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INTRODUCTION



L'utilisation des lasers moncmcdes accordables en fréquence a pro-
fondément renouvelé la spectroscopie d'absorption. Certaines expérien-
ces nouvelles mettent & profit la puissance importente délivrée par les
lasers & colorant. Dans d'autres expériences le principe reste classi-
que, le laser monochromateur rendant simplement ces expériences plus
aisées, C'est le cas de 1'dtude des profils des raies atomiques ol seul
un petit domaine spectral centré sur la raie est utile et ol il n'est
pas nécessaire de disposer d'une grande puissance. Ces conditions peu-
vent &tre réalisdes pour les lasers & gaz et ce type d'études a été mis
en oeuvre au laboratcire deés 1967 [1][2]. En effet un nombre important
de-transitions laser dans l'infra-rouge a été obtenu dans les gaz rares.
La réalisation d'vn iaser & xénon monomede dont ia variatbion en fréguence
sur un petit domaine spectral (2 10 uK) est assuréde par le déplacement
d'un des miroirs de la cavité, a permis 4'étudier 1'élargissement et le
déplacement par pression de la raie & 3,36 pnm du xénon {3]. La méme
étude, mais en présence de krypion, feit apparaitre des profils spec-
traux fortement perturbés. Pour interpréter ces profils, il est néces-
gsaire de faire intervenir un transfert sur le niveau inférieur de la

transition. En effet, & un transfert d'excitation non résommant est

-



associé un profil Doppler quasi-rectangulaire dent la largeur est direc-
tement liéde & la valeur du défaut d'énergie. Une étude sysidmaticue des
brofils anormaux & été entreprise [4]. A priori, plusieurs niveaux du
krypton pouvaient &tre & 1'origine de ces profils [5]. Une détermina-
tion plus élabprée de la forme des profils & permis, & partir 4 hypo-
théses simples, d'identifier le niveau donneur d'excitation au méta-

atable 5s[3/2]2 du krypton.

Au stade de 1'étude, il restait & confirmer par une expérience di-
recte l'origine du transfert et & le caractériser par la mesure de sa
section efficace. La premitére expérience a été menée & bien par 1'uti-
lisstion d'un laser & colorant modifiant la population du métastable
[6]. La seconde expérience de plus longue durée nécessite des mesures
de population de niveaux du krypton et du zénon. La description de ces

expériences est l'objet de ce mémoire.



CHAPITRE I

LES TRANSFERTS D'EXCITATION




Parmi les collisions inélastigues pouvant se produire entre deux
particules, nous allons considdérer plus particulidrement les collisions
de seconde espdce | 7 ] qui donmnent lieu & un transfert d'excitation en-

tre deux atomes ; ce sont les choes ol l'un des deux atomes, initialement

5

dans un état excité, cede son énergie d'excitation & l'auire atome qui,
& la suite de ce choc, passe & son tour dans un état excitéd selon la re-

lation suivante :
A¥ 4 B> A 4+ BY 1+ AW : (1)

ot AW représente la différence entre les énergies des dtats A* et

B* ., Ce défaut d'énergie AW se répartit sous forme d'énergie cindtique
entre les deux atomes, Ia relation inverse de la relation (1) existe :
1'énergie cinétique relative disponible dans le sysitéme du centre de masse
peut étre utilisée pour combler le défaut dl'énergie AW entre les niveaux
A¥ et B¥* et permetire l'excitation de 1l'atome A % partir d'un atome

B* , Tous pourrcns généralemert négliger ce processus inverse,

Il est traditionnellement admis qu'un petit défaut d'énergie AV
augmente l'efficacité d'un transfert. De méme Wigner a montré que lg
conservation du spin total résultant du systéme formé par les deux atomes

est une condition favorable.

Ces transferts dlexcitation entre les atomes peuvent



jouer un rdle important dans les décharges. Un exemple trés connu est

?S et 2 38 de

celul des transferts dlexcitation entre les niveauxr 2
P . N . . 5 5 .
1'Héliuwm et les niveaux des configurations 2p74s et 2p"5s du Néon,

niveaux supérieurs des transitions laser & 0,63 pum , 1,15 pn et 3,39 um

A\

]

du néon (Javan [81]),

Mise & part la possibilité dtobtenir 1'effelt laser pour certaines
transitions, 11 existe d'autres manifestations plus simples des itrans-
ferts d'excitafion entre deux ¢léments
Considérons un mélange d'atomes A et B (voir figure). Par absorption
d'une raie de réscnance, des atomes A  sont porids dans 1t'état  A¥
Ils peuvent alors de désexciter soit par transiﬁion radiative, soit
par transfert.d‘exéitation avec des atomes B initislement dans 1'état

fondamental.

N

e e = = = D

A

\/ B

L'existence du transfert provoque une diminution de 1'intensité de la~
raie de résonance due & la présence des atomes B . (e phénomdne porte

le nom de "quenching'" de la raie de résonance, Il constitue historiquement



la premisre mise en évidence expdrimentale des transferts d'excitation
faite par Wood en 191% [ 9] (une dimiﬁution sensible de 1'intensité de

la radiation de résonance émise par les atomes de mercure lors de 1'in-
troduction d'une petite quantité d'air dans la lampe & mercure a été
constatée). Ce nom de “guenching" est généralement associdé au dépeuple—
ment par transfert du niveau A% ., En effet les niveaux excités des
atomes étant souvent proches les uns des autres, un méme niveau A* peut

&tre "donneur d'excitation™ pour plusieurs niveaux voisins de ltatome B,

On peut également étudier 1'émission des atomes B¥ excitds par
transfert. L'apparition,dans l'émission du mélange gazeux, de raies d'a-
tomes excités par collision constitue aussi une mise en évidence directe
de 1'existence des transferts d'excitafion. Ce phénoméne porte le nom
de "fluorescence sensibilisée" et la premidre expérieﬁce a été faite en

1922 par Cario et Franck sur le mélange Mercure-Thaliium [10].



T, GRANDEURS CARACTERISTIQUEZ D'UN TRAHNSFERT D'EXCITATION.

.

1) Section efficace thermigue.

En théorie classique des collisions on définit une section efficace
de collisicn @ pour les Nc particules d'une cible fixe lorsque les
Np particules projectiles ont une vitesse donnée v par

X _choes

= N
N cible = Np @V At .

Par analogie, dans le cas de choc avec transfert d'excitation, les parti-
cules projectiles seront les atomes A¥ _ les particules cibles les
atomes B dans 1'état fondamental.‘ Si la distribution des vitesses re-
latives des atomes est isctrope dans 1'espace, la probasbilité pour gue
les atomes A et B, dont la vitesse relative est telle que son module
soit compris entre V. et v_ 4+ dvr , Sublssent un choc avec transfert

i

d'excitation est :

dn
=N, Q(Vr) v, f(vr) dv_.dt
0B
ol @ NA* est la densité d'atomes dans 1'état A*
NoB est la densité d'atomes B dans 1'état fondamental

dn  le nombre de chocs par unité de volume donnant lieu & un
transfert
et f(vr) la fonction de distribution des modules des vitesses

relatives,



Ta section efficace est notde Q(Vr) car elle peut & priori dépendre

du module de la viltesse relative des atomes A et B .

le nombre de chocs efficaces par unité de volume et par unité de temps

pour tous les modules vr des vitesses relatives possibles est

an “ ,
= N Mg fo Q(vr).vr.f(vr) v, ) {2)

Par définition des valeurs moyennes on a :

(=]

jo av )ov £lv ) av = (v, ).v, ;
nous posons Q(vr).vr =@ v,

ol Q@ est une section efficace effective de collision [11] et ;; est

la vitesse relative moyenne des atomes A et B .

L'équation (2) s'éerit alors
4N —

Dans le cas ol la distribution des modules des vitesses relatives des
atomes est une distributicn de Maxwell-RBoltzmann, la vitesse relative

moyenne est donnée par

e 8kT
-

T AT

ol p est la masse réduite du couple dlatomes A et B .

Ia section efficace @ est alors appelée sechion efficace thermigue
(QT) car elle dépend de la tempdérature si Q(vr) dépend effectivement

de v ..
T



Ie nombre de chocs efficaces par unité de volume et par unité de temps
donnant lieu & wn transfert correspond a la densité d'atomes B qui, par
unité de temps, passent de 1'état fondamental & l'état B* & la suite de

collisions avec les atomes A¥ , On a donc :

a (dNB_X_‘) ) (dN S
dt ~ 4t ‘transfert ' 4t ‘transfert '
La relation (3) peut s'éerire :
dN
A'X‘ P
g = Vellm vy (4)

et 1'on peut définir une constante de temps ¥ du transfert associde au

gquenching du niveau A¥ par

—=N_Qv. . (5)

Aprés avoir défini la section efficace @ du fransfert et avant d'exposer
quelques méthodes utilisées pour la mesurer, nous allons nous intéresser
au défaut d'énergie AW entre les niveaux A*¥ et B¥ ., Nous avons dit
que cette énergie AW se répartissait sous forme d'énergie cinédtique
entre les deux partenaires de la collision, Lorsque le défaut d'énergie
AW est grand devant 1'énergie thermique ( AW > kT ), les atomes ayvant
subl un transfert ont des vitesses différentes des vitesses dlagitation
thermique. Nous allons donc éiudier maintenant les modifications appor-

tées par le transfert & la distribution des vitesses.

