-
lément de volume A4V = gxdxde
(figure ci-contre) la probabilité
de sortie sans choc dans la direc—
tion ﬁﬁ' est :

MIU[!
A

( A, libre parcours moyen).
Pour que cet atome sorte effecti-
vement pendant 1'intervalle de

temps At entre deux échos suc~

cessifs, il faut que sa vitesse
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transversale soit supérieure ou égale & E;— '3 la probabilité pour
qu'il en soit ainsi est : >
400 oo m v
f f n - 2k T
P, = P(vz=0,v) dv = ZW(2TLkBT) e dv
M:MI I\fm{!
At At
m (MM' 2
. 2kBT at 2 2 2 2
soit P2 = e avec MM' —Yx cos g + (mo-x ) — x cos «

la fraction d'atomes de vitesse longitudinale nulle sortant de 17814-

ment de volume dV sans collision est :

2%

o(x) =.}. P1 X P2 da

0

" Pour l'ensemble de la région saturée la fraction d'atomes ainsi perdus

est : w

p =f Op(X) dx

0

le calcul de p méme dans ce cas simple est difficile,

De fagon plus élémentaire on peut évaluer le temps mis par un

atome pour parcourir Wy -

N de chocs avant de sortie de la zone saturde on a :

En supposant qu'il subisse un grand nombre

ﬁl:wo

Ie chemin parcouru avec la vitesse v est NA ; done le temps de

transit est ;

=
1
::I loﬁm

Les calculs numérigues effectuds lors des rappels de théorie cinétique

conduisent pour w,. = 0,4 mm (cas de notre faiscean) & la valeur :

0
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T # Spsec  dans le cas ob le gaz porteur est du néon

& la pression de 1 torr.

Aingi T est bien supérieur aux valeurs des temps moyens entre
chocs de baryum et d'atomes du gaz porteuwr calculés précédemment, &
condition toutefois que la pression du gaz porteur ne soit pas trop

faible.

note : dans ces calculs trés approchés nous n'avons pas tenu compte du

fait que pour des atomes de vitesse longitudinale nulle, A et v ne

sont pas tout & fait ceux calculés au paragraphe B~1 .

c) Influence d'une saturation par les faisceaux sondes.

Afin d'effectuer nos mesures dans de bomnes conditions de rapport
signal/bruit nous avons été amené dans cette étude A travailler avec
une saturation relativement forte ( Xy de l'ordre de quelques unités)
et avec des faisceaux sondes d'intensité non négligeable. A partir des
points expérimentaux obtenus il est donc utile de corriger l'effet de
saturation par les faisceaux sondes. Nous nous limitons ici & la satu-
ration produite par le premier écho dont l'intensité est d'environ 149@
de celle de 1'impulsion saturante (1'intensité du deuxidme écho n'est

plus que de 79, environ),

L'effet d'une saturation par le premier faisceau sonde est dou—
ble. L'absorption mesurde avec ce faisceau est inférieure i celle me—
surée avec un écho d'intensité trds faible. L'absorption mesurde avec
le deuxilme écho est, elle aussi, plus faible puisqu'alors on mesure
la somme des effets dus au faisceau saturant et au premier faisceau

sonde,
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Appelons €X le parametre de saturation dfi au premier écho, que
nous supposons ici &tre un pic de Dirac au temps t=to . La différence

de population juste avant son action est celle donnée par 1'équation

(3)' . Elle devient, juste aprés t_ , au centre du profil (=0) :

0
R 1 t .
(Xb e b0 + eXb)st
Anab(to’v) = Anabo(v) 1-73 (141 4ex.) + 12
Yap' ' Tp e

Ensuite cette différence de population évolue avec la méme constante de

temps et & 1'instant 2t du deuxi®me écho elle n'est plus que :

0

(x e_Tth X y2 e—Tbto
b A

2 22
yab(1+xb+exb) + kv

Anab(2t0,v) = Anabo(v) 1 -

(dans les expressions ci-dessus on suppose, comme précédemment, que
Xa << Xb ). Nous en déduisons le coefficient d'absorption au centre
du profil

-a 1'instant du premier écho :

T

a(O,xb,tO) X, e + eX

=1 -
2(0,0)
1-+xb +exb +V1+xb+exb

—~- & l'instant 2% du second écho :

0
-y, t -v. t
b0 0
a(O,Xb,2tO) _, (Xb e + exb) e
%(0,0) -7
1-+Xb +exb-+V1+xh+exb

Notons que € représente simplement le rapport de 1'intensité du mwre-

mier écho & 1l'impulsion saturante ; au numérateur le paramdtre Xb est

un paramétire de saturation "effectif", le régime permanent n'étant pas

atteint,
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4. RESULTATS BXPERIMENTAUX.

a) Conditions expérimentales — mode opératoire.

Nous avons utilisé, lors de nos mesures, des faisceaux de C,8 mm
de diamétre au centre de la cuve d'absorption, IL'intensité de 1timpul-
sion saturante correspond & un paramdtre de saturation de ltordre de 3.
la mesure précise des intensités des signaux successifs a domné pour le
rapport entre 1l'intensité du premier écho et celle du faisceau saturant
€ = 0,143 ; le rapport des intensités de deux gchos successifs est 0,48,
Ia durée de chaque impulsion est d'envison 70 nmsec. . Nous avons tra—
vaillé avec une absorption de 1'ordre de 20%4, en nous plagant toujours
au centre du profil d'absorption, Ia pression de vapeur de baryum est
de 1'ordre de 0,5 1072 torr & ‘IO_2 torr, bien inférieure & celle du gaz

porteur. lLe mode opératoire a été le suivant.

- Une fois la fréquence du laser accordde au centre du profil,
les franges données par le Fabry Perot multipassages nous permettent de
nous assurer qu'il n'y a pas de dérive appréciable de la fréquence au

cours de la mesure.

— Nous mesurons 1l'absorption relative sur le faisceau saturant
Pour deux intensités nettement différentes et de rapport connu, de ce
faisceau. On opére & niveau constant sur la cellule selon la technigue
exposée au Chapitre ITI, L'atténuateur utilisé raméne 1'intensité du
signal, au niveau du détecteur, & une valeur voisine de celle du pre—
mier écho non atténué. De ces deux mesures nous déduisons le paramétre

de saturation ¥ # xb puis le coefficient d'absorption en chamnp trés
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faible au centre du profil ¢(0,0) (en fait la mesure domnne seulement

1'épaisseur optique a(0,0)ﬂ , £ longueur de la cuve).

-~ Nous mesurons ensuite 1'absorption relative sur chacun des deux
échos, Cette cpération est suivie de la mesure des "zdros" de lumitre
pour les échos, lorsque la cuve est allumée puis éteinte., Cette pré-
caution est indispensable pour éliminer 1'influence des signaux para~
sites provenant par exemple de 1'émission spontanée de la cuve, d'un
trainage éventuel du signal apres le préamplificateur ou d'un "rebon-

dissement" dans ce signal.

Fn définitive ce mode opératoire séquentiel donne pour les enre-
gistrements effectués une succession de paliers. Pour chaque mesure
nous obtenons quatre poinis expérimentaux correspondants aux instants

=0 , t., 2t et o« (%

0 0 correspond auw retard At donné par la li-

0
gne & retard et le point & 1'infini correspond & l'abscrption en champ
trés faible dédvite de la mesure de X ). Ia figure 42 mésente llas—
pect de résultats obternus dans les meilleurs cas. les points représen—
tés sont ceux obtenus au premier stade des opérations. Tls correspon-—

dent & la mesure directe de l'absorption relative sans les corrections

dues aux effets secondaires.

Pour le calcul de la constante de relaxation Pﬁ nous avons tenu
compte essentiellement de la saturation due au premier écho (exb ~ O,4l
Nous n'avons pas tenu compte de la duréde finie &t des impulsions son-
des, ni des effets de la migration des atomes, Ces simplifications

dans le dépouillement des résultats sont justifides a posteriori par

les valeurs numériques de P% ; elles conduisent & une valeur bien
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1
&t Fb 2
2

inférieure & 1'unité pour ( et pour les mressions auxquelles

nous avons travailld ?%' est bien inférieure au temps de tramsit T .
b

le tableau ci-aprés résume les résultats obtenus :

Gaz Pression 10 (nsec)(:vﬁr) Tc moyen Tc nombre
porteur (G.P.) b (nsec) (nsec) de
torr écho 1 [écho 2 théorie cin, mesures
Néon 1,5 450 530 490 134 10
1 340 460 400 258 4
Krypton
0,5 970 760 865 516 8

b) Analyse des résultats.

Compte tenu de la dispersion assesz grande des résultats indivi-
duels pour chacune des mesures effectudes (253@ 3 303@) on peut consi-
dérer comme satisfaisant l'accord entre les moyennes sur les résultats

des mesures effectuées avec le premier écho et avec le second.

De méme on peut considérer comme satisfaisant le raprori des
temps moyens entre collisions pour les deux pressions utilisées avec

le krypton (rapport expérimental 0,46 pour un rapport théorique de 0,5),

Nos mesures conduisent & des temps moyens entre collisions sensi-
blerent supérieurs & ceux prévus par la théorie cinétique notamment
dang le cas du néon. Ceci peut s'expliquer de la facgon suivante. Pour
qu'une collision élastique soit efficace il faut que la modification de

vitesse longitudinale qu'elle provoque pour 1l'atome soit assez grande
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pour que l'atome "sorte" de la région perturbée dans le ﬁrcfil de ré-
partition des vitesses. Ia largeur de cette région est ici de 1'ordre
de 1,5 mK compte tenu de 1'élargissement par saturation (12 nK pour la
largeur Doppler). Dans ces conditions une fraction seulement de ces
collisions est efficace ; cette fraction est d'autant plus faible que
le gaz avec lequel les atomes de baryum sont en collision est plus 1é-
ger, Ainsi peut-on s'attendre avec du néon 3 une efficacité moins

grande qu'avec le krypton ce que montrent bien nos résultats.

La précision des résultats de ces premigres mesures est limitée
par plusieurs causes., D'une part nous avons travaillé avec un nombre
d'échos trés faible et les instabilités mécaniques de la ligne & retard
(les deux miroirs ont des supports indépenda.nts) preduisent des fluc-
tuations de lewr intensité assez importantes. D'autre part, la mesure
des pressions effectuée de fagon classique & 1'aide d'un manométre
thermique type "Pirani" n'a pas toute la précision souhaitable. Enfin
la correction de saturation due au premier écho est seulement approchée.
Nous comptons donc améliorer notre montage sur ces différents points
et dans ce but nous avons récemment réalisé une monture pour ligne &
retard présentée sur la figure 43, Comme le montre cette figure, elle
est constituée de trois barres (en invar) rendant solidaires les deux
supports de miroirs. L'un d'eux est du reste mobile longitudinalement
ce qui permet de changer rapidement de configuration. Ia longueur ma—
ximum entre miroirs est de 2 mdtres. Cette nouvelle ligne & retard,
associée & des miroirs plus réflecteurs, doit permettre un échantil-

lonage serré de 1l'évolution du coefficient d'absorption avec une trés




144

bonne stabilité des échos successifs. TUne amélioration du rapport
signal/bruit rermetira de travailler avec des faisceauxr sondes non sa-
turants et aussi avec une saturation moins élevée pour la premidre im—
pulsion. Ce dernier point signifie que nous pourrons utiliser des
faisceaux assez larges pour rendre négligeables les effets de migration
des atomes, méme & pression faible ; 1'influence de ces effets est dif-
fiecile & calculer exactement, Enfin nous comptons aussi améliorer 1'é-
lectronique en augmentant sa rapidité, ainsi que le nombre de voies de

détection,

De ces améliorations nous attendons la possibilité de mesures
systématiques de Pé en fonetion de la pression et de la nature du
gaz porteur, et aussi en fonction de la pression de vapeur de baryum.
D'autres études semblent également intéressantes, comme par exemple la
mesure de Fé en différents points du profil d'absorption (R # 0)
ou bien encore l'étude de la relaxation lorsque la cuve n'est plus ex—
citée. De méme il est possible d'utiliser des faisceaux sondes de sens
opposé {avec une sortie distincte, pour les échos, du faiscesu saturant)
et d'enregistrer l'évolution dans le temps du profil du coefficient
d'absorption. Notcns que dans ce cas la comparaison du signal donné
par le faisceaun saturant et par un écho 10in£ain (tel que la saturation
ait pratiquement disparu) est aussi un moyen d'étudier un profil en
absorption saturde & l'aide d'un seul faisceau ; la séparation des

deux signaux ne se fait plus dans l'espace comme lors de notre premidre

expérience, mais dans le temps,
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CONCLUSION

Au cours de ce mémoire nous avons présenté deux applications par-
ticuliéres des méthodes d'absorption saturée & la spectroscopie atomique.
Dans la premiére est mis A profit le gain en résolution apporté par ces
meéthodes pour lesquelles la largeur des signaux obtenus est de 1l'ordre
de grandeur de la largeur homogtne des transitions et n'est plus limitée
par 1'effet Doppler. En spectroscopie atomique les faibles durées de
vie des niveaux excités ne permettent pas des gains én résolution aussi
élevés que ceux obtenus dans le domaine moléculaire, cependant nous |
avons obtenu sur la transition du baryum A = 1,5 pm  un gain de pres-
gue un ordre de grandeur par rapport & la largeur Doppler. Malgré de
nombreuses difficultés, ceci nous a finalement permis de résoudre, en
partie du moins, la structure hyperfine de la transition, habituelle-
ment masquée par l'effet Doppler. Dans la seconde application nous
avons mis & profit le fonctionnement en impulsions de la source laser
pour é€tudier en dynamique sur la méme transition du baryum, les effets
des collisions, Nos mesures préliminaires montrent gu'il est possible
d'étudier ainsi la disparition de la transparence du milieu, induite

par une impulsion saturante et d'en déduire le temps moyen entre deux

collisions (essentiellement pour les collisions élastiques). En fait
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ces deux applications particulidres sont étroitement lides. Ia premiére
expérience permet aussi ume étude des effets des collisions par la me-
sure de 1'élargissement (et éventuellement du déplacement) du profil

de saturation. TUne variante de la seconde expérience peut conduire elle
aussi & 1'étude de ce profil et en particulier X son évolution dans le
temps ; elle peut étre utilisée tout comme la premiére, 3 des études de

structures hyperfines & tres haute résolution, cette fois & 1l'aide d'un

seul faisceau.

Dens un chapitre consacré & quelques aspects théoriques de la sa-
turation de l'absorption nous avons montré les problémes posés par
l'emploi de ces méthodes & 1l'étude des siructures dans lesquelles les
composantes sont lides par des niveaux communs (structures hyperfines,
structures Zeeman)., Ies modifications dans les intensités relatives
des composantes et l'existence de composantes parasites d'intensités
mal définies rendent difficile 1l'interprétation des structures enregis-—
trées, en particulier lorsqu'elles ne sont pas compldterent résolues,
comme c'est le cas dans la transition étudide dy baryun. Ces méthodes
ne semblent donc intéressantes pour ces structures que lorsqu'elles
sont bien résolues du point de vue de la largeur homogene et dans cette
hypothése les composantes parasites peuvent &tre utilisdes & la place
de composantes normales d'intensité trop faible ou situdes en dehors
de la plage spectrale balayée par la source laser., Des enregistrements

effectués & différents degrés de saturation doivent permettre d'iden-

tifier les composantes normales sans ambiguité,

L'application de ces méthodes ne se limite pas & 1'étude des




147

multiplets hyperfins serrés. Flles conviennent bien & la mesure d'é-
carts isotopiques trds faibles. Dans ce cas les intensités relatives
sont respectées quel que soit le degré de saturation et i1 n'y a pas
de résonances parasites. Elles sont varticulisrement intéressantes
lorsque 1l'on ne peut disposer d'isotopes purs séparés. Ia mesure des
facteurs de Landé en champ magnétique faible est dgalement possible,
Enfin nous avons montré la possibilité d'étudier les effets des colli-
sions soit & partir du profil enregistré, qui est approximativement le
profil homogéne, soit de fagon dynamique lorsque 1'on dispose de sour—

ces laser fonctionnant en impulsions.

D'une fagon générale les méthodes d'absorption saturée, purement
ortiques, sont applicables non seulement & des transitions issues des
niveaux fondamentaux ou thermiquement peuplés mais aussi, sans diffi-
culté particulidre, & des transitions issues de niveaux excités élevés.
Le cas des transitions domnant lieu & l'effet laser est particulidre-
ment favorable pour opérer dans de bonnes conditions. ILes progrés ré-
cents réalisés dans le domaine des lasers & longueur d'onde variable

vont permetire une extension importante de ces méthodes,







Appendice de la 1ére partie

ETUDE DU FABRY-PEROT SPHERIQUE MULTTPASSAGES.







Nous amalysons ici quelques propriétés du Fabry—Perot multipassa-
ges dans trois applicatiens bien particulidres. Deux d'entre elles
concernent une utilisation en reflexion de 1'interféromdtre. Dans la
premisre le but est la mesure de pouvoirs réflecteurs &levés (proches
de 1'unité) ; le flux lumineux incident est supposé continu. Dans la
seconde la source lumineuse fonctionne en impulsions et 1'interféroms—
tre sert de ligne & retard optique. Dans ces deux usages le dispositif
ne fonctionne pas réellement en interféromdtre ; comme nous allons le
voir les interférences, en général, n'existient ras, la troisiéme ap-
plication concerne une utilisation en transmission du Fabry-Perot. 1I1
s'agit cette fois réellement d'un interféromdtre mais soumis % un fais—
ceau lumineux dont la durée est de 1l'ordre de grandeur du temps de par-
cours du systéme par la lumidre. Cette application correspond effecti-
vement au Fabry-Perot que nous utilisons pour calibrer la fréquence de

notre laser source.

A) FABRY-PEROT MULTIPASSAGES EN REFLEXION,

1) Application & la mesure de pouvoirs réflecteurs élevés,

L'interféromeétre que nous envisageons ici (fig. 1A) est constitud
de deux miroirs sphérigues de rayon de courbure R et placés & la dis-
tance D 1'un de 1'autre telle qu'on réalise une configuration de

spots fermée aprés N dcubles passages. L'un des miroirs présente un
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secteur de pouvoir réflecteur r connu . Ie reste de sa surface est
traité & R # 1 dont la valeur exacte est & mesurer. L'avtre miroir
est traité & R sur toute sa surface. Le point d'incidence du fais—
ceau d'entrée (faisceau laser émettant en continu) est situé sur le
secteur pour lequel on prendre en général r nettement inférieur & 1.
On recueille sur un récepteur l'ensemble de la lumidre réfléchie (celle
directement réfléchie par le secteur et celle qui sort de 1'interfé-

rométre aprés chaque parcours complet).

Dans le cas d'un systéme parfaitement stable (onde incidente de
fréquence bien définie et surtout chemin optique trés stable) les fais-
ceaux sortants successifs inferfirent et 1'amplitude qui en résulte

Py 5 s S -2J9

2
Ay =2y (r1 e -ty e -ty e — een)

expression dans laguelle a2, est l'amplitude du faisceau indicent ,
?5 le déphasage 4 la premidre réflexion, ¢ le déphasage commun entre
deux faisceaux émergents successifs, Pour simplifier les notations on

a posé

T, = Vr T, = R

En fait, si on ne prend pas de précaution particulidre , les
instabilités du chemin optique sont telles que tout se passe comme si
les ondes successives étaient incohérentes et on peut directement
raisonner sur les énergies, De plus si le pouvoir réflecteur du sec—

teur d'entrée n'est pas trop élevé, les pertes sont négligeables :
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Figure 1A

en réflexion - Mesure des pouvoirs réflecteurs élevds.
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+t (1)

T =1 et Py = 0 . On en déduit, pour 1tintensité totale ré—

fléchie par le systine, rapportée_a 1'intensité incidente IO

LT—I')E R2N—1 . (1-_1_)(1-_&2'1\7—'1)

for g°N-1 1op g2F1

T =T +
IO
Expérimentalement la mesure de R s'effectue de la fagon sui-
vante. On mesure d'abord IR' puis, le secbnd'mircir‘étant obturé, on
mesure l'intensité de la lumidre directement réfléchie par le secteur,

De ces deux mesures on déduit la quantité :

_-IR -r _fﬁlrr)2 N pei-1
y =7 T 2N-1

T—ri™

(1) Dans le cas ou r est lui aussi élevé, l‘absofption Jour un rdle:
t <1-r et ¢b #0 . Ie calcul de 1'intensité réfléchie & partir de

1l'expression de Aﬁ donne :

I r+ (t2+:P2)R2N_1 + vt Togs 9y = 2 Vrp2t1(4 cos(¢+¢0)+;;_qos @)

T - -
0 o TR+;¥R?N_1.T”%“V?@?- ! cos g

53 Py €t t.4Tu=1 .i0n retrouve 1'expression ‘classique 'dtun Fabry-

Perot utilisé en réflexiona.dewpouvoir-réflectéur"“r‘”et'*R2N11

e sl

ia L

T - R
0 14 rRzN T 2 Yrral=1 oog 9

Ia moyenne sur. . . de geﬁtemexpressiontﬁonne bien le résultat -

obtenu directement\piedessqs.en raisonnant sur- les intensités seules,
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gui donne finalement :

N

1 1 2N-1
T 1, 1Ty 2
1 + y(—r )

En pratique on prend pour r une valeur assez moyemne (pour un,
niroir & couches multidielectriques »=0,7 correspond par exemple &
R o A fqz

trois couches d'épaisseur z‘). la mesure de r par les procédés

classiques (mesure de la transmission) peut étre alors suffisamment

précise, l'absorption étant négligeable,

Nous avons appliqué la méthode aux miroirs utilisés dans la se-
conde expérience d'absorption saturée (étude dynamique des effets des
collisions). Ces miroirs sont traités & 1,5 pm. Comme nous ne dispo-
sions pas de source laser continue & cette longueur d'onde nous avons
en fait mesuré R dans le premier sous-multiple impalir en longueur
d'onde & l'aide de l'une des raies émises par un laser & argon ionisé

o)
(A =5 017 4). Ie mesure a donnd = 0,98 (pour R 1le traite—

Rs_owﬂ
ment correspond & treize couches d!épaisseur '% a h=1,5 um).
Remarque

la méthode n'exige pas pour 8tre appliquée 1'emploi de miroirs &
secteurs., BSi les deux miroirs sont traités avec le méme pouvoir ré-
flecteur R sur l'ensemble de leur surface, on a :

> ﬂ2N-—2

y = (1-R)
1Y

Mais y est alors trés inférieur & 1'unité et une mesure précise de
R est plus difficile, De plus la relation ci~dessus n'est plus rigou-
reuse puisqu'alors en général +t < 1-r ., Comme dans les méthodes clas-

siques on retrouve le prcbléme de la détermination de 1'absorption.




Présision des résultats

De l'expression de R donnde ci-dessus on déduit aisément
: 2

AR 1 28-1 [1,1-r 2 Ay 1 1-r Ar

RS oy ® {&( ) x y +'Lr"§?< T
En pratique nous avons pris r # 0,7 ; la précision sur la mesure de
r est alors de l'ordre de Ar # 0,005 . Ia précision sur y donnée
par deux mesures successives est plus difficile & édvaluer. Cependant
une valeur raisonnable peut &tre Ay # 0,01 . Pour R = 0,39 et

N =11 on obtient

AR -3
= # 210

En fait la grandeur la plus significative est @omparaison de R

AR
1-R
3 l'unité), soit ici

AR 4 g2 AR

) R 1052

Pour des valeurs plus extrémes de 1 (proches de 1'unité ou trés fai-
bles) la précision est moindre. Ainsi dans les mémes conditions que

ci-dessus pour les autres grandeurs, on a :

pour . r = 0,90 '%% F 6 10—3
r =0,50 - %%-# 1,5 10‘3
r = 0,30 %% 1 1072

Ces valeurs montrent que sans &tre trds exigeant sur la précision
de la mesure de r la méthode est précise i condition de prendre N
assez élevé et une valeuwr trds moyenne pour r . De plus on obtient

directement le pouvoir réflecteur et non la transmission,
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Ce calcul d'erreur ne tient pas compte d'un éventuel déréglage

de 1ltinterféromdtre. Supposons par exemple gue par suite d'une incer—
titude sur le rayon de courbure des mircirs (ou sur leur distance, ce
qui revient au méme) la relation cos 6 = 1 ~-§ entrafne pour 6 une
valeur ne satisfaisant pas & la condition de fermeture 2N6 = 2kn .
Alors la figure des spots ne se referme pas. Ie récepteur "voit" des
falsceaux successifs décalés sur sa surface ce qui entraine une erreur
systématique sur la mesure. Il est difficile de prévoir numériguement
la conséquence d'une telle incertitude. On peut cependant, par le cal-

cul suivant, aveir une idée de la précision nécessaire sur le rayon de

courbure pour que l'effet soit négligeable.

Une incertitude AR sur R rayon de courbure entraine une in-

certitude sur 1'angle polaire A8 = ——lL-—-'. AR . Pour N doubles
2 sin © R2

passages l'angle polaire du spot de sortie par rapport au spot d'entrée
n'est plus 2kn = N X 26 mais 2km + &€ avec g = 2NAB . Soit d le
diametre des spots et p le rayon du cercle sur lequel ils se répar—

tissent, On considérera le réglage comme bon si EE ¢ q (fig. 14).

d
Des relations précédentes on déduit -%? << %‘. g’. E&%—g . Dans notre

cas N=11 R = 11,82 métres D = 4,08 mdtres 6 # 49° 4 = 2 mm
AR -2
et p = 20 mm on trouve R << 210 . In prenant un facteur 10

pour l'inégalité on en déduit que R doit &tre déterminé au centimd-

tre prés.

Une autre source d'erreur possible provient des défauts de sur—
face des miroirs, Localement le rayon de courbure peut différer d'un

point & un autre. ILe résultat est encore une figure non fermée peur
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les spots mais 1'effet est difficilement calculable sans la connais-—

sance précise des défauts eux—mémes.