2) Profil Doppler caractéristique,

a) Calcul du profil.
Comme dans le paragraphe précédent nous appeleons v le module de la

vitesse et v, sa projection sur un axe ox



Supposons d'abord que les atomes A et B ont des vilesses d'agitation
thermique négligeables avant la collision et regardens ce quil se passe
pour deux atomes seulement,

Ces deux atomes ont respectivement, aprés le choc, des vitesses vy et
v_  telles que la quantité de mouvement et 1'énergie totale soient con-

B

servées, On a donc les relations suivantes :

—_ — -3
My V, + mB vy = 0
2 2
- 7 hl i 4 -ju = 1 J
el EA oz my Vo o+ By o my v 1A* + EB
i , 2 2
soit %-mA v, "+ %-mB vy = AW .

par l'atome B est donc :

T1 1lui correspond un déplacement Doppler Av de la tréquence de la raie
émise par l'atome B* . (e déplacement est donné par la relation :

v
& _ B cos B
c

v =
ol @ est 1'angle formé par la direction du déplacement de l'atome avec

celle du photon émis,

Ces relations sont valables pour tous les atomes B , et 1l'ensemble
des vitesses dues au transfert se répartit selon une distribution iso-
b

trope dans l'espace ;3 un calcul simple donne la forme du wrofil associé

4 cette distribution.
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Soit Nb le nombre d'atomes dans 1'état B* ayant acquis une vi-
tesse v, dans une direction x donnds et dNB* le nombre dtatomes B¥

dont la composante de la vitesse dans cette méme dirvecticon est comprise

entre v et v -~ dv
X X x

. . . aQ
I'isotropie de l'espace impose 1 dNB* = NB*-Z;
Vx
or dQ = 27 sin 6.d6 et cos B =
‘ ' 1 dv,,
denc dNB* =5 NB* sin 6,40 = NB*'“;“

Soit f(vx) la fonetion de distribution des vitesses Vx des ato-
mes B (j}(vx)dvx = 1) on a :
s
dNB* = NB* f(vx)dvX et donc f(vx) =

Lz distribution des vitesses a 1l'allure ci-dessous :

Af(vx)

1/2v




-1 -

Nous allons maintenant reprendre la méme étude dans le cas ol les
vitesses thermiques des atomes A et‘ B avant la collision ne sont plus
négligeables,
les deux atomes A et .B ont une vitesse initiale relative de module
V. a laguelle est associée une énergie cinétique wr dans le systéme du
centre de masse,

Apreés le choc, la conservation de la guantité de mouvement et celle de
1'énergie totale conduisent aux équations suivantes dans le systéme du

centre de masse

—-)] -—)I _ —>
mvy meVy = 0
2 2

% 1 1 A 15 . AL .
e 3 mAvA + 5 vaB Wr + AW

. 2m, (Aw4-ur)
Ltatome B a donc aprés le choc une vitesse v = .

B mB (QA+mB)

Considérons un couple d'atomes A et B pris au hasard dans notre mé-
lange gazeux : il est toujours possible de décompoéer la vitesse totale
de 1l'atome B en une vitesse relative définie dans le systéme du centre
de masse et une vitesse d'entrainement., Pour 1l'ensenble des atomes B
les distributions de ces 2 vitesses sont des distributions de Maxwell-
Boltzmann indépendantes avant le choc., Ie transfert d'excitation ne dé-
pendant gue des positions et des vitesses relatives des atomes A et B,
seule lg distribution des vitesses relatives sera perturbée par le trans-
fert. les deux distributions de vitesse aprés le choec restant indépen-
dantes, la distribution finale sera obitenue en convoluant les distribu~
tions des vitesses d'entrainement et relatives [12 ] . Nous allons cher-

cher la forme de la distribution des vitesses relatives aprés la collision.



Avant le choe, chague atome B a une vitesse relative v, dans le

repére du centre de masse ; apres le choc 1l a wne vitesse Vp telle
que :
' m
1 2 4 2 A
T My Voo ¥ F My Voo Ly
A B
. . . . , e 2k T
soit en introduisant la vitesse caractéristique Ve = Tno  avec
mB2
m = “Ef' sl p est la masse réduite (A , B) et en posant
v v
0 r " rf ot 2 AW
e = o = T H
v ! v RT !
ro o

la relation précédente s'éerit :

2 2

u, = u <+ &

2
T
Cette relation définit le changement de variable gui lie les densités de

probabilité gz(u) et gkuf) avant et aprés transfert. Compte tenu de

1tisoiropie, on obtient, pour une composante u de la densité

de probabilité :
oo 91 ( G - X )
’ i f

f(ufx) e > 5 du.  pour qux] >«
qu [ Ug ~
X
f(ufx) = f(a) pour qux] < o
avec gzi(u) o Q(u) u3 exp[—ug] .

Pour « atteignant quelgques unités su plus, la distribution des

vitesses relatives dans une direction donnée a l'allure suivante :

1P U0

> Uy

” 0 2



-1% -

la forme de la courbe dépend peu de la Tonction glu) et sa largeur &
mi-hauteur est peu supérieuwre & 20 . Théoriguement la partie centrale

est parfaitement plate sur une largeur égale & 2a .

Pour tenir compie des vitesses d'enirainemeni il faul convoluer la
distribution précédente par wne distribution geuseilenne, On obhtient

alors la distribution finale des vitesses qui a 1'allure ci~dessous.

- O o fx

le nouveau profil est moins plat au centre et plus £talé dans les ailes
mais sa largeur n'est pratiquement pas accrue. Elle est liéde & la valeur
du défaut d'énergie AW entre les niveaux A% et B* et peut &tre uti-
lisée pour déterminer le niveau donneur d'excitation lors du transfert.

Dans 1'échelle des fréquences le segment [~ ,+a] a pour largeur :

Ces profils Doppler quasi-rectangulaires peuvent &tre medifiés par
les chocs élastiques entre les particules, Ces chocs tendent & therma-
liser les vitesses des atomes, clest-3-~dire & les ramener & une distri-

bution de vitesse de Maxwell-Boltzmann, Deux cas limites se présentent ;
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~ S5i la durée de vie des atomes dans 1'état B* est trds grande
devant le temps moven entre deux collisions, 1téguilibre thermodynamique
est rétabli avant la désexcitation radiative des atomes, leur distribu~-
tion de vitesse lors de l'émission est celle de Maxwell-Boltzmann sans

trace de transfert.

~ 81 la durée de vie de ces atomes B* est tr2s petite devant le
temps moyen enire 2 collisions, ils se désexcitent par transition radia-
tive avant gue leur distribution de vitesse n'aif été modifide par les
choes thermalisants, Ies profils d'émission de ces atomes sont alors des
profils Doppler quasi-rectangulaires tels que ceux décrits plus haut.
Dans les cas intermédiaires, les profils d'émission des atomes B¥ sont

plus ou moins modifiéds par la thermalisation.

b) Observation d'un profil Doppler caractéristigue.

Nous wvenons de veir qu'un défaut d4'énergie AW‘, suffisamment grand
devant kT , entre les niveaux A* et B* impliqués dans un tranafert,
donne lieu & une distribution de vitesses trés différente de la distribu—
tion normale pour les atomes ayant subi le transfert., i la durde de vie
des atomes dans 1'état B¥ est suffisamment courte pour que la thermali-
sation intervienne peu, l'analyse des profils des raies dmises ou absor—
bées & partir de ce niveau B* peut permettre de meitre en évidence ce
phénomene de transfert d'excitation. Lorsque la raie de fluorescence
sensibilisde appartient au domaine visible, il est possible b 1'aide d'un
spectroméire Fabry-Perot de faire l'analyse du vrofil speciral de cette
raie, Ie profil n'esi plus gaussien mais quasi-rectangulairs et plus ou

moins affecté par la thermalisation ; sa largewr A mi-hauteur est
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supéricure a la largeur Doppler normale. La comparalson entre les pro-
fils dtune méme raie obtenus successivement en fluorescence sensibilisdée
et en fluorescence directe mei en dvidence llexistence dtun transfert
d'excitation en faisant apparaitre un dlargissement ainsi gqu'une défor-

mation du profil.

Lors d'expériences sur le  mélange Mercure -~ Cadimium, CHERONW

[13] a mis en évidence 1'élargissement de la raie de fluorescence sensi~
- . rd O

bilisée duv Cadmiuwm & 5 086 A mais si une déformation du profil de cette
raie a bien été constatde, le profil gquasi-rectangulaire n'a pu étre en-
registré directement. Ies élargissements mesurés sont significatifs
puisgue la largeur de la raie de flucrescence sensibilisée est de 91 mK
alors gue celie de la raie de fluorescence directe est de 45 mK pour une

pression de cadmium de quelgues 10_5 Torr. Sosinskii et coll, [14] ont

obtenu des résultats similaires,

Dans le cas d'une excitation dans une décharge, la population due
aux chocs éiectroniques est généralement supérieure & la population due
au transfert. Il est alors tres difficile de meitre ce transfert en
évidence sur le profil. Nous verrons toutefols un cas ol 1'on peut obte-
nir expérimentalement le profil di au transfert lors d'une excitation par

décharge électrique.
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IT, HETHODES DR MESURE DE LA SECTIOH E¥RICACE @ DB TRANSIERT.

La section efficace de transfert étant définie par

4 i
/aNB*\ e - ;QNA*\
el = il V. o= =
Lodb * podb
\ v / transfert B * \ b }transfert
dN,,,
pour calculer Q , il faut dene mesurer e et NA* . Connaissant la
tempdrature du mélange N est alors déterminée par une mesure de pres-

0B

sion (NOB = P/kT) et ?;' est caleculée en supposant que la distribution

des vitesses relatives est une distribution de Maxwell-Boltzmann,

Nous allons donner deux exemples d'application du phénomeéne de fluo-
rescence gensibiliséde & la mesure de la section efficace selon que la
raie de résonance utilisée pour exciter le niveau donneur appartient au
domaine visible ou au domaine ultra~violet, puis nous indiquerons une
néthode de mesure de la section efficace de transfert dans le cas d'une
excitation par décharge ét enfin un exemple de détermination de section
efficace de quenching & partir de la mesure du temps < assoclé au phé-

noméne de transfert.