2) Ligne 3 retard optigque ;

Lorsque le dispositif que nous venons de décrire est soumis & une
impulsion lumineuse bréve, c'est-a-dire dont la durde est trés infé-
rievre au temps de parcours total du Fabry-Perot par la lumigre, on ob-
tient pour la lumidre réfléchie une succession d'impulsions lumineuses.
la premiére correspond & la réflexion directe sur le secteur et les
suivantes (échos) correspondent aux ondes de sortie successives apreés
chaque parcours complet de 1'interférometre (fig. 24), Le retard entre

deux échos successifs est :

et bien entendu il n'y a plus d'interférence possible entre les fais-
ceaux de sortie. Nous avons utilisé ce dispositif dans la seconde ex-
périence d'absorption saturde (Chap. IV). Dans cette expérience le
premier faisceau réfléchi sert & saturer un milieu absorbant. Ies
échos successifs analysent 1'évolution dans le temps de la perturba-
tion dve & la saturation., Pour cela on cherche & disposer d'un fais-
ceau saturant (IR)O aussi intense que possible. TI1 est souhaitable
que les échos successifs aient des intensités voisines. Enfin leur
intensité doit &tre assez faible pour ne pas perturber le milieu, mais
toutefois suffisamment importante pour que l'on dispose d'un rapport
Signal/bruit convenable. Nous analysons ici le choix de r , R et N

dont dépendent les intensités,
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les intensités des faisceaux, rapportées & 1'intensité IO du

faisceau incident sont {on suppose nulles les pertes & l'entrée sur le

secteur) :

—

o
~—

&

faisceau directement réfléchi =T

al
(@]

P
—
g

=5}

)

premier écho ‘(l-r)z g2

s
(@]

iéme ,
n écho

B

Il

(1—1‘)2 (R2N—1)I’l ?n—1

o

Deux rapports sont intéressants :
le rappert de l'intensité du premier écho & celle du premier faisceau

réfléchi

(L), C(1=r)? 2w

T, T T "

le rapport des intensités de deux £chos successifs

o, = (I§;n+1 - R2N_1
: jn

I1 est évident que pour r donné on peut utiliser un nombre
d'autant plus grand d'échos que R est voisin de 1l'unité. Il est donc
essentiel d'avoir pour R la valeur maximum permise par les techniques
des couches minces. En pratique, dans 1'infrarouge prcche R peut at-
teindre 99,53@ A 99,7%4 environ. Notons que des valeurs moins bonnes
pour R peuvent étre compensées en choisissant une configuration & un
nombre de doubles passages plus faible, mais ceci n'est pas toujours
compatible avec le retard At , en général imposé par 1'expérience ;

H

de plus on est alors souvent conduit pour des At ¢£levés 3 un encom-—

~

brement prohibitif pour la ligne & retard. Comme le montre la figure 24




A__A R o
i 2 3 4
-
Af| FPS MP
2ND
Ar=="—_
C D >

R=1
£ K1

Faisceau saturant

Figure 24

F.P.M.P. en réflexion - Utilisation en ligne & retard.
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le choix de r est moins évident. Pour ne pas trop atténuer le fais-
ceau saturant on a intérét i prendre r é&levé ; les échos successifs
(faisceaux sonde) sont d'amplitude voisine mais trés faible. Un tros

bon rapport Signal/bruit est nécessaire pour y détecter de retites va-
riations. A 1l'opposé, des valeurs faibles de r conduisent & un pre-
mier écho plus intense que le faisceau saturant. En rratique, comme

dans l'application précédente, on est amené & donmer b r une valeur

intermédiaire entre les deux extrémes. Cette valeur dépend des condi-
tions de rapport Signal/bruit de l'expérience. Il est donc finalement
difficile d'obtenir des échos successifs d'intensités & 1a fois voisi~

nes et assez ¢levées pour &ire détectds dans de bonnes conditions,

Notons qu'un jeu unique de miroirs de rayon de courbure donné
permet de réaliser un grand nombre de combinaisons possibles. Pour un
domaine de variation de D donné on peut calculer toutes les distances
possibles correspondant i une configuration fermée., Ia figure 3A pré—
sente les résultats classés par retards déeroissants pour les miroirs
utilisés dans notre expérience (R = 11,82 métres) et pour
At < 335 nsec.(1) le tableau permet de choisir le meilleur compromis
possible pour un domaine de At donné en tenant compte du nombre de

réflexions intermédiaires et de 1'encombrement,

Remarque :

Lorsqu'on dispose d'une source lumineuse fonctionnant en impul~

sions, la mesure des rapports P, ou Py donne R connaissant r .

(1) Le calcul sur ordinateur a été effectué au laboratoire par Mme

M. G. Schweighofer.




En pratique il est préférable d'utiliser Py - En effet dans Py s

(;R)O et (IR)1 sont d'intensités trés différentes et des effets de

non linéarité du détecteur peuvent entrainer une erreur systématique,
Ls .y

(IR)n+1 et (IR)n sont eux d'intensité plus comparable et de plus on

dispose de plusieurs rapports successifs, Pour nos mircirs (treize

couches %- a A=1,5 um) nous avons trouvé pour lr = 0,67 et N=11

P, = 0,54 soit R = 0,99 . 1Ia précision de cette méthode est

1,5pum
inférieure & celle du paragraphe 1 ; une mesure trés précise des in-

tensités de créte est assez délicate.

B) FABRY-PEROT EN TRANSMISSION.

Calcul du taux de modulation lorsque 1'interféromdire est soumis

3 une impulsion lumineuse.

Nous envisageons maintenant un.-interférométre travaillani en
transmission, Comme 1tindique la figure 44 1'un des miroirs est traitd
sectoriellement mais cette fois le secteur, de pouvoir réflectewr r ,
correspond aux faisceaux entrdée—sortie ( r est de valeur moyenne, in-
férieure & 1'unité). Nous supposons ce dispositif soumis & une impul-
sion lumineuse dont la duréde est de 1'ordre de At , temps de parcours
total de l'interféromdtre par la lumidre. Cette situation correspond
précisément au cas du Fabry-Perot que nous avons utilisé pour calibrer

la fréquence du laser, Nous nous intéressons ici au taux de medulation

des franges domnées par l'appareil (1dre partie, paragr. C). Pour
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Figure 44

F.P.M.P. en transmission soumis & une impulsion lumineuse.







XI

simplifier les calculs nous considérons une impulsion lumineuse b front
de montée infiniment raide et & décroissance exponentielle. Ia cons-—

tante d'amortissement pour 1'énergie est notde o .

Considérons les Phases successives pour lesquelles le récepteur
rec¢oit le signal aprés un parcours, puis la somme des signaux aprés un
et deux parcours, ete... (fig. 4A). A un coefficient commun pris at2

corréspondant aux pertes lors de la premidre traversde partielle (1),

les amplitudes correspondantes sont :

Phases Amplitudes
1 1
_ At
26 Je
2 e + r1r2 e
2At At
3 e 29 T, e 26 e 9% r?rg 2dy
!n—12At _!n—22At
n e 0 trr,e 20 e 9P 4 r?’1r2_1 e_(n—1)3¢

Pour la phase n 1'amplitude est

nit
T 28 nn -jng
-, e
At
- 28 -Jo
— I'1I'2 e

soit pour 1'intensité .

(1) Nous n'explicitons pas ici o . Ce coefficient .est fonction de r
R et N et dépend de 1a configuration choisie. T1 n'intervient pas

dans l'expression finale du taux de modulation.

»
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2nht nit
T 28 2n_2n 26 nan ( jngp _ -jng
e 155 ~ r1r2 {e + e }
At At
B 2 2 T 26
e +r1r2—2r1r2e cos @
_ 4t
26 N-1
En posant x = e et R = r1r2 =1 1s somme de toutes les

contributions élémentaires donne :

1 x2 R2 2Rx(cos © - Rx)
E="7 2t T o > 2
x +R - 2Rx cos g |1-x 1-R t +Rx - 2Rx cos ¢

T1 faut maintenant tenir compte du fait que le récepteur n'est sensible
qu'a 1'énergie proportionnelle & 1'intensité mais pondérée pour chaque
contribution élémentaire par la décroissance en e -g du signal.

1'intégration sur un intervalle de temps égal & < (le méme pour tou-
tes les phases) donne un coefficient commun 1 - e—."%t- (on prend égale

3 1'unité 1'énergie tranaportée par le faiscean lui-méme ). Finelement

le signal transmis s'éerit :

s(p) = ¢t (1-x9)E

et en posant m, =_4_Rx_2 et m, =_AR__x2_ on obtient :
(1-Rx) (x~R)
2 2 2 .22
S(cp) ='¢2t 1}-3:25.< 14 X2+ R2_ 1—Rx2x 172 1 >
(x-R)< 1-x=  1-R°  (1-Bx) 1+m, sin %- -4 ,sin .%

Mis sous cette forme le signal apparait, & une constante multiplicative
prés, comme le produilt d'une fonction d'Airy de finesse %Vx@ par le
complément dt'une fonction d'Airy de finesse différente %E . les

extremum de S(q)) correspondent aux extremum communs & ces deux fonc-

tions (p=0 et ¢=n par exemple) et le taux de modulation




XTIT

_ Smax. - Smin.

T = est alors :
m Smax,
2 2 ” '
X - + R 2) 1 > - ] - - SRy 1 - + 1 5
p ooM=xT 1R/ [(x-R)T (x4R) L(1=Rx) (-R) " (14Rx) (x4R) ]
m 1 x2 R2 2Rx

+ -
(x—R)2 1-x2 1-R2 1-Rx

Application numérique :

N

pour 6 =4t r=0,7 et R=0,99 on a, dans une configuration &

huit double passages : m1 = 4,33 m2 = 7,5 102 et Tm =0,8 ,

On voit que la modulation reste accepiable méme pour des durées
d'impulsions aussi bréves que le temps de parcours de 1tinterférometre,

Ceci est en bon accord avec nos observations expérimentales.

On se reportera aussi & la figure 36¢c qui montre le signal donné
par un détecteur rapide (constante de temps < 10 nsec.) pour une impul-
sion de 450 nsec. de durde 5 mi-hauteur et pour At = 300 nsec, On
distingue bien sur cette vhoto prise a 1'oscilloscope les phases 1
{sans interférence) et 2 (interférence des deux premidres ondes trans—

mises).







Appendice de la seconde partie

ETUDE D'UN SYSTEME A TROIS NIVEAUX
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Dans le Chapitre II nous avons traitdé le cas d'un systéme & trois
niveaux pour une saturation quelconque. Nous étudions ici ce méme cas
Pour une saturstion faible mais en tenant compte des termes de cohérence.

Nous utilisons la méme démarche que Holt qui a étudié le cas d'un sys—

téme & niveau supdrieur commun [63].

Nous nous plagons encore dans le cas d'un champ sonde faible de-
vant le champ saturant. Ia largeur Doppler est supposée infinie et
ltabsorption tros faible. Les composantes sont supposées bien sépardes
du point de vue de 1la largeur homogdne., Enfin les notations sont celles

du Chapitre II, Nous effectuons le calcul en termes de matrice densité.

L'équation d'évolution (4) (Chap. 11,2) n'est pas modifide mais

les différentes matrices sont maintenant des matrices 3x3 ; bar exemple

on a :
&
_ 301 902
v(z,t) = - PE(z,t) 9’01 0 0
Cjoz c 0

Niveau inférieur commun

L'équation d'évolution s'éerit :
P
(1) by =A(¥) =y . p  +8. o % Boy Pos + 2Im —2 B(u,t) p
10) 0 0 700 10 " 11 20 722 T ’ G1

op
Jo2

+ 2Im T

E(z,t) pg,
Y10

. 1 5'20 14
(3) Poy = -(101 + 1w01)po1 e E"‘(z,t)p*f2 ~ = E*(z,t)(poo-pﬂ)




T

20 ., *

i

° . 10
(4) pyy ==y, +iw e, + 7 EBlz,tle, -
et deux autres équations donnant 522 et 602 obternues & partir de

(2) et (3) en permutant les indices 1 et 2 (dans ces équations

wOi = wo - wi ). On résoud ce systime dans l'approximation des ondes
B

tournantes et on pose E:': € avec e << 1, On écrit le champ sous
+

la forme

E(z,t) = E+ elwt (elkz + € e_lkz)

et on recherche des solutions stationnaires de 1a forme :

iwt ~ike ikz
e ( e £ e )

Poi = €01 tehy, r=1,2
Poy = 9, (V)
Pis = pii(v) i1=0,1,2

En remplagant dans les équations précédentes et en identifiant les ter—

-

mes de méme puissance de e , il vient & la limite g — O

& ¢
10 + 20
' == —
U) mmh)_m W) Ty Imgo1 ] Mg%
10 10
i@ iP
(2 a7 &g, = - —5F an (v) + —2LF 20 £ 9% (v)
i¥ & if =
. - _ 10 + 20 + *
(3) 876(v) hoy = o tngolv) + ot ?75(v)
i g) B i@ E
. 10 + 10 + -x-
t o ———— -t T
(4) (v +in, e, = o S02 T T x  So

et trois autres équations donnant AHZO(V) , g02 et h obtenues par

02

permutation des indices 1 et 2. Ies notations nouvelles par rapport i

celles du Chapitre II sont ici :




11T

+ - - + = Zw = - )=
A1O(v) =Y,0- 1 (910 kv) avec Qg =W -0 (w1 wo) w

et de méme pour A‘gz(v) .

4 Fio
,

LEREY

A
n
Y10
Ie systeme ci-dessus se résoud itdrativement en supposant la saturation

faible. (termes de cohérence peu importants). A l'ordre O on ne tient

pas compte des termes de cohérence (fonction Py ) ; les équations

(2)‘ et (3)' domnent g01 et h01 4 cet ordre que l'on reporte dans
1
(1) 92 2
(o)( ) An () - 1%+ x An o) Y10
2 + 2
Yo |456(¥)]
2 _2
?20E+ 0 Y20
- An (v)
2h2 Y" 20 IA+ (V)|2
10 20

avec l'expression analogue pour An( )(v) (permutation des indices 1

et 2).

En reportant Ansg) (v) et Anég)(v) par leur valeur dans (2)'

et (3)' et en tenant compte de Py déduite de 1'équation (4)' on ob-
tient ceite fois h01 et &01 & l'ordre 1 ; par exemple
(1) i g) B

6’ o,
1 10"+ (o) 1
= v) )
501 4 () ofr (V) o+ 10

. . .. . 1
En fait nous nous intéressons ici seulement aux termes h(()i) .