1) Intensité de la Fluorescence sensibilisée.

a) Excitation optigue directe.

Considérons un transfert d'excitation entre un atome A% et un atone
B dans son état fondamental. Nous supposons, pour simplifier, que le

nivean A* ne transfere son excitation que sur un seul niveau B¥ .,
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Vi, Ap )

S \%3 \
k)

le niveau A¥* est peuplé sélectivement par absorption de sa raie
de résonance ; 1l regoit s atomes par seconde. Ies équations de régine

stationnaire pour les niveaux A* et B¥ sont :

a a \
Ny . / NA*\ KdNA*E = 0
at ~ 77 Tloat | -
\ as }transfert | at ‘émis,spont, -
et
5 / Y
LA {/dNB_X_\ / AN .
d’ = H e “""—""""‘E, =
v \ at /transfert g /émis.spont.
clest-a-dire :
dN
A¥ 1
- =8~ (7 . 4 )N =0
at ab Ty A%
et
dNB* . T
gt = Max Py T Ay Vg 70
ol T est la durde de vie effective des atomes A dans 1'état A¥*
Abi la probabilité d'émission spontande de la raie de fluorescence sen-—

c sk . . 1 .- . .
sibilisée (qul sera remplacée par —— s1 1l y a plusieurs rales de
B*
fluorescence sensibilisée), et Zab le nombre de transferts par atome

excitéd A et par seconds.
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/AN N -

R iy /N =N_ QY
_— *_‘

ap \ dt‘/transfert A oB T

O définit N, comne étant le rapport de 1t'intensité de la raie de
fluorescence émise par les atomes A% et de 1'intensité de la raie de

fluorescence sensibilisée émise par les atomes B¥ ,

Ny, = Z = %, N _@v .

Taxt Yap A% ToB T

la mesure de ce rapport LR permet donc de calculer la section efficace
de transfert, La précision est toutefols limitde : par la nécessité de
connaitre les valeurs absolues des probabilités de transitions, par les
mesures de population basdes sur des mesures de pression, par l'emprison-

rement de radiation et surtout par les mesures d'intensités,

Cette méthode basée directement sur le phénoméne de fluorescence
sensibilisée a été utilisée par Krause et ses collaborateurs [15,16].1ls
ont, ﬁar exemple, déterminé les sections efficaces de transfert d'exci-
tation du doublet 5 2P du Rubidium vers le doublet 6 2P du Céesium,
Par absorption du doublet de résonance (A = T 800 E et A =TT 948 K)
les atomes de rubidium du mélange inerte sont pertés dans 1'un des éiats

5 2P et 5 2P1/2 . Ies atomes de césium initialement dans leut état

3/2
fondamental sont excités dans 1'un des états 6 2P3/2 et 5 2P1/2 par

collision avec les atomes de rubidium.
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Ia mesure des divers rapports d'intensité n  en utilisant 1l'une ou
1'autre des deux rales de résonance du rubidium leur a pernis de déter-
miner les diverses sections efficaces de transfert poriées dans le ta-

bleau ci-dessous avec les écarts d'énergie entre les niveaux considérés,

. o} —

Transfert Q (AZ) AW / e cm 1

Rb[52P > s | 658, 0 1,5 % 0,4 847
1/2 5/2 ’ ’

Rb | 5 %8, > 0Cs | 6°P, 5 0,5 + 0,1 1401
1/2 1/2 s

Rb | & %p > =08 | 6P, 0 0,9 t 0,2 1084
3/2 3/2

Rb | 5 %B, >~ Co | 6 2P, > 0,3 & 0,1 1638
5/2 1/2 ’ ’




Malgré les incerititudes provenant de la détermination des rapports
d'intensité, ces valeurs des différentes sections efficaces de transfert
vérifient la rogle de Franck (1929) qui veut que § augmente guand le

défant d'énergie enitre les niveaux diminue. -
b) Excitation optigue & partir d'un niveau excité.

Lorsgue la raie de résonance correspondant au niveau donneur se
situe dans le domaine ultra-violet lointain, une excitation sélective de
ce niveau par absorption de cette raie est trés difficile & réaliser.

On peut éviter cette difficulté et étendre les possibilités de la méthode
en utilisant un niveau intermédisire comme base de l'excitation sélective.
Ce niveau intermédiaire doit &tre suffisamment peuplé pour gque le trans-
fert soit décelable ; le choix d'un niveau métastable ou fortement réson-
nant est donc tout particulidrement indiqué. Les atomes initialement
dans 1'état fondazmental sont portés dans ﬁn état métastable {ou pseudo-
nétastable) par une excitation électronique puis dans 1'état final d'ex-
citation par sbsorption de la raie correspondante. Cette excitation sé-

lective peut &tre réalisée & l'zide d'un laser accordable.
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Considérons le schéma ci-dessous des niveaux mis en jeu dans 1'expd-—

rience,

N a
‘ N\ |
fluoresc, b

s
laser fluoresc.

)

meétast.

Le transfert étudié ayant lieu du niveau & vers le niveau b nous ne
tiendrons pas compte du phénoméne inverse puisque la méthode est basée
sur une variation de l'excitation sélective du niveau donneur. Dans la
décharge les atomes peuvent &ire portés dans 1'état a directement ou

par désexcitation & partir de niveaux supérieurs.

La méthode de mesure de section efficace que nous allons exposer a
été utilisée par J. P. Grandin et coll. [18] pour 1'étude des transferts
néon-néon ; le faii que les niveaux & et b soient ceux d'un méme gaz

ne change rien au principe de la méthode.

51 Na et Nb sont les densités de population des niveaux & et

b respectivement, T, et Ty levrs durées de vie et = b le temps
a
moyen entre deux collisions gui donnent lieu & un transfert de a vers

b , en l'absence d'excitation laser l'équation de régime statiommaire du

nivean b s'éerit
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ol R rassemble des phénomdnes suscepbibles de modifier la population
du niveau b et quil ne sont pas lids & 1'excitation optigque par laser,
Fn présence de cette excitation laser et & condition que sa durée soit
suffisante pour permetire 1'établissement d'un régime stationnaire pour

le niveaw b on auvra ;

dn! ~N! N

soit, en posant AN = N' - N

ANb ANa ANa ab
- q?~'+';"“ = 0 clest-a~-dire Kﬁ“ :':T“ (6)
b ab “b b
Tt est défini par la relation {1.5).

Pour atteindre le rapport ANa/ANb , on mesure les intensités d'une raie
issue du niveau a et d'une raie issue de b avec et sans excitation

laser, FEn tenant compte des &galités priécédentes, on obtient :

(7)

Pour une pression p donnde on peut donc calculer la section efficace

AT
Qab a4 pariir de la détermination du rapport EEQ si 1ton connalt tous
b
les facteurs intervenant dans 1'expression (7) {autres que Qab ). la
AT
courbe Eié'z f(?/p) doit é&tre une droite si aucun phénomdéne annexe ne
_ b

vier rTurbaer i uence u transiert. Par suite s Transiertlts
ient perturd 1tinfl du t Fert P te d 1 Tert
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inverses négligds ci—dessus, un terme indépendant de p slajoute au
second membre de (7) mais la pente n'est pas modifide. J. P, Grandin et
collg ont bien obtenu une droite dans le cas das transferis entre les
mais pour éliminer les effete secondaives, il leur

niveaux 2p du néon ;

Y

faut extrapoler 3 courant de décharge nul pour chaque valeur de P .

Ies valeurs des sections efficaces qu'ils ont oblenues sont présentées
dans le tableau ci-dessous {leurs principales causes 4'incertitude sont
lides & la détermination des probabilités de transition et & celle de la

température).

Transfert | AW/hc cm—1 A ﬁ Iy K Q RZ

a b ab
2P3 - 2P4 ~59 6074 6086 31,1 & 2
2P, ™ Py +59 6096 6074 4,8%0,5
2p5-» 2p4 -86 5976 5945 4,6 £ 0,5
2p4 - 2p5 +86 6678 6717 3,6 F 0,5

2) Mesure de la section efficace Q pour une excitation par dé-

charge électrigue,

les notations prises sont les mémes que précédemment ; on appelle a
Je niveauw domneur et b le niveau receveur, le niveau dounneur dlexciia~

tion étant maintenant un niveau métastable.
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La méthode déerite ici, mise en csuvre par Ricard et Deschamps [19},
repose essentiellement sur la mesure de concentrations de métastables en
Tonction du courant de décharge Les concentrations de gaz A et B
dtant données)., Ta mesure de ces concentrations de métastables est ef-
fectuée par des méthodes classigues d'absorption opiigue ; elles sont
lides au courant de décharge I par la relation (8) basée sur des hypo-

theses simplificatrices. Le bilan crdation-destruction des métastables

s'éerit
K, T=N [(K2~1~K2) + X, 1] (8)
ol K1 caractérisse l'excitation élecironique,
K2 est 1ié & la destruction des métastables sur les parois el est

calculable,

K, caractérise le transfer = v

3 transferty (K= Ko 0 v, )

et K4 permet de tenir compte des destruciions des métastables par les
électrons,

la relation (8) est bien vérifide par 1'expérience qui donne lieu, pour

le transfert Argon-Azote, & la courbe ci-dessous :
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Ia pente de la tangente A 1'origine & la courbe expérimentale est

d@pﬁs(@

K
1

K2-+K3

iz 6

K. est détermind par 1'intermédizire d'expériences auxiliaires ol sont

notamment mesurdes la tempdrature el la concentration électronique de la

décharge., Connaissant tg 0 on en déduit K‘3 el par conséquent Qab .
b 4

Toutelols cette méthode est tres indirecte et i1 faut s'attendre & obte~

nir des résultats fortement entachés d'incertitude.