En effet le gain en intensité pour le faisceau sonde est donné par

Joo
k
G_(w) =5 Imf (hST 9’1 h%, ‘3}20) dv
+ —co




v

Cette expression est obtenue & partir de la relation

¢ (W) =k Im % donnée par les équations de Maxwell en

écrivant la polarisation macroscopique sous la forme

g = @; + 9 avec 9 =E X el(Mt"kZ) + complexe conjugué.
En remplagant h01 et h32 par les valeurs trouvées & l'ordre 1 on

déduit le gain en intensité pour le faisceau sonde ern présence du

champ saturant :

4 2 2
G (w) —-kf{ 10 An NCONRT P15, An?o(v) Y10

29,4+ 2
I':‘10’| o’ Yio 47017187,
5!10 20+Ano ) 110720
20 - 21,4+ |2
a’ Yo 8ol 185
2 @2 2 . 0 0
g‘b*logzo 1 An, 0 (v) . An1o(v)
2 2 —* +
a0 W, ey 2\ (sl (n)  aT(w) A (v)

+ termes analogues obtenus par permutation des ordres 1 et 2 } dv

On s'intéresse seulement & la partie saturée du signal, ¢'est-a-dire 2
la quanﬁité G Gn) -G (w) » en supposant infinie la largeur Doppler,

Apres intégration on trouve :

2 2
X ¥ x Y
VB 10 , O 10 2 20 . 0 20
¢ (=) - ¢ _(w) = {910 > M3 e +950 2 Ay, 02
T10%>10 Tog T
0 0 10" Y20
N 9’10 g320E+ AIl10 +'An20 2

2 2
n 1]
2}T(T*io”"zo) Y10 Yoo (710”2() +C}10+920>
2 2




> .2 2

g)106)20E+ A Q10""12'""10"12_Anz 809yt YogY s
‘tz(w_2+2) 10 2, .2 20 2 .2
LU P P 10 " Y10 20 t Yog

En remplacant —%—' et - Par leur valeur on reconnaft dans les trois

10 Y20
Premiers termes cewux déja obtenus au Chapitre II lorsque l'on passe 3a
la Ilimite d'une saturation faible, On obtient ici un terme supplémen—
taire 4 aux effets de cohérence, Ce terme est dissymétrique mais on
peut remarquer que son effet est de déplacer le centre des résonances
d'une quantité treés faible : si les niveaux hyperfins sont bien sépa—

-
rés, le déplacement relatif est de 1'ordre de —Q gquantité tres fai-

w
ble si les structures des deux termes sont ellesjgémes bien distinctes,
Cependant l'effet peut ne pas étre complitement négligeable lors de
mesures trés précises de positions (expériences & but métrologiques
Par exemple [15]). De plus l'intensité du terme dissymétrique, rap-

portée & celle de l'une des résonances normales, est faible si les ni-

veaux hyperfins sont bien sépards ; le rapport est de ltordre de

oYy

m S PICAR PP

Niveau supérieur commun

Les équations de départ sont cette fois

@ ¢
01 02
Pop = Ko(v) = YoPoo + 2Im = E(z,t) Poq + 2In - E(z,t) P2

. P
p _ 01

1=2x(v) - Y1Pqq = 2Im = E(z,t) Por * Bo1Poo
. - P - o

= - i — ¥ —_ * -
Po1 (701““’01)901 i B, ey, - 4 x 2z t) ey, Py




VI

6P01 6p02

iy - il 1 —_ 1 * ¥
Pip = (712““’12)"12 +15 Bz, t)p, ~ 4 x Bz, t)ed,

et deux autres équations domnant 522 et 502 3 partir de (2)" et (3)v

par permutation des indices 1 et 2.

Ie calcul s'effectue avec la méme démarche que ci-dessus. Nous
ne l'explicitons pas ici. Ce cas a été traité par Holt [63]. Ies ré-
sultats sont analogues & ceux obtenus ci-dessus avec toutefois la posS—

sibilité d'une résonance parasite d'intensité négative comme nous

l'avons déja montré au Chapitre II.
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RAIES LASER INFRAROUGES DANS LES VAPEURS
DE TERRES RARES ET D’ALCALINO-TERREUX

Ph. CAHUZAC
Laboratoire Aimé Cotton, C. N. R. S. II, 91, Orsay, France

(Regu le 9 novembre 1970)

Résumé. — Nous avons observé dans les vapeurs de terres rares (thulium, ytterbium, samarium,
europium) et d’alcalino-terreux (baryum, strontium), 76 raies laser infrarouges. Les vapeurs étu-
diées sont excitées par des impulsions électriques bréves et intenses. A Paide d’un interférométre de
Fabry-Perot et d'un dispositif de détection synchrone, nous avons mesuré quelques déplacements
isotopiques dans la vapeur d'ytterbium. Enfin, nous avons mis au point un laser oscillant en mode
unique pour plusieurs raies des vapeurs de baryum et de strontium,.

Abstract. — We have observed in rare earth vapors (thulium, ytterbium, samarium, europium)
and in alkaline earth vapors (barium, strontium), 76 infrared laser lines. The metallic vapors were
exited with short and intense electrical pulses, With a Fabry-Perot interferometer and phase sensi-
tive detection, we have measured several isotope shifts in ytterbium vapor. Finally we have achieved
a single-mode laser operating with several lines of batium and strontium vapors.

L. Introduction. — L’excitation par des impulsions
€lectriques bréves et intenses de vapeurs métalliques
nous a permis d’obtenir de nombreuses raies Iaser
infrarouges dans les vapeurs de quatre terres rares
(thulium, ytterbium, samarium, europium) et de deux
alcalino-terreux (baryum, strontium) (™. A notre
connaissance, une seule de ces raies a déja été observée
par d’autres auteurs. Elies couvrent un domaine spec-
tral s’étendant de 1 p 3 6,5 p. Nous avons identifié
une grande partie d’entre elles. Les plus intenses sont
issues de niveaux fortement connectés au niveau fonda-
mental par transition dipolaire électrique (niveau
résonnant}, ou aboutissent 4 des niveaux métastables.

Ces laser constituent de nouvelles sources spectro-
scopiques infrarouges trés intenses. A Iaide d’un
¢étalon de Fabry-Perot extérieur 4 la cavité laser et
d’un dispositif de détection synchrone approprié,
nous avons effectué quelques mesures de déplacement
isotopique. De plus, nous avons mis au point un laser
oscillant sur un seul mode longitudinal pour plusieurs
raies des deux alcalino-terreux étudiés.

II. Dispositif expérimental. — La méthode d’exci-
tation que nous avons utilisée est maintenant classique
pour la recherche des rafes laser dans les vapeurs
métalliques [1], [2], [3]. En principe, 1a simple décharge
d’un condensateur dans le tube laser suffit 3 produire
les impulsions nécessaires. Cependant, lors de ’ana-

(*) La mise au point du dispositif expérimental et son
application 4 1’étude des terres rares constitue la thése de
Doctorat de 3e cycle soutenue par l'auteur le 8 Juillet 1969
a Orsay.

lyse des raies & trés haute résolution, un bon rapport
signal/bruit est nécessaire. Cela exige d’une part une
bonne stabilité de source, d’autre part une détection
synchrone de la fréquence des impulsions. Ceci nous
a conduit & envisager un montage plus complexe.

@) DISPOSITIF ELECTRONIQUE (Fig. 1). — Dans notre
montage, la régularité du déclenchement des impul-
sions est assurée par un thyratron de puissance. Lui-
méme est commandé par une base de temps ajustable

Etecteur LR,

¢ompll. rapide
o Oseil

N

Enregistraur

FiG. 1. — Ensemble du dispositif expérimental

(7) miroirs escamotables
(b) métal a étudier.
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en fréquence de 1 Hz 4 130 Hz environ. L’ensemble
présente un temps de montée inférieur 4 0,5 ps et
peut fournir des impulsions de 500 A maximum d’in-
tensité de créte. Leur largeur est de ordre de 2 ps.

La valeur du signal de cellule étant bien supérieure
a la tension de bruit, on peut observer chaque impul-
sion sur un oscilloscope avec un bon rapport signal/
bruit. Un tel mode d’observation suffit pour la recher-
che des raies laser, mais la situation n’est pas aussi
favorable dans le cas d’un enregistrement. En effet,
d’une impulsion & Pautre, I'intensité de créte peut
varier beaucoup et de plus la durée du signal utile est
faible devant celle qui sépare deux impulsions succes-
sives. Le signal enregistré (valeur moyenne du signal
utile et du bruit) est constitué par du bruit pur pendant
la majeure partie du temps et done présente un rapport
signal/bruit médiocre. On ’augmente notablement en
ne détectant le signal électrique que pendant la durée
du signal utile. Ceci est réalisé¢ 4 I'aide d'une porte
analogique. Commandée par Ia base de temps, elie
multiplie le signal donné par la cellule par des créneaux
périodiques synchrones des impulsions. Deux retards
variables permettent d'ajuster leur largeur et leur
position par rapport au signal utile.

b) DisPOSITIF THERMIQUE. — Les éléments 2 étudier,
introduits dans le tube 4 décharge sous forme de grains
métalliques purs & mieux que 99 %, sont solides &
température ordinaire. Il est nécessaire de chauffer Ie
tube laser afin d’obtenir une pression de vapeur
métallique suffisante. A cet effet, nous avons utilisé
des fours tubulaires, 'un électrique, I’autre a gaz.
Tous deux sont régulés en température & mieux que
+ 59C prés. La géométrie du dispositif de chauffage
(résistance électrique ou rampe de becs Meker) est
telle que Ia température reste relativement constante
sur la majeure partie de la longueur du four (environ
75 cm).

Nous avons utilisé des tubes a décharge de 5 &
10 mm de diamétre interne. La partie centrale est en
quartz ou en alumine. Les parties externes, froides,
sont en pyrex. Au cours de expérience, nous intro-
duisons un gaz porteur qui peut étre indifféremment
du néon, de I'argon, de ’hélium ou méme de ’hydro-
géne, Son rdle est double : d’une part, il permet le
passage de la décharge dans les parties froides du
tube, d’autre part, i ralentit la diffusion de la vapeur
métallique vers les fenétres du laser.

¢) DISPOSITIF OPTIQUE. DETECTEUR. — La cavité
laser est du type confocal ; sa longueur est de 1,25 m.
Les miroirs, revétus d’une couche d’or totalement
réflectrice, présentent un bon pouvoir réflecteur dans
I'infrarouge proche et moyen (R ~ 98 %). Une faible
partie de Pénergie lumineuse est prélevée i Daide
d’une lame placée dans la cavité, & 45° de son axe.
Cette lame est en fluorine, ainsi que les fenétres du
tube & décharge placées & l’incidence de Brewster.

Un petit monochromateur a réseau permet de
séparer les différentes raies laser dont nous mesurons

Ne 7

les longueurs d’onde grice & un spectrométre & réseau
A haute résolution du type Czerny-Turner (résolution
4 A=25p: 150 000 environ). Pour I'analyse de la
structure des raies laser 4 trés haute résolution, nous
disposons d’un étalon de Fabry-Perot plan, 4 épais-
seur fixe. Le balayage en fréquence est effectué par
variation de pression.

La détection du signal laser est assurée par des
cellules photorésistives du type PbS ou Ge-Au, selon
le domaine spectral étudié (1 p-3 p et 3 u-8 u respec-
tivement).

III. Résultats. — g) RECHERCHE ET IDENTIFICATION
DES RAIES LASER. — Pour tous les éléments étudiés,
terres rares et alcalino-terreux, les conditions de
fonctionnement sont assez voisines, Nous n’avons
observé aucun effet laser au-dessous d'une pression de
vapeur métallique de ’ordre de 10™* torr. Au-dessus
d’une pression de 0,5 torr, la consommation de métal
augmente rapidement et entraine une diminution
notable de la durée de vie du tube. La pression du gaz
porteur (0,5 torr 4 3 torr) est en général nettement
supérieure & celle de la vapeur métallique. Nous avons
cherché 4 obtenir les raies laser avec plusieurs gaz
porteurs afin de les distinguer des éventuelles raies
laser de ces gaz. Dans la plupart des cas, I'intensité de
créte des impulsions a été de 150 a 300 A.

Le tableau I résume les résultats obtenus dans
Pétude des six éléments choisis.

Dans le thulium, les transitions observées sont
groupées dans un domaine spectral assez étroit. Toutes
mettent en jeu les niveaux profonds des configurations
4126 p6setdf®5d6s pour les niveaux supé-
rieurs, 4 T2 6 s 6 p et 4 £12 5 d 6 5% pour les niveaux
inférieurs [4]. Elles ont déji été observées en émission
spontanée par J. L. Vergés 3 Paide du spectrométre
SISAM [5]. Des sept niveaux inférieurs intéressés, six
sont métastables.

Dans le cas de I'ytterbium, le domaine spectral
couvert s’étend de 1 n &4 4,8 p et les configurations
mises en jeu soitt nombreuses. Parmi les quatre raies
observées en superradiance (Tabl. I), trois aboutissent
a des niveaux métastables. Les deux raies du spectre IT
ont leur niveau supérieur fortement connecté par
transition dipolaire élecirique au niveau fondamental
du spectre d’étincelles.

Dans la vapeur de samarium, nous n’avons pu
identifier avec certitude qu'une seule transition
(A = 26 998 A). Elle correspond 4 une raie observée
en émission spontanée par C. Morillon. De méme, la
raie A = 20 483 a été observée par cet auteur, mais sa
classification n’est pas encore connue [6].