Iz tableau ci-dessous donne les résultats obienus par Ricard et

Deschamps pour le mélange Argon-Azote

P
Niveaux d'Argon Q A"
% (2 *0,6)
2
31?1 (2 21 )
’p, (0,35 * 0,13)
191 (1,2 +0,6 )
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%) Mesure de la section efficace de Quenching en post décharge,

Nous avons wvu au paragraphe (I,1) gue l'on peut définir une cons-
tante de temps 1 associée an guenching d'un nivesu A¥ par

1
T NOB Q Vo *

La mesure de cette constanie de temps permet donc de calculer la section

efficace de quenching du niveau A% .

On peut définir une durde de vie 1' du niveau A¥ & partir de
tous les phénéménes autres que les transferts, Si ' est trés grand
par répport 4 % , la décroissance dans le temps de la concentration d'a-
tomes A¥ est dué éu transfert d'excitation. On peut donc obtenir =

en mesurant par absorption NA*(t) en post-décharge. Les mesures ne

,

peuvent étre exploitées que quand les phénoménes lids & la déchargze (ex-
citation électronigque, recombinaison, etc...) ont pratiguement cessé,

De Tagon générale NA* est alors trés faible., Si la duréde de vie des
niveaux receveurs est trés faible, la décroissance des atomes B* se
fait avec la méme constante de temps 1 gue la variation de la concen—
tration d'atomes donneurs, La mesuve de < peut alors étre faite en
étudiant 1'évolution des populations NA* ou NB* goit par abscrption,
soit par émission., Botchkova et Kousmnetsova [20] ont déterminé ainsi
les valeurs des sections efficaces de guenching des niveaux métastables
5 3PO du krypton par les atomes de xénon, les premiers niveaux
excitds du krypton et du xénon sont représentés sur la Figure 1. Dans

la post-luminescence d'une décharge & courant constant, la concentration

d'atomes néiastables de krypton est mesurdée par une méthode d'absorplicn



Ky Xe

Migure 1

Schéma simplilié des premiers niveaux excités

du Krvpton et du Xénon
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classique. La variation dans le temps de 1l'intensité de fluorescence

des raies du xénon (Figure 3) est en accord avec la variation de popu~—

lation des niveaux donneurs de krypton (Figure 2). En négligeant le

peuplement des niveaux de la configuration 6p du xénon di aux transi-
. ) 0

tions issuves des niveaux Ts et 5d (13000 - 20000 A), Botehkova et

Kouzneisova ont obtenu les valeurs suivantes pour les sections efficaces

de quenching des niveaux 3P? et 3PO du krypton
2 —
~ pour le niveau )PZ : o= (1,0 *20,3) 10 14 cm2
— pour le nivesu 3PO Qo= (1,6 0,5) 10~14 cm2

Ces résultats ont 416 obtenus & T = S500°K pour des pressions du mélange
xénon-krypton allant de 0,15 3 5 mm de mercure et des taux de krypton

variant entre 0,1 et 209, ,

En considérant le schéma de nivesux reprdsentd sur la Figure 1, on

voit que l'hypothése d'un transfert d'excitation entre le niveau réson—
1 a . [}

nant P1 du krypton et le niveau 78[3/2]1 du xénon peut &tre retenue

vi le Taible défaut d'énergie Cﬁf = 407 cm—i) entre ces niveaux, Tou~

tefois, pour mesurer le temps < associé au transfert en utilisant la
méthode décrite précédemment, la durde de vie du niveau 58'[1/2]? du
krypton doit étre supéricure & ce temps T et celle du nivean 73[3/2]1
du xénon doit lui &tre inférieure. Ies durdes de vie naturelles de ces
deux niveaux sont connues grice aux calculs de M, Aymar [21] :

T, =35 1077 s et
P

T‘75[3/2]1 =108 s
o

L'ordre de grendeur du temps 1 que 1'on cherche i nmesurer peut &tre

obtenu en évaluant les différentes grandeurs qui interviennent dans sa
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Figure 2

Décroissance avec le temps de la populetion des niveaux du ¥rypton

t, MKCeK
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Figure 3

Déeroissance avec le temps de 1'intensitd de fluorescence des raies du Xénon
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P . s . ; . - 15 2
définition., TPour une section efficace de quenching égale & 10 7 cm

pour une pression de xénon de 50 mT 5 00K, le teaps T est de 20 us

le niveau du krypton considérd est 1'un dés.premiers niveaux résonnants,
sa durde de vie radiative est courte (3,5 ?0"9 s), sa durdée de vie effec-
tive est augmentée par le phénomene d'emprisonnement de la radiation de
résonance, L'importance de cet emprisonnement de radiation a ¢été calculé
dans les cas simples de profils de raie purement Doppler et purement
Lorentzien par Holstein [22]. Nous avons appliqué ses calculs en suppo-
sant que le profil de la raie de résonance considérée est purement
Doppler ce gqui se Justifie par le fait gqu'a R00°%K la largeur Doppler est
30 fois plus grande gue la largeur homogeéne (respectivement 117 m¥ et

4 K pour une pression de krypton de 1 Torr)., Ce calcul nous a conduit
& une durée de vie de 350 ps pour le niveau 55‘[?/2]1 . Iss conditions
restrictives concernant les durée de vie des niveaux impligués dans le
transfert paraissant étre remplies, la mesure de t sur la fluorescence

en post décharge d'une raie du xénon doit éire possible,

Le choix des raies du xénon que nous utilisons pour mesurer T est
basé sur la valeur de leur probabilité de transition A calculée par
M. Aymar [21]. Ces valeurs ainsi que les longueurs d'onde des transitions
cerrespondantes sont données dans le Tableau 1, La raie de rdsonance
correspondant au niveau 78[5/2}j , e situant dans le domaine ultra-
0 O ' 3 bl
violet (k = 1170 A) , nous avons sélectionné les raies suivantes

6 -1
8

I

5,9 10

>
|

= 1,542 um (7s[3/2], - 6v[3/2].) A

A= 1,366 pm (78[3/2]1 - 6p[5/2]2) A = 8,5 10% &~



e
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Hous n'avons pas mené ce travall & son terme car des essals sulli-
samment poussés ont moniré que les railes & 1,542 pwm et 1,366 pm sont

émises avec une intensité trop faible coupte tenu des periormances des

récepteurs rapides qui conviennent pour cette région specirale,

Niveau Inférieur A (um) Ay )
62 1/2],, 1,879 1,60 10°
6p[3/2],, 1,606 3,08 10°
6p[3/2], 1,542 5,95 10°
6v{5/2], 1,366 8,48 10°
60[1/2], 1,127 0,57 10°
5p° s, 0,117 50 10°

Tableau 1

Igs probabilités de transition pour les raies issues du niveau
'7'8[3/2],j vers les niveaux de la configuration 6p ont été calculées
par M. Aymar. La probabilité de transition de ce niveau vers le niveau

fondamental correspond & des résultats expérimentaux,
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TRANSFERT XENON - XRYPTON
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Lors de 1'étude de 1'élargissement par pression de la raie & 3,%6 um
(6p[3/2]1 - 5d[5/2]2) du Xénon en présence de gaz éirangers, R. Vetter et
D. Reymann [23} ont obtenu des profils ne ressemblant plus & des profils
de Voigt lorsgue le gaz étranger était le Krypton, lLa présence de gquatre
niveaux du Krypton (deux métastables et deux résonnants) au voisinage des
niveaux correspondant & la transition & %,%6 um du Xénon Tit supposer
ltexistence de transfert d'excitation entre le Erypton et le Xénon, Tou-’
tefois 1tidentification du niveau du Xrypton responsable du transfert
n'est pas immédiate ; de nombreuses expdriences dans des conditions expé-
rimentales varides ont été nécessaires avant que le niveau donneur d'exe

citation ne soit identifié avec certitude.

Nous allons dans ce chapitre rappeler une partie des résultats et
des conclusions obtenus par 1, Hugon lors de sa Thése de Béme Cycle [4 ].
Nous expeserons ensuite comment nous avons obtenu une détermination expé-
rimentale directe du niveau du Krypton donneur d'excitation dans le

transfert,



I. LES PROFILS BT TEUR IRTERPRETATION,

1) Inregistrement d'un profil,

le montage expérimental utilisé (reprdsenté sur les Figures 1 et 2)

(O

ayant déjh été exposé [ 31[ 4] , nous n'en donnerens qu'une description
sommaire. Sur le faisceau issu du laser source, dont le tube contient
du Xénon et une forte pression d'Héliwn (en vue d'obtenir un élargisse~

ment par pression des profils des raies), sont prélevés deur faisceaux

de contrdle.

L'un est utilisé pour obtenir un étalonnage en fréquence & partir
des franges d'un étalon de Fabry-Pédrot sphérique confocal. L'épaisseur
du Fabry-Pérot est de G0 c¢m ce qui donne un interfrarge de 2;78 mK., le
second faisceau sert & l'asservissement en intensité du laser, Cette in-
tensitdé est maintenue & une valeur constante sur un domaine spmciral qui

peut atteindre 10 mK dans le cas de la raie & 3,36 um.