Le cas de lPeuropium est plus favorable. Toutes les
raies laser observées ont pu étre identifiées. Comme
dans le cas du thulium peu de configurations sont
intéressées. Il s’agit des configurations 4 f7 6 s 6 p et
4 f7 6 s 5 d. Beaucoup de niveaux sont communs 2
plusieurs raies. Toutes, sauf deux (2 = 2,58 u et
A = 2,72 u) sont issues des trois niveaux du spectre I
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Raies laser infrarouges observées.
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a) Le calcul des longueurs d’onde a été effectué a partir d’une liste de niveaux connus pour chague élément
14 r4 s

grdce d un programme mis au point au Laboratoire A. Cotton par J. Bauche et A. Carlier.
(b) D’une division & Pautre de cette échelle, Pintensité est multipliée par un facteur sept environ.

(c) Raie observée en super-radiance,

(d) Raie observée avec prisme sélecteur seulement.

(€) Raie oscillant également en décharge continue.

Eléments

Thulium

Yiterbium

Samarium

Europium

lalr(A)
observées

()

13 040
13100 4+ 3
133804+ 0
14340 4- 3
14485 + 3
14996 + 3
16379 + 3
16 750
17320 4+ 3
19 584 + 3
19 730
19942 . 3
21 070
23 850

10322 + 0,5
12547 4+ 1
14280 + 2
16498 + 2
17454 + 2
19820 &+ 2
20036 4+ 2
21181 4+ 2
2437742
48011 £ 3

Aair(A)

calculées

13 100
13 380
14 340
14 485
14995
16 379
16754
17 319
19 584

19942

23 845

10322
12 548
14 280
16 498
17454
19 830
20 036
21181
24377
48 009

20 483
26 998

17 596
25 811
27174
43 202
46 935
50 647
52 811
54292
57706
59 479
60 576

Spectre

HHHHP—()—[HHI—‘

- el

—

[P S

bl |
—

e e B Sl B S L B R S

Energie des niveaux
(em=1)

Supér, J Infér,

[Réf. 5]

22902 1372 15271
22743 13/2 15271
22559 1if2 15588
26 368 11f2 19466
25521  11/2 18 854
24957 11/2 18854
24957 11/2 18990
25521 11/2 19748
22559 11/2 17455

22468 11/2 17455

23941 92 19748

[Réf. 10-11]

27 677 2 17 992
27677 2 19710
35197 2 28 196
30392 32 24332
38422 1 32694
24752 2 15710
35197 2 30 207
37414 1 32 695
27 061 /2 22960
25271 3 23188

{Réf. 6]

32 568 7 28 865

[Réf. 12]

21761 9/2 16079
19763 572 15890
19631 92 15952
21761 92 19447
21761 9/2 19631

21605  7/2 19631

21605 72 19712
21605  7/2 19763

20444 52 19712
21444 502 19763
21444 S[2 19794

1572
15/2
11/2
13/2
11/2
11/2
11/2

9/2
13/2

132
9/2

—_—
(]

B — W = b B —
=

11/2
512
2

11/2
5/2
9/2
72
5/2
72
5/2
32

Intensités
relatives (b)

I

[ L N N LAY S AW

FNERO N P T I Wta W W L B b

RIS S RT I NV RN ST Xy Y

1oC
min.

800

420

800

550

| Remarques

(©)
()

(c)
(©

(d

(d)
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TABLEAU 1 (suite)

latr(A') )alr(A) g
Eléments obsg)\o'ees caloulées ,%
Baryum
*11 302,6 + 0,5 11303,0 I
*1499% 41 15000 I
*19016 + 1,5 19017 I
*21568 + 1,5 21 568 I
23252 415 23254 1
24757 +1,5 24 758 I
25514 4+ 1,5 25 515 I
25923 +1,5 250924 I
29059 +2 29 057 II
*¥29227 +2 29 227 I
*¥30576 2 39 578 I
40067 +3 40 069 I
*6706 + 3
*47 156 +3 47 156 I
47168 + 3 4717 [
50308 43 50 309 I
*54 798
*55 636
*58899 +4
Strontium
10 326,6 = 0,5 10 327,3 1I
17708 41,5 17 109 I
19759 +1,5 19759 I
20879 11,5 20 879 I
27064 L2 27 063 I
30111 =2 30110 I
30662 +2 30 662 I
32330 +2 32327 I
34926 42 34 926 I
36078 +2
37420
40268 4+ 3
34 300
64548 4 4 64 549 1

les plus fortement connectés au niveau fondamental
par transition dipolaire électrique. Seule la raie
A = 1,76 p aboutit & un niveau métastable. L utilisa-
tion d’un prisme sélecteur de grand angle placé dans
la cavité nous a permis de mettre en évidence des
effets de cascades et de compétitions entre raies. En
présence de ce prisme les intensitds relatives sont
notablement modifiées. En particulier les deux raies
A=258 petA=272p noscillent pas. Ceci montre
que leurs niveaux supérieurs sont essentiellement
peuplés par cascade (Fig. 2). Enfin, 'intensité de
1,76 p est multipliée par un facteur dix environ.

Les transitions observées dans les vapeurs de
baryum et de strontium font intervenir des configura-
tions trés diverses, Les deux raies les plus intéressantes
sont 4 = 1,50 p pour le baryum et 4 = 6,45 p pour le
strontium (Fig. 3). Elles mettent en jeu des niveaux
homologues sp(*P,) » sd('D,). Toutes deux ont
été prévues par W. T. Walter et Coll. [7]. La raie

vy O (4]
- . :q_)_. S =3
Energ:?c;i:_sl ;'nveaux _E § roC g
Supér.  J Infer. J £8 min g
[Ref. 13]
18 060 1 9215 2 5 ©)
18 060 1 11 395 2 5 ©)
30237 2 24 980 3 2 ©
28 554 1 23919 2 2 ©
13 515 2 9215 2 2 (©)
28 230 0 24192 1 1
13 515 2 9597 3 2
50011 3/2 46154 5/2 3
49 350 /2 45949 3/2 3 520
30 237 2 26 816 3 4
28 230 0 25 704 1 5
25704 1 23 209 0 1
5
39 894 2 37774 1 2
13 515 2 11 395 2 2
35892 1 33905 1 1
4
5
2
[REf. 8-9-14]
24 517 3/2 14836 5/2 2
20 150 2 14 504 1 3
34 098 1 29 039 1 3
33 827 2 29039 1 4
36 961 2 33267 2 3
18 219 2 14 898 2 1
18 159 1 14 898 2 1
36 961 2 33 868 1 3 450
36 961 2 34 098 1 2
2
2
1
2 (e)
21 699 1 20150 2 5 ) (&

A = 1,50 p satisfait aux principaux critéres énoncés
par ces auteurs et caractérisant le mécanisme de
I’émission laser & trés haut gain, en impulsions. En
particulier, le niveau supérieur est résonnant, le
niveau inférieur est métastable. Cette situation favo-
rise un peuplement rapide du niveau supérieur par
collisions électroniques. On peut donc obtenir avec
cette structure une inversion de population d’une
durée trés bréve rapidement suivie d’une accumulation
d’atomes sur le niveau métastable. Par suite, aucun
effet laser ne peut avoir lieu en décharge continue. La
situation est différente dans le cas delaraie A = 6,45
du strontium : d’une part, le niveau 5 s 4 d(*ID,) 2 une
eénergie supérieure & celle des niveaux 5 s 5 p(*Py , ,),
d’autre part, pour le triplet 5 s 4 d(®D, , ;) et, 2 un
moindre titre, pour le triplet 55 5 p(P, ; ;) on s’écarte
du couplage (L, S}. Le niveau 5 s 4 d(*D,) n’est done
pas métastable. Ceci est confirmé par I'observation,
en cffet laser, de la raie A = 1,77 p correspondant a
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la transition 5 s 4 d(*D,) » 55 5 p(°P,) interdite en
couplage (L, S) pur. Dans ces deux éléments quelques
raies n’ont pu étre encore identifiées. Il n’est pas
impossible que certaines d’entre elles mettent en jen
les niveaux °F,;, des configurations nd? (n = 5
pour le baryum, # = 4 pour le strontium) et dont les
énergies ne sont pas encore connues.

& (crn")

FiG. 2. — Schéma de quelques-unes des raies laser obtenues

dans la vapeur d’europium montrant en particulier les effets de

cascades sur les rafes 1 = 2,58 pet 1 = 2,72 p et de compétition
entre les raies 4 = 1,76 p et 1 = 4,32 p,

“i"lern“}
aoooq,
1
l 'P‘ 618p
15000__ i
! a7
I -/ — 3"1
‘ i s/ 3, Ssép
| Basd Ip, .§/ ®
I <
10000, 3
" et Do
W
1 P4
7
II Ea? ’so__L Es? |5°_L.
Bal Srl

FiG. 3. — Schéma comparatif des niveaux les plus profonds du
BaIetduSrl

b) ANALYSE A TRES HAUTE RESOLUTION DES RAIES
LASER. — Malgré les diverses causes d’instabilité dans
Pémission laser, il est possible d’effectuer une analyse
a trés haute résolution des raies obtenues dans les
vapeurs précédentes. Nous avons effectué quelques
mesures de déplacements isotopiques dans Pytterbium
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(Tableau IT) et de structure hyperfine pour une raie
du thulium. Cependant, cette étude n’a pas €té pour-
suivie, l'emploi d’isotopes séparés permettant seul
d’obtenir des mesures précises et d’identifier avec
certitude les différentes composantes des structures
enregistrées,

TABLEAU 1T

Déplacements isotopiques observés dans I’ yiterbium

Zoir (A) Ac (176-174),, Ao (174-172),.x
14 280 ~ 15

16 498 150 + 0,5 14,0 + 0,5
17 454 170 + 0,5 17,5405
19 829 Aucune structure observée
20036 ~ 12 1254 0,5
24 377 11,5 £ 0,5 12,0 £ 0,5
48 011 —72 +1 - 75 +1

L’appareil analyseur (Fabry-Perot) est placé a
I'extérieur de la cavité. Celle-ci étant de grande lon-
gueur, plusieurs modes dominants sont présents dans
la largeur Doppler et 'on enregistre approximative-
ment I'enveloppe de ces modes élargie par la fonction
instrumentale. Pour chaque raie étudiée, nous avons
utilisé plusieurs intervalles entre ordres afin de lever
les ambiguités dues 4 d’éventuels recouvrements
d’ordres. La figure 4 donne un exemple d’enregistre-
ment d’une raie de I’ytterbium. Les trois composantes
correspondent trés vraisemblablement aux trois iso-
topes les plus abondants dans le mélange naturel :
Yb'72 (22 %), Yb'"* (32 %), YBY® (13 9). 1l est
raisonnable de penser que les isotopes impairs, bien
que relativement abondants Yb'7' (14 %) et Yb!73
(16 %) ne donnent lieu 4 aucun effet laser : par suite
du trop grand nombre de composantes, le gain sur
chacune delles est trop faible pour permettre I'oscil-
lation.

¢) REALISATION D'UN LASER MONOMODE. —- Les
expériences précédentes nous ont montré Pexistence
de raies laser 4 gain trés élevé, notamment dans les
vapeurs de baryum (1 = 1,50 gain ~ 40 dB/m a
760 °C) et de strontium () = 6,45 W). Nous avons
obtenu Poscillation de ces raies avec une trés courte
longueur de milien actif.

Pour une longueur de 20 ¢cm de milieu actif (cavité
de 40 c¢m), nous avons observé dans la vapeur de
baryum onze des dix-neuf transitions précédentes.
Ces transitions sont précédées d’un astérisque dans le
tableau I. Avec une longueur de 4 cm de milieu actif
(cavité de 22 cm), seule oscille la raie A = 1,50 p et
dans ce cas un seul mode dominant est présent dans la
largeur Doppler. En déplagant 'un des miroirs le
long de son axe, nous avons « enregistré » les modes
dominants successifs K-1, 0, 0 ; K, 0,0; K+1,0,0,
etc... (Fig. 5). L'observation du « Lamb-dip » montre




504

JOURNAL DE PHYSIQUE

Ne 7

YT A=2,4377u

AG = 46,3mK

L 41,5mK

-0

-1

-0

|
|
!
|
|
|
|
|
|
l

Fi1G. 4. — Déplacement isotopique pour une raie de I'ytterbium.

Ba I

A=1,5000 u

\

FiG. 5. — Exemple d’enregistrement obtenu sur la raic 2=1,50 p
du BaTl a l'aide du laser monomode (longueur de la cavité :
22 cm).
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! |
| |
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} |

la stabilité en fréquence de ces modes malgré les nom-
breuses causes d’instabilité dont les plus importantes
sont la présence du four dans la cavité et le fonction-
nement en impulsions.

Récemment, avec la méme longueur de cavité
(22 cm), nous avons obtenu l’oscillation en mode
unique sur trois raies du strontium (A = 1,97 p et
A =209 p en impulsions ; A = 6,45 p en décharge
continue).

IV. Conclusion. — Le but initial de ce travail
était d’obtenir des raies laser dans les vapeurs des
terres rares afin d’aider 4 la classification de leur
spectre.

Quoique assez élevé, le nombre de raies laser obser-
veées (43 dans les terres rares et 33 dans les alcalino-
terreux) est insuffisant pour répondre au but recher-
ché. Afin de résoudre le probléme posé par les raies
non encore identifiées, nous avons analysé les pertur-
bations dans les intensités des raies visibles de I’émis-
sion spontanée ayant des niveaux communs avec les
raies laser observées. Mais cette analyse menée soit
par une étude photographique, soit par une étude
temporelle des intensités n’a pas donné, pour le
moment, de renseignements supplémentaires.