Le faisceau, d'intensité Io(v) , utilisé pour la mesure iraverse
le tube & décharge excitd par un courant modulé en créneaux & une fré-
quence de 250 Hz {modulation commandée par un chopper) . La détection
du faisceau apres la traversde du tube est assurée par une cellule photo-
N
voltafque Sb-In refroidie & 1l'azote liquide, qui est relide & un enve-
gistreur i quatre voies par 1'intermédiaire dlun systéme a détection syn-

chrone, La fraction amplifide ou absorbée du signal est la seule a étre

détectée car 1'émission propre du tube est négligeable,
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Py

Pour wn mélange ¥énon-Kryplon domné contenu dans le tube 4 décharge,
nous enregistrons le profil d'abscrption AI(v) de la raie & 3,36 m
avec un courant 1 de décharge et & une tempdrature T donnée, puils
nous Resurons Io(v) en supprimant l'excitation du tube & décharge et
en modviant directement & l'aide du chopper. Ces deux mesures de AI(v)
et de Io(v) étant Taites nous pouvons en déduire la valeur du coeffi-

client d'absorption k(v) en chaque point du profil puisque k(v) est

donné par :

k(v) = i‘l@g {1 4-%§%§%}

ot £ est la longuewr de la décharze.

In géndral le faisceau laser est faiblement absorbd, nous obienons

donc directement k(v) sur l'enregisirement k(v) = i‘%I(: .
70

2) Interprétation des profils anormaux cbtenus pour la rale & 3,36pm.

Considérons les deux niveaux de la transition & 3,%6 pm du xénon ;
soient s le niveau supérieur et 1 le niveau inférieur. Tl est pos-
sible de définir pour chacun de ces deux nivesux, un coefficient k qui
caractérise globalement soit l'émission induite {pour le niveau s ), soit
1'absorptian (pour ie niveau i ). Ces coefficients %k sont proportion—
nels & la population du niveau considéré, Pour une frégquence v donnde
on définit un coefficient monochromatique k(v) pour chacun des deux

niveaux par ; ki,s(v) = ki,s Pi,s (v)

ol Pi(v) est le profil normalisé associé & la distribution de vitesse

des atomes dans le niveau inférieur et Ps(v) celul du niveau supérieur.
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Pour la iransition considérée, le coefficient d'absorpiion monochro-

matique k(v) est simplement donné par

k(v) = ki(v) - ks(v) = kiPi(v) ~ kSPS(v)

S0it, en tenant compte de la proportionnalité entre les coefficients k

et les populations N des niveaux pour lesquels ils sont définis

2, (V)] (1)

3

klv) e« an P \v) - n
(v) « {n,2,(v)

N N - o . . i agot
avec : n :'g ot g est le poids statistigue du niveau congidéreé.

Nous nous placons dans le cas ol les profils spectraux sont unique-
ment Doppler (élargissement homogéne nédgligesble). En présence dtun
transfert d'excitation, & la population "normale" du niveau, dont la ré-
partition des vitesses est du type Maxwell-Boltzmann & la température
d'équilibre, s'ajoutie une population "anormale" doni la répartition des
vitesses est du type de celle calculde au chapitre précédent (1,2).

Supposons que le transfert d'excitation affecte le niveau inférieur de la

transition considérée, le premier terme de 1'expression de k(v) s'éerit:

t .t n .n
niPi(v) =n,/ R/ (v) + n, P, (v)

~, t . I - .
ou ni est la population supplémentaire du niveau dus au transfert,
t PR . . y o
R.(v) le profil Doppler gquasi-rectangulaire associé au transfert, n.
i i

. . . o n R . .
ia population normale du niveau inférievr et Pi(v) le profil qui Ilui

est associd,

Si nous représentons les deux profils Doppler P?(v) et P (v) paxr

2
une Tonction de Gauss G{v) , l'expression (1) s'éerit

k() « {af 1) () + G - n)) e} (2)
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Lorsque 1fton parvient & réaliser 1'dégalisation des populations nor-
. o N n .
males des niveaux supérieur et inferieur (ni -n_ = 0) , le profil enre-
(=]

glstré sera le profil assccié & la distribution anormale des vitesses

il est représenté sur la Figure 3,

Torsque la différence des populations normales est de 1l'eordre de
grandeur de le population transférde (n? - ng i+ nz) , le profil enre-
gistré est la superposition d'une gaussienne et d'un profil quasi rectan—
gulaire (Figure 4), L'analyse de ce type de profils permet d'effectuer
la séparation de ls gaussienne 2t du "platean” [4 } (Figure 5) (cf. Cha~

pitre 111, § I.1).

Emission
mduite

bsor pt:o

Figure 3 Figure 4 Figure

Des profils semblables & ceux des Figures 3 et 4 ont été obtenus
-pour la raie & 3,%6 pm du xénon en présence de krypton dans différentes
conditions de pression et de courant de décharge et de température,
Ltinterprétation de ces profils anormaux et termes de transfert paralt
donc devoir &ire retenue. De plus, ltallure des profils enregistrés
Figure 6)indique que le transfert affecte le niveau inférieur de la raie

& 3,%6 um , c'est-i~dire le niveau 6pl3 /2] du xénomn,
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%) Identification du niveau du krypton responssble du transieri :

4

la Pigure 77 représente une partie du disgramme d'énergie du xénon ei
dﬁ krypton, On pesut stattendre & trouver le niveaun du krypton responsa-
bie du ftransfert parmi les niveaux de la configuration 4P558 qui sont
les premiers niveaux excités du krypton : ils sont fortement psuplés et
proches des niveaux du xénon qui nous iniéressent. Nous n'allons pas re-

prendre en détail les différentes poasibilitds mais simplement indiguer

les deux hypothises gui ont été finalement retenues,

La premiere est celle d'un transfert direct & paritir du premier ni-
-
veau métastable 49355[3/2]2 du krypton., La probabilité de ce trans-
Tert parali 8ire laible et cela pour deux raisons ; tout d'abord le grand
. vy s . . o 5 e
défaut d'énergie entre ce niveau du kXrypton et le niveau 5Hp 6pL9/2]1 du
. AU -1 - e .
xénon { e = 1016 cm ) entraine, a priori, uns faible valeur de ia sec-
tion efficace, De plus, de nombreux niveaux du xénon sont proches du mé-
tastable, Les transferts résonnanis ou quasi-résonnants avec les niveaux

de 1a configuration 5955d duw xénon et en particulier le iransfert avec

8 _

o =15 cmué) , conduisent & un fort dépeuple-

le niveau 5955d|:1/2]1 (
ment de ce niveau ainsi que le confirme la grande valeur obienue par

Botchkova et Kouznetsova pour la section efficace de quenching [20].

[N

la deuxiéme hypolhése retenue est celle d'un transfert d'excitation

[ =
du niveau 4p)5s‘[1/2}1 du krypton vers le niveau 5p)73[3/2]j du xénon

i — ’
%g-: 407 cm 1) , le niveau 5135613[3/2]1 du xénon étant affectd par ce

transfert par 1'intermédiaire d'une transition radiative

( 6p[3/2]1 - ';fs["j/z]1 ) & 1,54 wa pour laguelle la probabilité d'émission
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. . . . 6 1
spontande calewlde par H. Aymar (4 = 5,9 107 s ) semble assez favora-

ble bien que le rappert de branchement soit faible.

Kous avons vu dans le chapitre précédent gue la largeur des profils
guasi-rectangulaires était lide au défaut d;énergie AW entre les niveaux
impligués dans le transfert ; 1'identification du niveau du krypton res-
ponsable du transfert a donc été faite par M, Hugon [4 | en comparant la
largewr expérimentale obtenue avec les largeurs calculdes en considérant
successivement les deux transferts retenus, ILes largeurs calculées asso-
cides aux deux transferts sont respectivement ; pour le transfert b partir
du niveau 55'[1/2]1 du krypton : ﬁc = %,7 mK & une température de 90°K
et ﬂc = 5,5 mK & cette méme température pour le transfert & partir du
niveau 53[3/2]2 du krypton, La largeur expérimentale obtenue & la tem-
pérature de 1l'oxygine liguide est en excellent accord.avec la larvgeur
calculée en supposant que le niveau du krypion responsable du transfert
801t le niveau 53[3/2]2 . La comparaison profil calculé — profil expi-
rimental est satisfaisante & cette tempdérature. Jes rdésultats 3 300K

sont également en bon accoerd.

Ie niveau métastable 58[3/2]P du krypton paralt done étre respon-—
sable du transfert d'excitation qui perturbe les profils de la raie &

3,36 um du xénon,
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1) Principe de la méthode utilisde.

La population transférée sur un nivezu est proportionnelle 4 la po-
pulation du nivesu donneur d'excitation. Si le niveau métastable
53[3/2]2 du kxrypton est bien le niveau donneur d'excitation lors du
transferi. vers le niveau 69[3/2]1 du xénon, une modification de sa po-
pulation deit amener une modification dans le méme sens de la population

transférée sur le niveau 6p[3/2] Cette modification de la population

-
transférée peut &tre mise en évidence sur le profil d'absorption de la

raie & 3,%6 pm par une augmentation ou une diminution de 1'abscrption sur

cette raie selon le sens de la modification de la population.

Nous avons choisi de dépeupler le niveau métastable du krypton par
absorption ; en dépeuplant ce niveaun nous devions observer une baisse de
la population transférée, c¢'est-i~dire une diminution de 1'absorption sur
tout le profil de la raie & %,36 pm , De plus la différence entre les

profils enregistirés respectivementl avec et sans dépeuplement du métastable

n'affecte gque la population transférde,

Cette opération de dépeuplement du niveau 58[3/2] du krypton psutl

2

2

étre réalisde trés efficacement si 1'on dispose d'une transition du

I

krypton dont la longueur d'onde se situe dans le domaine de fonciionnement
des lasers & colorant et dont le niveau supérieur se ddésexcite préféren-

ticllement vers un niveau autre que le niveau métastable, Ia trensition



] 0 '
53[5/2]2 — 5p'[1/2]1 (h = 5 570 A) réunit ces conditions, Son niveau

a

(@]
e s . " - -9 o
gupérieur a une durde de vie assez faible (7 =27 10 5 [21]) et les

probabilitdés d'émission spontande les plus fortes & partir de ce niveau

correspondent aux transiticns vers les niveaux 58’[1/2]0 (4 = 19,5

106 3"1)' et 55'[?/2],I (4 = 14,9 106 3—1) alors que la probabilité de
transition vers le niveau 53[3/2]2 n'est que 1,77 106 5! [25] (figure

8). Ceci a deux consédquences : d'une part le métastable est dépeuplé
efficacement, dlautre pari ce dépeuplement s'accompagne d'un accroisse~
ment de la population du niveau 53'[?/2]1 . 8i, donc, ce niveau est &
l'origine des profils anormaux observés sur la raie & %,%6 pum du xénon
(par suite d'un transfert indirect), 1l'opération de dépsuplement du méta-
stable aménera une augmentation de 1'absorpiion sur tout le profil de la
raie & 3,36 wn , alors gue si le métastable est & 1'origine du transfert

on observera une diminution de l'absorption.

2) Montage expérimental,

Ie montage utilisé est représentd sur la Pigure 9., La radiation
choisig pour dépeupler le niveau métastable du krypton est fournie parv
un laser & colorant accordable en fréguence, L'enregistrement du profil
de la raie & %,%6 um est faif avec le montage ddcrit en (1.1), mogifid de
fagon a assurer le passage du fTalsceau laser visible le long de l'axe du

.

tube. les deux faisceaux laser qui, psr commodilté, se propagent en sens

-

inverse, doivent donc étre superposdés dans le tube b décharge.

le laser & colorant que nous avons utilisé est de type Jet Stream

(Spectra Physics modéle n° 375), 1l fonctionne en continu, le colorant
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utilisé étant la Rhodamine 110. Il émet une puissance de guelques cenm

. R L .- . ~1
taines de milliwatts sur un intervalle speciral d'environ 1 cm et, de

ce failt, seule une Talilble pariie de 1o Cissance est utilisde,

L'enregistrement des profils se wit de la fagon suivanie
Pour une température donnée {géndrslement 90°K), pour wn mélange xénon-
krypton fixé et un covrant de décharge déterminé, nous avons enregisiré
successivenent
~ le profil d'absorption de la raie & 3,%6 um en dépeuplant le métastable

~

par absorption du faisceau du laser & colorant ;

- le profil d'absorption de cette méme rale en arrétant le laser &

colorant.

%) Résultats et Conclusion.

Pour la raie & 3,%6 pm du xénon nous avons obtenu les profils repré-
sentés sur la Figure 10, respeciivement : trace (a) sans laser a colorant,
trace (b) avec laser & colorant. Il apparait sur cette figure que 1'uti-
lisation du laser & colorant pour dépeupler le niveau métastable du
krypton entraine une diminution de 1'absorpiion sur tout le profil de la
raie 3 %,%6 pm . la différence des profils obtenus (trace (a) - trace
(b)) conduit & une courbe semblable & celle de la Figure 10, gui n'est

pas un profil caractéristique de transfert.

Si ltutilisation du laser & colorant n'avait euw pour consdguence gue

'3
iy

de diminuer la population transférde, le coefficient d'absorption k(v)
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+

correspondant A la différence des profils aurait été de la forme :
t ot
k(v) e sn] R() .

fin fait, des effets secondaires du dépeuplement se traduisent par 1'ap-
L
parition d'une variation de la différence des populations normales des

niveaux : k(v) est, au moins approximativement, de la forme :
[t .t n 1
k(v) o« iAni Ri(v) -+ (Ani-AnS) G(v)j
comme le montrent les profils expérimentaut,

Pour expliquer ces effels secondaires du pompage diverses hypothéses
peuvent étre avancdes. On peut supposer que le faitl de dépeupler le ni-
veau métastable avec un laser perturbe les mécanismes d'excitation élec—
tronigue des atomes aussi bien pour les atomes de kryplion gue pour ceux
de xénon, Il pesut alors se produire des variations de population des ni~-
veaux méme si ces niveaux ne sont pas impligués dans le iransfert., De
plus, le dépeuplement du niveau métastable diminue 1l'efficacité des
transferts psuplant les niveaux des configurations 5p55d et 5p56p du
xénon gqui, par 1'intermédiaire de transitions radiatives, peuplent les
niveaux de la configuration 5p56s ol la thermalisation intervient et
gqui scent le départ d'excitations électroniques. Toulefols ces deux expli-
cations possibles des effets secondaires du dépeuplement du méiastable ne

sont gue des hypotheses car ces phéncombnes sont assez peu connus,

Cette expérience de dépeuplement du niveau métastable du krypton par
un laser & colorant a permis, malgré 1'appariiion de phénomznes secondaie-

res, de confirmer gue le niveau 55[3/2]? du krypton est bien le niveau
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responsable des profils anormaux observés sur la raie & %,%6 pm . Cette
expérience nous a dgalemrent parmis de meiire en dévidence d'autres {trans-
ferts d'excitation & partir de ce niveau du kxrypion, En effet, la raie

& 3,50 um (6p[5/2]2 - 5d[7/2]3) présenté en présence de krypton des
profils d'abscrption semblables & ceux cbservés pour la raie & 3,36 pm |,
le dépeuplement du niveau métastable donne les mémes résuliats que pour
la raie & %,%6 pm , le profil associé au transfert étant, pour la raie 3
5,50 um o, plus large et d'intensité relative plus faible. On pesut toute-
fois en déduire que ce transfert se fait entre le niveau métastable du

krypton et le niveau 6p[5/2]2 du xénon.

De méme 1'amplification de la raie & 3,68 um (6p[1/2]1 - 5d[1/2]1)
est considérablement diminué, ce qui s'expligue par le transfert quasi-
résonnant entre le niveau métastable 55[3/2]2 du krypton et le niveau

5d[1/2]1 du xénon,

lNous nous sommes, en régle générale, plus particulidrement intéres—
sés au transfert vers le niveau 6p[3/2]1 du xénon, La confirmation
expérimentale de llorigine de ce iransfert nous a permis d'envisager la
nesure de la section efficace § de ce transfert. Ceci constitue

1'étape suivante de notre travail.



CHAPITRE III

MESURE DE LA SECTICN EFFICACE @ DE TRANSFERT
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le transfert de produisant entre les nivesux 58[3/2]2 du krypton

et 6p[3/2]1 du xénon peut &tre repriésenté par la relation suivante :
Kr* (53[3/2]2) + Xe (150) - Kr (130) + Xe¥ (6p['5/2]1) + AW

avec L 1016 cm—‘f .
he

(1e schéma simplifié des niveaux du krypton et du xénon intervenant dans

le transfert est représentd sur la Figure 1).

Nous avons vu au Chapitre I que la section efficace thernique de

transfert QT eat définie en fonction de la vilesse de transfert

[dN( Xe*)

par :
% L,

[QMM)_JT = W(xz*) N(Xe) @

v, .

dt T 'r

La densité N(Xe) d'atomes de xénon dans 1'état fondamental est dé-
terminée par une mesure de pression, la température, voisine de celle du

bain, étant connue avec une précision suffisante.

Ta vitesse relative moyenne des atomes esi :

ckT

V. om g =
ro ¥ om
olt. p  est la masse réduite xénon-krypton,
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Pour calculer la valeur de la section efficace QT nous devons ne-—
surer la population du niveau 5s[3/2]2 du krypton et déterminer

dNQXe*} - P \
. En reglime nermanenyc on &
T

.

dt
EARER
awlxer)l 1 1(xex),,
at P T

o T est el la durée de vie du nivean 6p[3/2]1 et N(Xe*)T la

fraction de sa population due au transfert. 1 différe peu de la durde

de vie radiative qui est commue (3% ns) [21],

I1 est donc possible de calculer la section efficace §_ & partir

T
de deux mesures de population : l'une est faite par une mesure d'absorp-

tion sur des raies visibles, 1l'autre (la population du niveau receveur)

est mesurée par absorption sur la raie infra-rouge & 3,36 pno,



- 44 -

I, PRIRCIPE D HESURE DI POPULATTON PAR ABSCRPTION,

Aprés avolr rappeld les définitions des différentes grandeurs que
nous utiliserons, nous présentons le principe géndral d'une mesure de
population en absorption. L'application de ce princips général aux ni-

veaux, que nous considérons ici, sera traité ensuilte.

1) Absorption monochromatique,

a) Définitions de diverses grandeurs,

-

51 une source émet une radiation monochromatigue d'intensité Ii(v)
qui traverse une cuve absorbante houcgéne de longueur £ , 1'intensité

transmise It(v,ﬂ) est lide & 1l'intensité incidente par la relation :
1,(v,8) = 1, (v,0) exp[-k(v) 4] (1)

k(v).£ est 1'épaisseur optique pour la fréquence v . Ie coefficient

total d'absorption k = f k{v)dy est relié aux probabilités de Transi-
raie
tion Aji , aux populetions Ni et Nj des niveaux inférieurs et supé-

rieurs de la transition considérée et aux poids statistiques de ces ni~

veagux par la relation :

AZ g 5 N.
X :'5;-31 A’i Ni (1- ‘ﬁi) . (2)
i:l J g‘] i
i Ny
Iorsque dans 1lexpression (2) le ternme ~——F“ peut étre négligd
&, K,
Jg i

devant 1 (ce qui est généralement le cas pour les premiers niveaux exci-

tés, la mesure de %k permet d'obtenir la population du niveau inférieur



de la transition considdrdée si 1'on connait la valeur de la probabilité

d'émission spontande Aji associde & la raile.