Cependant, ce travail montre qu'il est possible de
mener A bien des études spectroscopiques & trés haute
résolution avec ce type de sources. De plus, avec le
laser monomode, nous disposons d’une source
infrarouge intense, trés monochromatique et de lon-
gueur d’onde variable dans un petit domaine spectral.
Nous comptons l'utiliser dans des expériences d’ab-
sorption. )
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New Infrared Laser Lines in Mg Vapor
P. CAHUZAC

Absiract—Seven new infrared laser lines have been observed in
magnesium vapor. Six are identified, two as transitions in Mg II
and four as transitions in Mg I.

New pulsed and CW lager oscillations in Mg vapor ranging
from 2.4 to 4.4 u are reported here. The experimental setup is
similar to that previously used in our rare earth and alkaline-
earth studies [1].

In order to reduce a possible action of the metal on the walls
of the tube, the heated central part was made of pure alumina.
Natural metallic magnesium was inserted in the discharge tube
{10-mam ID), filled with a buffer gas (He, Ne, or A). The laser
cavity was & quasi-confocal resonator, The laserlight wasdetected
with a ecooled Ge-Au cell. The wavelengths were accurately
measured with a high-resolution grating spectrometer (Jobin—
Yvon spectrometer, #:1.50 m).

The infrared laser spectrum was investigated using either
pulsed or CW excitation. With a pulsed excitation the laser
oscillation starts at 450°C with peak current of 150 A. The
encrgy-level diagram of the first and second spectra of Mg
(2], 13] show that the criteria given by Walter et al. [4] are not
satisfied. This explains why only two weak laser lines have been
observed in these experimental conditions. With a CW excitation,
five different laser lines have been observed. The laser offect
starts at 450°C with current intensity between 40 and 100 mA.
In every case the laser oscillation does not depend on the nature
of the buffer gas,

The wavelengths and the classifieations of the observed laser
lines are given in Table I, 8ix lines are identified. The two lines
obtained in pulsed discharge belong to the singly ionized spec-
trum and the four other classified lines, obtained in CW dis-

Manuseript received Feliruary 7, 1972, ..
Theauthoris with ilie Laborataite Aimé Cotton, (enire National dela Recherche
Scientitique IT, Oray. Franee,

TABLE I
NeEwLY OBSERVED LasER LiNES 1¥ Mg Varor
X air (A) A air (F.) Exeita-  Classifieation Spec-
(measured) (caleculated) tion [2]-13) trum
24041.6 == 3 24 041.5 pulsed 5p2P;; — 442Dy, II
241252 =3 241245  pusled 5p2P);; — 442D, IT
36779.3 =1 36779.4 CW 543D — 5p*P; I
368152 %1 36 815.4 CW 54D — 5p°P, I
38657.3 £ 1 Cw
42002.4 =1 42001.8 CW  5p%P, — 5588, I
43626.3 1 43626.9 CW 54D — 4f3F 1

charge only, belong to the neutral spectrum of Mg, For three of
them, the complete identification of the levels is difficult. Both
in the 5d3D and 4f4F terms, the different J levels lie very close
to one another, and we are not able to determine which levels
are involved in the laser oscillation.

For the 4,2-u laser line, the main laser excitation process is a
cascade process involving the 3.68-u laser line. This effect was
proved by putting a selective prism in the laser cavity: the 4.2-u
laser line does not oseillate under these conditions. For the 3.67-,
3.68-, and 4.36-u laser lines we can conclude that the excitation
process is probably due to electronic collision mechanisms. This
is suggested by the fact that the involved levels are relatively
low and that the laser effeet is quite independent on the nature
of the buffer gas, This is not the case for the near infrared laser
lines of Mg II recently observed by Hodges [5], for which Penning
collisions between metastable He atoms and neutral Mg atoms
are the main laser excitation process.
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MESURE DE LA STRUCTURE HYPERFINE D'UNE TRANSITION
INFRAROUGE DU BARYUM I EN ABSORPTION SATUREE

PH. CAHUZAC

Laboratoire Aimé Cotton, C.N.R.S. II, Bitiment 505,
91405 Orsay, France

Regu le 26 janvier 1973

Synopsis

The hyperfine structure of the 1.5 pm transition in 137 barium (spectrum I) has been studied
by use of saturated absorption techniques, With these technriques the observed components are free
from Doppler effect and one can therefore resolve very close structures. In our experiment the
light source is a pulsed mmonomode barium laser, tunable over 540 MHz. The hyperfine constants
for the 6s5d (*D,) metastable level, so far unknown, are obtained: A = —99 + 6 MHz, B = 21
+ 9 MHz, These results are in good agreement with theoretical calculations. An approximate
value for the 137-138 isotope shift is simultaneously obtained for this infrared transition.

1. Introduction. La structure hyperfine d’une transition infrarouge de I’isotope
137 du baryum a ét¢ étudiée par la méthode d’absorption saturée. Cette structure,
masqueée par I'effet Doppler n’avait pu étre mesurée jusqu’alors. Nous avons ob-
tenu une valeur approchée des constantes de structure hyperfine et du déplace-
ment isotopique 137-138,

Les propriétés de la saturation de Pabsorption sont maintenant bien connues?-?),
Elles ont été largement utilisées pour la stabilisation en fréquence des laser & gaz?)
et plus récemment la méthode a donné de remarquables résultats en spectroscopie
moléculaire®-*-°). Elle a cependant été peu utilisée en spectroscopie atomique.
Dans ce domaine en effet les largeurs homogénes ne sont pas négligeables devant
la largeur Doppler. Néanmoins pour le visible et le proche infrarouge, régions ot
I’élargissement Doppler est important la méthode présente un intérét certain. A
notre connaissance, seuls Hansch, Shahin et Schawlow ont appliqué les propriétés
de I'absorption saturée 4 P’étude de transitions atomiques”-#),

Pour notre part, nous nous sommes intéressés  la transition du baryum I
A =1,5u: 6s6p (*P,;) — 6s5d (!D,). Le choix de cette transition nous a été sug-
geré en recherchant g priori une raie pouvant donner lieu, selon les conditions
d’excitation, soit 4 I'oscillation laser soit & ’absorption. Des études antérieures
relatives a Poscillation laser dans les vapeurs métalliques avaient mis en évidence
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P’existence de raies laser intenses en impulsions en particulier dans le baryum et
le strontium®), Ces raies aboutissent 2 des niveaux métastables. Elles sont suscep-
tibles de donner une forte absorption en décharge continue. Nous nous sommes
donc intéressés 4 ce type de transition et plus particuliérement & la plus intense
parmi celles obtenues avec la vapeur de baryum (4 = 1.5 p). En effet pour cette
raie la structure hyperfine (isotopes impairs) du niveau supérieur est trés faible'?),
et celle du niveau inférieur, inconnue, est due seulement & un couplage (L,S} im-
parfait, On peut g'attendre 4 une structure d’étendue comparable & la largeur
Doppler.

Dans cet article, nous présentons le montage expérimental mis an point pour
cette étude, ’analyse du phénomeéne proprement dit de ’absorption saturée effec-
tuée avec du baryum naturel puis I’étude de la structure hyperfine de I'isotope 137.

2. Montage expérimental. 2.1. Description. Une vue d’ensemble du dis-
positif est donnée par la fig. 1. Un laser source monomode, étalonné en fréquence
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Fig. 1. Vue d’ensemble du dispositif expérimental,
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par un Fabry-Perot de grande épaisseur optique et une cuve i absorption en
constituent les principaux ¢léments.

2.1.1. Lelasersource. Afin d’obtenir une pression de vapeur métallique suf-
fisante, il est nécessaire de chauffer le baryum & une -température supérieure
600°C. A cet effet, le tube laser est placé dans un four électrique régulé. La partie
centrale chaude du tube est en alumine, corps présentant-une bonne résistance
chimique au baryum. Les extrémités froides sont en pyrex. Une liaison étanche
entre ces trois parties est assurée par des joints toriques refroidis. Une bonne sta-
bilité thermique est obtenue en munissant le four de doubles parois refroidies par
circulation d’eau et en supportant les miroirs 4 I'aide d’une monture en invar.

La cavité est constituée de deux miroirs sphériques & couches multidiélectriques
de 30 cm de rayon de courbure et distants de 17 cm. L'un d’eux (coefficient de
reflexion 4 1,5 .2 99,9%) se déplace e long de I'axe de la cavité ce qui assure un
balayage continu en fréquence. L’énergie lumineuse est extraite a travers l'autre
miroir (coefficient de reflexion & 1,5 ju: 83%). , '

Le laser est excité par des impulsions de courant (intensité de créte 25 A, durée
1 us). Ceci est imposé par la nature de la transition étudiée dont le niveau supé-
rieur est résonant et dont le niveau inférieur est complétement métastable!?)
Gemd
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(fig. 2). Ce type de transition présente en général un gain trés élevé. A Faide d’un
tube amplificateur placé dans des conditions de fonctionnement trés voisines de
celles du laser nous avons mesuré un gain en impulsion de 4 dBfom.

Nous obtenons I’oscillation en mode unique sur prés de 18 mK (540 MHz) soit
environ une fois et demie la largeur Doppler 4 la température de fonctionnement
du laser (dop, ~ 12 mK & 630°C). Notons que le faible effet Zeeman dil au champ
magnétique créé par enroulement chauffant du four contribue a élargir la plage
d’oscillation du laser tout en déformant peu le profil enregistré.

L’examen a 1’oscilioscope des impulsions laser détectées par les cellules infra-
rouges montre que les fluctuations d’intensité d’une impulsion a I'autre ne dépas-
sent pas 5%.

2.1.2. Le Fabry-Pérot. Pour un laser fonctionnant sur un seul mode domi-
nant la fréquence émise n’est pas égale en général A celle imposée par la cavité
passive!?). Toute mesure précise de position des composantes hyperfines suppose
que I'on dispose d’un étalonnage en fréquence. Nous avons adopté la solution du
Fabry-Pérot sphérique utilisé en passages multiples®-1#). Si I’on n’est pas trés
exigeant sur la finesse instrumentale cette configuration offre 'avantage de fournir
des intervalles entre ordres trés petits pour une distance raisonnable entre miroirs.
De plus, le Fabry-Pérot est utilisé hors de ’axe; il n’y a pas de lnmiére de retour
vers le laser, Pour une distance fixe entre miroirs de 902 mm et des rayons de
courbure de 11,82 m l'intervalle entre ordres est de 0,692 mK (huit doubles pas-
sages). La fig. 4 montre I'aspect du profil laser aprés passage dans linterféro-
metre. La dissymétrie observée dans I'enveloppe de ce profil est due essentielle-
ment 4 P'utilisation du mélange isotopique naturel.

La durée trés bréve de loscillation laser ainsi que les instabilités en fréquences
contribuent & donner une certaine «largeur spectrale» an mode laser. Le contraste
des franges enregistrées s’en trouve affecté. Dans des expériences préliminaires
I’étude des franges nous a permis d’optimiser les principaux paramétres électri-
ques et optigues intervenant dans le fonctionnement du laser afin de rendre mini-
mum Ia largeur du mode.

De cette étude, il résulte que dans les conditions habituelies il est raisonnable
d’attribuer au mode une largeur maximum de 0,2 mK. Dans ’hypothése oli aprés
un maximum d’intensité trés rapidement atteint, I’émission laser décroit suivant
une loi exponentielle la largeur 4 «mi-hauteur» correspondante est de 26 ns.

2.1.3. La cuve 4 absorption. 1l s’agit d’un tube & décharge dont la partie
centrale en alumine est placée dans un four électrique régulé. L’enroulement
chauffant est double afin d’éviter un effet Zeeman apparaissant dans ce cas comme
un effet parasite. La cuve est excitée soit en décharge continue soit en créneaux
(¢f. 2.1.4.b). Sa longueur active est de 10 cm environ. Pour un courant de dé-
charge de 40 mA 2 620°C (pression de baryum ~10~3 torr) on observe une ab-
sorption de 'ordre de 109 du signal incident pour une seule travessée de la cuve.
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2.1.4, Montage optique — Détection des signaux. Deux critéres nous ont
guidé dans le choix de cet ensemble: ne conserver a Penregistrement que le signal
de saturation et diminuer le plus possible I'influence des fluctuations d’intensité
de source.

a. Dispositif optique (fig. 1). Une faible partie de I’énergie laser est préle-
vée 4 l'aide de la lame prismatique S, et sert 4 Pétalonnage en fréquence du signal.
La majeure partie de I’énergie émise est concentrée au mieux dans la cuve grice
aux lentilles L, L,. Le diamétre 2W, du faisceau saturant dans la région active
de Ja cuve est d’environ 0,3 mm. Aprés la traversée du tube la séparatrice S, four-
nit deux faisceaux. L’un (faisceau sonde d’intensité I) revient sur lui-mé&me et subit
Pabsorption dans la région saturée, I'autre (faisceau de référence d’intensité 1)
revient dans une direction légérement différente et subit I’absorption dans la ré-
gion non saturée par le faisceau incident I;. Cette disposition est pratiquement
imposée par la faible valeur de W, nécessaire pour obtenir une densité d’énergie
importante dans la cuve. Elle permet au faisceau de référence de se propager dans
une région trés voisine de celle du faisceau sonde (ceci est important, le milieu ab-
sorbeur étant ici inhomogeéne), mais elle rend impossible un retour du faisceau
sonde dans une direction autre que celle du laser, dont le fonctionnement est per-
turbé si on ne prend pas de précautions, De plus il est évident qu’un tel montage
est tres sensible & tout déréglage optique méme faible.