31 1'on dispose d'un laser monomode, accordable en fréguence sur
toute la raie d'abscrption, on peut obienir la valeur du coefficient
d'abhsorption k(v) en chaque point du profil et er déduire k  par sim~

ple intégration,
b) Population du niveau 69[3/2]1 du xénon due au LranuLert

Nous avons vu dans le chapitre précédent que les profils anormaux
obtenus en absorption sur la raie & %,%6 pr du xénon pouvalent &étre inter—
prétés par l'existence d'wn transfert dlexcitation sur le niveau inférieur
de la rale, le coefficient é'absorption k(v) pouvant se metire sous la

forme :

k(v} « {nt R. ( ) 4 (n - ns) G(v)} . ' (11; (2))

Selon les valeurs donnéesg au courant de décharge on obtient succes-
. . . . . n .
sivement les profils représentds sur la figuve (2) {(niu n) =0, 1'é-
s
galisation des populations normales des niveaux supérieur et inférieur

est réalisde)et sur la figure (3) (( ;o ) £ ns )

Lorsqu'on a rdéalisé 1'égalisation des populations normales, le profil
enregistreé (Figure 2) est le profil quasi-rectlangulaire associé au irans-
fert., Notre montage expérimental décrii dans le chapitre précédent nous
permet de n'enregistrer que les pefites variations AI(v) de la fraction
absorbée, Lz valeur de la pépulation transférée sur le niveau 6p[3/2]1
du xéron est proportionnelle av coefficient total d'absorption k cor-

respondant au seul profil guasi-rectangulaire.
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Lorsgue le profil enregistré est senblable & celul reyrésenté sur
la Figure %, il faut "exiralre® le profil quasi-rectangulaire du profil
erregistré (Figure 4). La température {7 % 1GC9K) est connue par des
expériences antérieurcs [47] et la largeur Toppler est :

7

AGD =7,16 10 ' o soit 1,87 mK .

it
On place la mi-hauvteur de la gauvssienne sur le profil & l'aide de
cette valeur de AGD ce qui détermine la hauvleur de cette gaussienne et
sa ligne de base. Ceilte ligne est aussi le plaieau du prefil quasi-rec—
tangulaire dont la largeur est supposée étre supéricure a AGD (s1 1'ab-
sorption est faible on peut opérer directement sur 1lenregistrement : cas
de la Pigure 5). Il suffit ensuite de ccenstruvire point par point cettle

gaussienne et de reconsiituer le prefil rectangulaire psr différence.

Les conditions les plus Tavorables pour extraire le profil quasi-
rectangulaire du profil enregistré seront celles oL la haubeur de la
gaussienne est comparable ou inférieuvre & la hauteur du plateau. Elles
sont en géndral obtenues i la température de 1'oxygéne liquide pour des
courants de décharge voisins de 10 mA & la pression de vapeur saturante

de xénon (55 mTorr & cette température).

Ltincertitude sur la mesure de la population transférée, licée a cette
"extraction" du plateau, ezt estimdée & moins de ?O?g aux températures de
1tazote et de l'oxygéne liguide et pour des pressions pas trop élevées,

A la température ambiante (BOOOK) et surtouvt auvx plus forites pressions
utilisées, la précision est moindre car la gaussienne est plus large, le

profil gquasi-rectangulaire n'est plat que sur une largsur plus faible et



foeandTg

i




Ol




- 47 —

les effets de thermalisation sont accrus., Ces causes 4'imprdéeision en-
trainent en plus une erreur sysidmetique lide h notre méthode simplifide
qo dépovillement gui sous-estime la havteur du profil quasi-rectangulaire.
Une correction est possible, nous ne l'avons pas Taite powr étre slr de
connaitre le signe de cette erreur systématique. Ia mesure de la popula-

tion du niveau métastable du krypton est faite par une méthoede plus cou~

ramrent ewploydée que nous exposcns dans les paragravhes quil suivent,

2) Absorption totale sur une bande spectrale,

a) Rappels,

Si la source dmet une raie d'intensité Io(v) , l'intensité trans-
mise apres la traversée d'une cuve absorbante de longueur £ peut
a'éerire

It(v,£) = IO(V) exp [-k(v)£] . | (%)

Posons Io(v) =1, Ps(v) et k(v) =k p(v)

avec IO intensité totale de la raie ; Ps(v) et P(v) sont des profils

['
normalisés (JPS(v)dv = jé(v)dv = 1) .

Liintensité totale transmise est

I, =1, Jl Ps(v) exp [~ke P(v)]dv . (4)

On peut définir l'absorption A de la raie par rapport aux intensités

totales incidentes et transmises par la formule :
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Dtaprds (4) on a

A = f Ps(v) {1 - exp | ~kz P(v)]}dv . (5)

rale

3i la source et la cuve agbscrbante sont rigouvreuscoment identigues, le
profil PS(V) du spectre dmis par la source diffzre de P(v) par suite
de l'autoszbseorption. ILe coefficient dlabsorption k(V) est le méme gue
dans la cuve et

p (y) = Lz exp [~k Plv)]

5000 (1= exp [(kg P(v)1)av

T

ia relation (5) s'écrit alors ;

rﬁ[iiL exp [~X2 P(V.)]}gd\’ (6)
A = == | 6
L J {1~ exp [-ke P(V)]}dv

ralile

Pour les transitions dont le niveau inférieur est un niveau métastable,
on considere généralement, qu'd basse pressicn, 1l'élargissement homogene
est faible ; le profil P(v) est donc proche d'un profil Doppler.

=]

P(v) :'g%% exp {~: ——

avec AvD = 2a YLog2 ol AvD est la largeur Doppler de la raie.

Ltéquation (6) stéerit alors
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‘ : k . '
¥n posant ko == k(vo) = *?:f , nous obtenoms pour AT diexpression
ay i A

suivante

y vmvn\g-lg
J {1w-exp ~[£O£ exp w\“gh“J JJ dv

A = rate : ] )
L 5
[ /V~v0\
1- exp h[k £ exp J.Hrmﬂ))J} av
rgie{ 0 \ a

42 &
avec kw2 : Log < 'h”'fi W, oA
0"y ¥ e 1

Cette technigue de détermination de Aij par la mesure de AL est
due a Ladenburg et Reiche [26] qui l'ont utilisdée pour 1'étude des raies
de résonance, la Figure 6 extraite du livre "Resonance radiation and

excited atoms" de Mitchell et Zemansky donne un tableau des valeurs de
AI pour les différentes valeurs de koz et la courbe correspondante.
J
Cette méthode sera utilisée pour déterminer la population Ni dtun
niveau excité, Aij étant connue,

On mesure successivement pour une raie donnde

— l'intensité incidente I, , la cuve absorbante &tant éteinte,

1
~ l'intensité totale 12 ¢mise par le cuve absorbanie, la source étant
éteinte,
- 1tintensité 112 recueillie gquand la source el la cuve sont excitdes.
tna: 1T =1+ 1 . .

12 2 1%

De la mesure de ces 3 intensités or tire la valeur de AL
I (11+I?) -1,
A, = ] w7 = -~ - .

L li 11




E%ﬂ ﬁa? Ec-(@E ‘&L Efa;QE @*L
0.1 LO7F0 1.1 A8 2.1 B75
0.2 129 1.2 516 2o LGE85
0.3 A 81 1.3 w338 2.3 695
0.4 02 32 Ta4 S62 2.4 . 706
0.8 284 1.5 S83 2.5 15
0.6 327 1.6 602 2.6 o £ 24
0.7 3066 1.7 «819 2.7 132
0.8 A O 1.8 834 2.8 738
0.8 433 1.9 849 3.0 250
1.0 AGH 2.0 OB62 4.0 800

Ay

0.9
0.8

Figure 6
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Pour s'affranchir dtdventueliles dérives du signal, nous avons fait plu-
) ]
sieurs fois les ménes mesures d'intensitd en slternance et en vérifiant

entre deux mesures la stabilitd du zéro de lumidre).

Toutefois la détermination de la population & l'aide de cette mé-
thode n'est valable que =i la valeur de 1l'absorption AL de la raie
ntest pas trop grande, la Figure 6 le montre dans le cas d'un profil
Doppler mais, ern plus, on ne peui plus négliger les aileg du profil ol

la Loventzierne devient importante car, au centre, 1'intensité est

saturde.
b) Population du niveau métasiable 55[3/2]2 du kryplen

Pour effectuer cetie mesure de population en appliguant la méthode
décrite précédemment, nous avions i notre disposition un certain nombre
de raies appartenant au domaine visible, dont le niveau nmétasiable est le
niveau inférievr. Ie choix que nous avons fait parmi elles sera justifié
ultérisurenent ; 11 repose principalement sur la nécessité d'avoir une

valeur de l'absorpiion 4. faible {inférieure & 50%@) et sur la déter-

L
mination des valeurs des probabilités de transition de ces railes., Nous

allons maintenant décrire I'appareillage utilisdé pour cette mesure de

population,

¥ Te tube & décharge

Pour gue la source et la cuve abscrbante scient identigques, nous
avons utilisé un tube i décharge muni de quatre électrodes chaudes répar—
ties de fagon & obtenir & ltintérieur du tube deux longueurs de décharge

égaies (Figure 7). Un commutateur haute tension & trois positions permet
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dtallumer soit l'une ou l'auire des deux moitids du tube, soit la tota-

lité de la décharge.