L’ensemble polariseur P, prisme de Wollaston (W) et lame quart d’onde sert
d’isolateur optique et permet de prélever la quasi-totalité de la lumiére de retour.
En fait malgré ce dispositif une faible fraction du faiscean saturant retourne vers
la source et perturbe son fonctionnement. Pour I’éviter, nous avons adopté la
solution suivante, Nous avons placé la cuve 2 une distance de la source telle que
le temps mis par la lumiére pour parcourir le trajet laser~cuve-laser est supéricur
a la durée de impulsion laser. La durée trés bréve de celle-ci conduit 4 des dis-
tances raisonnables entre les différents supports de miroirs. (Une distance de 6 m
entre le laser ¢t la cuve est en fait suffisante.)

Enfin I'atténuateur A permet de travailler avec des faisceaux de retour de faible
intensité (4 94 environ du faisceau saturant I5) ce qui augmente 'amplitude rela-
tive au pic de saturation.

b. Dispositif électronique (fig. 3). Une base de temps unique synchronise
I'excitation des tubes et la détection des signaux.

L’alimentation en impulsions du laser est obtenue par décharge de capacité,
La régularité du déclenchement est assurée par un thyratron. Dans nos expérien-
ces préliminaires la cuve était excitée en décharge continue. Nous avons ensuite
préféré une excitation en créneaux dont la durée (1 ms) est suffisante pour per-
mettre au niveau métastable !D, de se peupler correctement. Les créneaux sont
synchrones des impulsions laser mais déphasés: on peut opérer en post-décharge.
Si le temps qui sépare I’extinction de la cuve de Iémission laser n’est pas trop
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Fig. 3. Schéma d’ensemble du dispositif électronique.

grand le métastable reste bien peuplé et le procédé permet de s’affranchir de la
lumiére parasite provenant de la cuve.

Les expériences d’absorption non saturée faites en post-décharge nous ont per-
mis de préciser le temps de relaxation du *D,. Celui-ci varie selon les conditions
de pression dans le tube 4 décharge (pression de baryum et pression de gaz por-
teur, en général du néon). Nous avons observé des temps de désexcitation allant
de 30 & 60 us.

Les signaux correspondant aux deux faisceaux de retour 7 et I, sont détectés
par des cellules infrarouges rapides (photodiodes au germanium ayant leur maxi-
mum de détectivité vers 1,55 . et un temps de réponse inférieur 2 1 us).

La durée des impulsions électriques est bréve devant leur période (~10-5s et
~10~? s, respectivement). Un enregistrement effectué sans précaution particu-
liére présenterait un rapport signal/bruit trés médiocre. Afin de améliorer nous
utilisons une détection A portes analogiques. Eile permet de ne conserver que la
partie utile du signal, celle correspondant a I'impulsion. Cette détection synchrone,
adaptée 2 la nature des signaux est suivie d’un filtre réalisant une moyenne sor un
grand nombre d’impulsions (démodulation), ce qui augmente encore le rapport
signalfbruit. On obtient des signaux proportionnels & I et J,. Un amplificateur
différentiel suivi d’un diviseur donne finalement un signal S proportionnel 2
(I — Ip)/I,. Nous verrons que S, qui dépend encore de I, représente pratique-
ment le signal de saturation seul (¢f. 3.1).

L’ensemble de ce dispositif présente I'inconvénient de mettre en jeu pour le
traitement de 7 et J, deux voies distinctes, Elles ne peuvent étre rigoureusement
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identiques tant du point de vue optique que du point de vue électronique. D’une
fagon trés générale il en résulte des fluctuations non correlées dans les signaux
délivrés par les cellules, Elles se traduisent par des fluctuations basse fréquence
sur S. Elles sont trés supérieures au bruit propre des récepteurs et des différents
composants électroniques ainsi qu’aux fluctuations dues aux instabilités de source.
Il en résulte pour S un rapport signal/bruit de I"ordre de 20 & 30 dans nos condi-
tions habituelles de travail.

O LASER —

Fig. 4. Pic de résonance obtenu en baryum naturel. L'enregistrement montre le profil laser aprés
passage dans le Fabry—Pérot sphérique. La distance entre franges est de 0.692 mK.

2.2, Résultats obtenus en baryum naturel. Dans un premier temps nous
avons cherché a obtenir le signal d’absorption saturée en plagant dans la cuve du
baryum naturel. La fig. 4 montre un exemple typique d’enregistrement obtenu
dans ce cas, Comme nous le verrons au paragraphe suivant la largeur du pic de

TABLEAU [

Composition isotopique
du baryum naturel

Isotope Abond. (%) I

130 0.1
132 0.1
134 2.4
136 7.8
138 716
135 6.6 3
137 11.3 3
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résonance est essentiellement due a la largeur naturelle de la raie augmentée des
effets de pression, de «largeur» du mode laser et de I’élargissement par saturation.
La dissymétrie observée dans le profil peut &tre attribuée & la variation de Iinten-
sité laser au cours du balayage et & Iutilisation du baryum naturel. Celui-ci con-
tient essentiellement du baryum 138 (¢f. le tableau I) mais la présence de 7,8 % de
baryurn 136 ne peut &tre négligée a priori. L’influence des isotopes impairs est
négligeable 4 cause du grand nombre de composantes. Quelques enregistrements
effectués avec du baryum 138 enrichi & mieux que 99 % montrent que les effets
du mélange isotopique sur le profil enregistré sont masqués par les autres causes
de déformation et d’élargissement.

3. Forme et intensité théorigques du signal. 3.1. Cas d’'une raie sans struc-
ture. Dans tout ce qui suit nous supposerons que I’effet Doppler donne un élar-
gissement trés supérieur 2 la largeur homogéne, que le faisceau sonde est d’inten-
sité trés faible devant celle du faisceau saturant et que absorption n’est pas trop
grande. Avec ces hypothéses le coefficient d’absorption du faisceau sonde en pré-
sence du faisceau saturant est, en premidre approximation:

() = xo(R) [1 — () £ (2, 1)]. (1)

Nous utilisons ici les notations de Baklanov et Chebotaev?). 2 représente I'écart
entre la fréquence w du laser et celle de la raie d’absorption wg.

ao(£2) = xg exp — (Q/wa)?,

est le coefficient d’absorption en champ faible.

On définit le paramétre de saturation ¥ par: g = Ip* A%y, pu est Pélément de
matrice du moment dipolaire de la transition; y est défini par: 2/y =7, + 1,
somme des durées de vie des niveaux supérieurs et inférieurs respectivement. I”est
la demi-largeur homogeéne de la transition.

Alors
_ T P
F=—[1+0+»nY b= d
2 7] T+y+0+pF
et
. 273
3(9,1"')=——P—_—.
2+ 1

Appliquée 4 notre dispositif expérimental particulier cette relation permet de
calculer la forme du signal enregistré lorsquon explore en fréquence le profil
d’absorption.
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Dans I'hypothése olt I'épaisseur optique oL est faible (L longueur activede la
cuve) on trouve:

SU2) oc (I — L)L, ~ ao(Q) Lo () & (@, T)
% [1 + ao(Q) Lb () # (@, ). 3

La mesure expérimentale de I’absorption du faisceau de référence effectuée suc-
cessivement avec un faisceau incident Z; saturant puis faible permet de connaitre
ce paramétre de saturation. Dans nos conditions habituelles de travail on trouve:

ool = 0,18, q =2, b =04,

L’intensité laser n’étant pas constante au cours du balayage, y et b dépendent de £2.
Les valeurs numériques précédentes correspondent 2 la fréquence pour laquelle I
est maximum.

Bien que &oL ne soit pas trés faible devant 'unité, nous négligerons le terme
correctif de la relation (2). En effst ce terme déja faible est atténué par le produit
b - Z nettement inférieur 3 I"unité lui aussi. De plus x(£2) et b(£2) sont des termes
lentement variables: S(Q) représente donc & peu prés le profil Lorentz du pic de

‘saturation.

Remarquons que si on travaille en saturation faible b ~ %/2 done S(2) oc ()
x LE (Q) % (2, I'). Ainsi malgré le diviseur on retrouve a Penregistrement les
fluctuations de source. En pratique a saturation moyenne (y = 2) cet effet est
atténué.

Pour s’affranchir des fluctuations de source i saturation faible il faudrait en-
register un signal §°(2) oc (I — I)/(I,15).

Ceci serait possible au prix d’une complication notable due a I'utilisation d’un
troisi¢me faisceau donnant un signal proportionnel a L.

Indépendamment des effets dus au mélange isotopique, €t 4 une épaisseur opti-
que non négligeable, le profil enregisiré est affecté par de nombreuses causes
d’élargissement et de déformation que nous allons maintenant examiner.

Un calcul plus précis tenant compte de Iinfluence du champ saturant sur
Ja polarisation du milieu conduit pour le coefficient d’absorption du faisceau
sonde a1).

a'(Q) = o) + o) g (D).

£(£2) est une fonction compliquée de 2, son effet est maximum au centre de la
raie (2 = 0) o de plus sa valeur numérique est inférieure & 'unité et § = /I
Ce terme supplémentaire est négligeable dans notre cas. x est de Pordre de I'unité

et la trés grande différence des Jargeurs des deux niveaux de la transition entraine
g < 1.
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Nous pouvons négliger I'effet Doppler résiduel dii 4 la convergence moyenne
du faiscean saturant définie par I’angle  ~ A/zW¥, ol A est la longueur d’onde
étudiée. L'élargissement correspondant est de ’ordre de 0,4 x 102 mK.

De méme nous négligerons Pélargissement di au temps de vol 8¢ des atomes
dans le faisceau saturant. Sj o est la vitesse moyenne transversale de ces atomes,
0t ~ Wp/t est de 'ordre de 0,4 ps temps trés supérieur a la durée de I'impulsion
laser. ’

Par contre, nous ne pouvons négliger I’élargissement par saturation représenté
par le rapport 111" = 4 [1 + (1 + %)?]. En effet pour y~2omalll =137

De méme les effets de pression conduisent 4 une largeur homogéne de la transi-
tion sensiblement supéricure & la largeur naturelle. Nous avons vérifié qua la
pression de vapeur de baryum utilisée (~10~2 torr) effet est peu important mais
la présence du gaz porteur (néon) dont la pression est généralement trés supérieure
(0,2 4 0,5 torr) entraine un élargissement de ’ordre de 0,1 mK.

A ces différentes causes fondamentales nous devons ajouter des effets propres a
notre montage.

Influence de la source: la largeur finie du mode laser contribue, nous 'avons
vu, 4 un élargissement de I'ordre de 0,2 mK. De plus, le profil laser dissymétrique
influence le profil de saturation.

Influence d’une épaisseur optique inhomogéne: la vapeur métallique présente
un gradient dans la densité des atomes absorbeurs. En ’absence de tout phéno-
mene de saturation les faisceaux [ et J; subissent des absorptions légérement dif-
férentes. Soit xo(2) (1 — &) le coefficient d’absorption pour le faisceau de réfé-
rence (¢ <€ 1 peut &tre positif ou négatif) alors:

S(Q) o ao( Q)L () L (2, 1) + exo (D) L.

Ainsi au signal de saturation se superpose un fond lentement variable représen-
tant le profil d’absorption en champ faible. Cet effet devient important en satura-
tion faible et plus particuliérement dans les ailes du pic d’absorption saturée, do-
maine ol b(Q) & (@2, I') peut devenir comparable et méme inférieur 4 &. Sur la
fig. 4 nous avons indiqué par un trait discontinu la contribution de cet effet a
S(Q). Pour cet enregistrement la largeur réelle du pic de saturation est de 1,7 mK.
Compte tenu des élargissements par saturation, pression et largeur de mode on
déduit une largeur naturelle maximum de Pordre de 0,9 mK. Cette valeur appro-
chée est en assez bon accord avec la largeur naturelle théorigue (0,62 mK) due
essentiellement a la courte durée de vie du niveau supérieur (8,5 ns); celle-ci a été
mesurée par de nombreux auteursi®).

3.2. Casoularaie présenteunestructure. 3.2.1. Intensitésrelatives
des composantes. Pour un champ non saturant, dans les hypothéses du para-
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graphe précédent, le coefficient d’absorption peut s’écrire:
o — w\?
fi(@) = %o exp — (~—) ,
7 Wy
ol o, est la fréquence de la composante 7 et pour le signal enregistré on a:
= AN
S(@) € LY aph (w) L (0 — w;, I exp — (———I) .
] ) Wy

Si les différentes composantes sont bien separées du point de vue de la largeur
homogéne on peut traiter indépendamment chaque résonance et pour la compo-
sante { par exemple on a:

S(er;) oc ayLb (w)). (3)

Si N, et N, sont les populations des niveaux supérieurs ct inférieurs respective-
ment: ag o ui (N; — N,),.
Ainsi

S{e;) o< .“12 (N, — Ny, bewy).

Deux cas peuvent alors se présenter, Pour une structure isotopique 2 et b sont
indépendants de I'isotope (si J; est constant sur toute Ia structure) et S(w,)
o (N, — N,);. Les intensités relatives sont respectées. Pour une structure hyper-
fine par contre ce n’est pas le cas: % donc b dépendent de la composante et les
intensités relatives sont différentes de celles qu’on observerait en absorption clas-
sique. Dans le cas d’une saturation faible il existe cependant une relation simple
entre les intensités relatives:

b(w;) = x,/2 entraine  S(w;) oc (N, — Ny), i

Supposons N, < N,. Alors pour deux composantes hyperfines aboutissant a deux
sous-ttiveaux distincts F, F’ on a:

S(eng) _ Np,uf: ﬂ:'_
S{wp)  Newp up

Ainsi les intensités relatives sont dans le rapport du carré intensités relatives habi-
tuelles ponderé par le rapport des poids statistiques des deux niveaux. Un cas
particulier est celui de deux composantes ayant méme niveau inféricur; dans ce
cas, leurs intensités relatives sont dans le rapport des carrés des intensités relatives
normales.
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Enfin si 1a saturation n’est pas trés faible 5 dépend moins directement de xet
les écarts aux intensités relatives en absorption classique sont moins Importants.

3.2.2. Résonances de croisement. Nous supposons ici que les différentes
composantes de la structure ne sont pas séparées du point de vue de la largeur
Doppler.

Dans le cas trés général ol certaines composantes ont un niveau commun
(structure hyperfine, structure Zeeman) on peut montrer que pour deux compo-
santes ainsi couplées de fréquence w; et w,; on prévoit trois résonances centrées
sur e;, w; et (w; + @;)/2. Les deux premiéres correspondent aux résonances nor-
males: pour chaque composante il existe des atomes de vitesse longitudinale nulle
interagissant avec le faisceau saturant (de fréquence w,; ou )) et Ie faisceau sonde.
La troisiéme correspond 3 une classe d’atomes de vitesse longitudinale non nulle
telle qu'ils voient le faisceau saturant [de fréquence (w; + ©,)/2] coincider avec
'une des composantes et le faisceau sonde avec Iautre.

Un calcul récent effectué par Holt!®) précise pour un systéme i trois niveaux
Pamplitude de telles résonances parasites, expérimentalement observées par
Hansch, Shahin et Schawlow?:®). Deux cas sont 4 considérer selon que le nivean
commun es{ le niveau inférieur ou supérieur. Dans le premier cas ’analyse de la
perturbation due au faisceau saturant est effectuée directement sur le nivean per-
turbé. Comme pour une résonance normale, la résonance parasite se traduit par
une diminution du coefficient d’absorption pour le faisceau sonde. Le signal cor-
respondant est positif et son intensité est de I'ordre de grandeur de la moyenne
géométrique des intensités des résonances des deux composantes. Dans le second
cas, ’analyse de la perturbation a lieu sur le nivean non directement perturbé par
le faisceau saturant. Si les atomes ayant subi P’absorption restent un temps suffi-
samment long sur le niveau supérieur le signal de résonance sera positif. Au con-
traire, si la plupart de ces atomes retournent trés vite vers le niveau inférieur (sans
avoir subi de collision pouvant modifier leur vitesse) le signal de résonance est
négatif. Ainsi dans la configuration & niveau supérieur commun la durée de vie
de ce niveau et le temps moyen séparant deux collisions ont une grande influence
sur I'importance et le signe de la résonance parasite.

Cette étude met en évidence deux points essentiels dans ’application des tech-
niques d’absorption saturée. Le choix du degré de saturation dépendra de I'im-
portance donnée soit au rapport signal/bruit (¢levé pour une saturation importante)
soit au pouvoir de résolution (élevé pour une saturation faible), L’aspect des struc-
tures enregistrées pourra étre fortement perturbé d’une part en raison de la loi sur
les intensités relatives, d’autre part 3 cause de la présence de composantes para-
sites parfois mal définies quant A leur intensité.

4. Etude du multiplet hyperfin. Le baryum 137 est Pisotope impair le plus abon-
dant dans le mélange naturel. Le Laboratoire National d’Oak Ridge nous a fourni
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cet isotope, enrichi 3 90 % mais contenant encore 10 7, de baryum 138. Le produit
liveé sous la forme stable Ba(NO,), n’est pas directement utilisable. Pour obtenir
le métal on forme par électrolyse un amalgame de I'isotope avec du mercure puis
on procede 2 une distillation lente sous vide!”)*,

v -

O LASECR T — —_—

Fig. 5. Enregistrement obtenu avec du baryum 137. La composante Ja plus faible est fortement
perturbée par des résonances parasites.

La fig. 5 donne un exemple d’enregistrement obtenu avec I'isotope 137 ainsi
préparé. Nous avons effectué plusieurs séries d’enregistrements correspondant 3
des conditions variées de pression de vapeur métallique et d’intensité laser. La
fig. 6 permet de comparer les intensités relatives pour deux valeurs nettement dif-
férentes du paramétre de saturation.

e
o

Fig. 6. Comparaison des structures enregistrées pour deux valeurs du paramétre de saturation.
Pour la courbe 1 Pintensité laser a été réduite d’un facteur cing par rapport 2 la courbe 2,

* Je remercie M. Platzer chef du S.E.A. (Laboratoires du C.E.A. de Fontenay-aux-Roses) et
plus particulidrement Mme Duvet et Mlle Petit qui ont procédé i P'élaboration de I"amalgame.
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Dans cette étude le nombre d’atomes absorbeurs est réparti sur un grand nombre
de composantes. Un bon rapport signal/bruit ne peut étre obtenu que pour un
degré de saturation assez fort et une densité de vapeur de baryum assez élevée.
Ceci, ajouté i Ja présence dans la vapeur métallique de traces de mercure qu’on
ne peut totalement éliminer lors de la distillation, cause un élargissement impor-
tant et nous n’avons pu résoudre complétement le groupe des composantes en-
registrées.

[
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Fig. 7. Structure théorique de la raie 2 = 1.5 4 pour le baryum 137. La courbe en pointillés
représente le profil laser. Les fleches | indiquent les résonances de croisement & nivean supérieur
commun,

La fig. 7 montre la structure théorique attendue. Les intensités relatives cor-
respondent & une absorption non saturée. Les fleches indiquent la position des
résonances parasites possibles. Pour la structure du niveau supérieur nous avons
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utilisé les valeurs expérimentales de Jackson et Tuan®:'7) obtenues sur la raie de
résonance A = 5535 A:

A('P)) = -3,61 £ 0,1mK,  B(P;) = 1,94 + 0,1 mK.

Ces valeurs ont été confirmées par d’autres auteurs, notamment par Kluge et
Otten?®) gui ont effectué des mesures par croisement de niveau, Pour le nivean
inférieur, un calcul en couplage intermédiaire tenant compte de I'interaction entre
les niveaux 6s5d (*D,) et 6s5d (*D,) donne Pordre de grandeur de la constante
dipolaire. Un calcul plus précis utilisant la méthode du potentiel paramétrique!?
a été effectué par Couarraze au Laboratoire Aimé Cotton2°). Aprés optimisation
du potentiel snivant le critére spectroscopique il a obtenu pour les constantes

A('Dy) = =3,1mK,  B('D,) = 0,49 mK.

Cette valeur de B est obtenue en prenant pour le moment quadrupolaire Ja valeur
0 = 0,20 x 10724 cm? déduite des mesures de Jackson et Tuan2!). La valeur
donnée par Zu Putlitz Q@ = 0,28 x 10~2* ¢m? conduirait &

B(*D,) = 0,69 mK.

Compte tenu de ces valeurs et de la loi sur les intensités relatives une identifica-
tion raisonable de la structure est celle présentée sur la fig. 6. La composante la
plus intense correspond A la transition F = $ —+ F = 1. Elle est fortement per-
turbée par la présence de la composante due au baryum 138. Les enregistrements
effectués avec du baryum naturel permettent seulement de situer celle-ci de fagon
approchée. En effet I’étalonnage en fréquence ne peut en aucun cas servir de
repérage absolu. Nous avons vérifié qu’au cours d’un méme enregistrement il n’y
a pas de «glissement» du systéme de franges par rapport 2 la structure. Par contre
d’un enregistrement  'autre la position des franges est aléatoire. La composante
moyenne C' est due essentiellement & la transition F = 3 - F = 4. La compo-
sante faible F =4 - F = 3 est noyée dans les pieds des précédentes. Enfin Ja
composante la plus faible D correspond 4 F = 1 = F = Letaux deux composan-
tes parasites trés voisines.

Pour extraire les positions réelles des différentes composantes nous avons utilisé
un programme de reconstitution de profils mis au point au Laboratoire Aimé
Cotton par Luc??). Son emploi est rendu délicat par P’absence d’information pré-
cise sur les intensités relatives et par la présence de plusieurs résonances de croise-
ment. Avant de tenter une reconstitution de profil nous avons analysé leur in-
fluence sur le profil enregistré.

Dans la plage spectrale balayée par le laser nous trouvons cing résonances de
croisement. Deux d’entre elles couplent des composantes & nivean inférieur com-
mun (composantes F-B et E-C),
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Les composantes F et B sont assez faibles et leur distance est de Iordre de
grandeur de Ja largeur Doppler. L’intensité de la composante parasite correspon-
dante doit étre assez faible devant celle de D. Il n’en est pas de méme pour la com-
posante due au couple E, C plus proches et plus intenses; on doit s’attendre A une
intensité comparable a celle de D.

En ce qui concerne les résonances couplant des composantes par le niveau
supérieur un calcul simple utilisant les résultats de Holt!%), montre que pour le
cas étudi¢ leur intensité est trés faible. Ceci est df en partie 4 I’effet des collisions
mais aussi au fait que la plapart des atomes du niveau ‘P, retournent, trés rapide-
ment, vers Je niveau fondamental S, et non vers le niveau métastable, Nous
supposerons donc négligeable Iinfluence des résonances de ce type.

Nous avons effectué un calcul de reconstitution de profil pour chaque enregistre-
ment correspondant a des conditions expérimentales données (essentiellement
valeur du paramétre de saturation et densité de vapeur métallique). Nous avons
fourni au programme un relevé point par point du profil expérimental moyenné
sur plusieurs ordres successifs pour chaque enregistrement et corrigé de I'influ-
ence de la variation de J; en fonction de w. Nous avons supposé que le profil de
chaque composante est une fonction de Lorentz dont nous avons laissé libre la
largeur, Nous avons alors fait deux séries de calculs.

Dans la premiére série la petite composante a été supposée simple, hypothése
justifiée par l'incertitude assez grande sur sa position. Son intensité ainsi que celle
des autres composantes hyperfines a été laissé libre, Par contre, on a fixé le rap-
port de Pintensité de la composante du baryum 138 a Iintensité de la composante
B. Enfin, nous avons imposé la loi de Casimir. Dans ces conditions on trouve
pour le 1D,

A= -33+4+005mK, B =076 + 0,15 mK.

L'incertitude donnée ici représente I’écart maximum par rapport a la valeur
moyenne trouvée pour ’ensemble des enregistrements.

Simultanément on obtient une valeur pour le déplacement isotopique 137-138
de la transition:

da(138-137) = 3 £ 0,15 mK.

Dans la seconde série nous avons tenté une reconstitution de profil en ne tenant
compte que de la partie la mieux définie des enregistrements, celle comprenant les
composantes A, B et C. Avec des contraintes analogues aux précédentes nous
avons trouvé

A=-34401mK, B =107%0,2mK,

do (138-137) = 3,1 + 0,2 mK.




STRUCTURE HYPERFINE PAR ABSORPTION SATUREE 583

Les incertitudes réelles sur 4, B et o sont certainement supérieures i celles in-
diquées ci-dessus. En définitive la seule grandeur fixée avec une bonne précision

re

est 'écart antre les composantes A et C:
ds (A-C) = 4,28 + 0,05 mK.,

St on prend pour B la valeur déduite des calculs de Couarraze pour Q =~ 0,24
% 1072% cm? cet écart donne pour la constante dipolaire:

A= —3,26 mK.

En définitive, il semble raisonnable de prendre les valeurs suivantes:
A(Dy) = -3.3 + 0,2mK, B('D;) = 0,7 + 0,3mK.
0o (138-137) = 3 + 0,3 mK.

Le signe du déplacement isotopique, opposé A celui obtenu par Jackson et Tuan?4)
sur la raie de résonance s’explique par un effet de volume trés faible pour le niveau
inférieur.

5. Conclusion. Par cette étude nous pensons avoir montré Pintérét que présente
'application des techniques d’absorption saturée a I’étude de transitions atomi-
ques. Malgré des conditions difficiles nous avons pu obtenir une mesure du multi-
plet hyperfin et un ordre de grandeur du déplacement isotopique 137-138,

Il semble cependant que cette méthode soit mieux adaptée A la mesure des dé-
placements isotopiques (en particulier lorsqu’on ne dispose pas d’isotopes séparés)
puisque dans ce cas les intensités relatives sont respectées et qu’il n’y a pas de
composantes 4 niveau commun. L’étude des structures hyperfines semble plus
délicate en particulier lorsque la structure n’est pas complétement résolue.

Actuellement nous sommes limités a Pétude de transitions d’absorption don-
nant lieu aussi & I'effet laser ou coincidant avec des raies laser d’autres éléments.
On peut envisager un développement important dés que Pon disposera de laser i
longueur d’onde ajustable dans un large domaine ayant en méme temps une fré-
quence trés bien définie.

L’intérét de la méthode ne se limite pas a Pétude de structures hyperfines ou
isotopiques. Elle est bien adaptée A la mesure des facteurs de Landé en champ
faible. D’autre part Ieffet Doppler ne masque plus la largeur homogéne de Ia
raie; on peut songer & étudier ainsi les mécanismes des collisions, la mesure des
élargissements et des déplacements par pression se faisant presque directement sur
le profil homogeéne de la raie.
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