o 3

Ce tube en verre, de douze millimdires de diamdtre intdrieur, a une
longuenr utile de 74 centiméires et est limitd & ses extrémitds par deux
fendtres en fluorine (il est aussi traversd pae le faisceau infra-rouge).
La partie utile de ce tube est placde dans un vase Dewar dont elle est

solidaire per construction, ce gui permet de travailler aux fempératures

de 1'azote et de 1'oxygine liquide sussi bien gqu'id la température ambiante,

Ce tube est relié & un banc & vide ol une pression veisine de 1O~5mm
de mercure est obtenue grice & une pompe & diffusion de mercure, Ce banc,
outre les réserves de krypton et de xénon isotopigque, est muni d'une jauge
du type Pirani utilisée pour mesurer la pression dans 1'ensemble banc &
vide et tube, Toutefols, ces mesures étalent fort imprécises car ce typeﬁ
de jauge est étalonné pour chaque gaz el non pour un nélange, nous avons
donc aussi utilisé un capteur de pression, Ce capteuwr donnant avec pré-
cision la pressiocn totale dans le tube, la mesure de la pression de 1l'wn

des gas permet de connaltre les pressions partielles du mélange,

* Dispositif optique,

le syslene optique utilisd est représenté sur la Figure 8, four
n'utiliser gue la partie centrale du faisceau, une diaphragnation de
ce Taisceau est nécesgaire, A la sortie du itube, le feisceau est dia-
phragné par un trou cirvculaire D1 de 6 mm de diaméire. situvé & 24 cm
dtune lentille convergente I, de 12 ¢m de distance focale., L'image de

1

D1 donnée par ceitte lentille se forme au foyer d'une seconde lentille
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L? de 14 cm de distance focale, La face arrviére du tube est diaphragnée
par un trou civeulaire D2 placd sur ltimege de ceite face donnde par la

lentille L

e diamétre de D? est donné par le grandissement de la

lentille I, en prenant un diamétre de l'obiet dgal & 6 mm .
1 3 ke

#m
M = == e - /,, s T mm .
cL1 0,109 o > g.ﬁg 0,7 mm

L'image du diaphragme D? donnée par la lentille L? est formée sur la

z

Tente d'entrde d'un monochromatevr i réscau Jobin-Yven de 1,50 m de focale
gui permet d'iscler la raile choisie. les fentes de ce moncchromateur ont
o]

une largeur de 1,4 mm, ctest-&~dire une largeur spectrale de 7 A . le
réseau utilisé comporte 1 200 traits par mm et la longueur d'onde pour
laquelle sa réflexion est maximale est A = 1 ym correspondant & une
inclinaison de 37°%8' |, L'étalonnage de ce monochromateur est effectud

A o
et contrdlé A L'aide d'un laser b hélium-ndon {\ = 6 328,3 A) et dtune
lampe specirale & hélium qui fournit des raies dans chacun des domaines
spectraux utilisés pour les mesures d'sbsorption. Pour faclliter la re-
cherche des rales qui nous intéressent, nous avons rdéalisé des enregis-
trements du spectre émis par le mélange xénon-xrypbton. Apres la fente de
sortie du monochromateur, le signal est recueilll par un photomultiplica-
teur (type Xb 1002) relid & un erregiatreur par Ll'intermédiaire dtun pico-

amperemétre adaptateur &'impédance.

Apres avoir décrit les méthodes que nous utilisons pour mesurer les
populations des niveaux 6p[3/2}? du xénen et 58[3/2]? du krypton, nous
allons présenter les rdésultats que nous avoens cobienus el en déduire la

valeur de la section efficace § caractérisant ce transfert,



I1, HESURES ET RESULTATS.

Il faut gouligrner dés maintenant que les wesures de population des
niveaux 61‘)[3/2]1 du xénon et 55[3/2]2 du krypton doivent 8tre faites
dans les ménes conditions de pression, de température et de couvant de
décharge, Pour un mélange donnd 3 une terpérature T domnnde, le courant
de décharge étant fixd, nous effectuons en slternance les mesures néces—
saires & la détermination des populations des niveaux qui nous intéres-

sent,

Avant de donmer les résultats de nos mesures nous allons indiguer
les raies utilisées pour mesurer la population du niveau métastable du

krypton ainsi que les raisons de ce choix.

1) Choix des raies du krypton,

Nous avons vu que la validité de la méthode de Ladenburg et Peiche
suppose que l'absorption AL de la raie est faible. Nous devons donc,
parmi les raies visibles & notre disposition, éliminer celles pour les—
quellies la valeur mesurée de 1l'absorption AL est trop grande. lNous
nous sommes Tixés comme limite les valeurs de 1'abscryption AL gui cor-

respondent a la partie quasi-lindaire de la courbe, domnant AI en fonc—
.

tion de koﬂ . représentées sur la Figure 6.

le tableau 1 indigue les raies visibles dont nous pouvens a priori
envisager l'utilisation pour les mesures d'absocrpiicn B partir du niveau

métastable 53[3/2]? du krypton.



A E Hiveau supdrieuvr
3 496 sp'[3/2],
3 505 6p'[1/2],
% 512 ep'[3/2],
4 253 6p[3/2]1
4 274 6p13/2],
4 318 6p(5/2],
4 %19 6p[5/2]3
4 363 6p[1/2]1
5 562 5p'[3/2],
5 570 513'[:1/2]1
5 672 5p'{3/2],
7 601 5p[3/2]2
T 694 5p(3/2],
8 104 513[5/2]2
8 113 513[5/2]3
& 928 5p{1/2]1

Tableau 1

Longueurs d'onde ef niveaux supdrieurs des premidres {ransitions

du krypton dont le niveaw inférieur est le nivesu 53[3/2]?.



0 8] O &) 4]
Autaur 4 27% A 4 314G A 4 %62 & T 601 A T 694 A
Miller 0,18 0,12 0,08 0,41 0,05
(esure)
(mesure) 1,2% 0,88 0,40 0,8 1,7
Jur phy
(calcul) 0,81 1,7 1,04
M., Aymar 0,01 1,10 ¢,97 15,7 2,7
(Calcul)
Tablean 2
O &3 0 (8] o]
4 273 A 4 319 A 4 362 A 7 6017 A T 694 A
1,63
1,24 1,10 0,87 5,42 1,%0
Q e e *
Valeurs C,85 1,08 0,53 2,80 2,61
G,99 0,97 1,3 2,10 2,41%
experimentales 1,08% 0,88% 0,91 2,%% 1,20
1,27*% 1,14% 1,58 2,70 1,10
1,C0* 1,52 1,24
1,02 1,25
Valeur
PR o .
noyenne 1,09 i, 17 0,068 2.7 1,6
Tableau 3
Valeurs relatives des probabililds de transition rapportdes
o]

A celle de la raie B 5 570 A

¥ ¥esures Taltes & 300°K,
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0 &)
Lo raie & 7 601 A et celle & 7 6% 4 ont &4 &

o3

ans certains

cas (10CSK) car les valeurs de 1'absorption A mesurdes dialent trop
fortes,

[} 0 0 0\
Certaines ralesg (8 928 A&, 3 496 A, 3 503 A et 3 512 A ont éi¢ sup-

primées parce gu'elles n'entrent pas dans le domaine de réponse du photo-

multiplicateur,

La raie b 8 104 A (53[3/2]2 - 5p[5/2]2) & donnd des résultats in-
conérents, Hous 1'avons éliminde par crainte d'un peuplement excessif
du niveau supérieur car, dans certaines conditions de pression et pour
une décharge pulsde, le quenching du niveau métastable a permis d&'obtenir
une inversion de population entre les niveaux supdrieur et inférieur de
cette transition et dl'observer un effet laser.

c o] o)
D'autres raies (4 25% A, 5 562 A et 5 672 A) n'ont pas é¢té utilisdes

car leur intensité en dwission est trop faible.

le cheix des valeurs des probabilités de transition assocides aux
raies que nous allions utiliser nous a posé un problinme ; en effet, bien
qu'asser peu de valeurs solent donndes pour les transitions du krypton,
ces valeurs sont assez différentes selon les aunteurs., HNous allons donc
présenter les différentes sources dont nous disposions et justifier le
choix gue nous avone fait parmi elles. les travaux expirimentaux effec-
tués sur le krypiton en vue de mesurer des probabilitdés de transition sont

assez peu nombrevx ; outre ceux de Hiller [27] il y a les travaux de



s

basés sur des mesures dtintensitd relative et ceux de Pery-

Hurphy | 26
Thorne et Chamberlain [29] utilisant la mdthode des crochets., Des cal-
culs théorigues de probabilitds de trensition ont &té Ffaits par Hurphy

28 ainal gue par H., Aymar 127 en ternant compite partiellement des
A

couplages intermédisires,

Ies données expérimentales détant des probabilitds de transition re-
latives, nous présentons dans le tableau 2 des valeurs rapportdes i la
- O ’
raie a 5 570 A (Les valeurs relatives données par Perv-Thorne et
Chamberlain, ne portant gque sur les raies de longueur 4'onde supérieure

&}
& 7 600 A , ne figurent pas dans ce tablean).

&)
Wos rapports expdrimentaux avec dgalement la raie 3 5 570 A comme
k &

référence sont donnéds dans le tableau 3.

Sur les raies a 4 273 i, 4 319 K et 4 368 R liaccord entre nes me—
sures et les résultats thdéorigues de M. Aymar semble satisfaisant. C'est
4 l'aide de ces raies que nous ddéterminons la population du métastable en
utilisant les valeurs des probabillitéds de transition calculdes par

M., Aymar,

le désaccord entre les calculs de i, Aymar et nos rapports expdri-
. . O O . - -
mentaux pour les raies & 7 601 A et 7 694 A wvient du Tait gue ces rales

Q
sont Toriement absorbdes dans nos expériences (pour A= T 601 4, AI
J

varie de 4924 3 84?4). La valeur rdelle de koﬂ devrait 8tre plus grande

" -

ue la valeur déduite de nos expdriences ; nos rapports exodérimentaux sont
G X 3 I F i

donc inférieurs & ce qu'ils devraient &tre. Nous avons consiaté qu'a

O
00K la raie & 7 694 4 donne des résultats gul semblent corrects bien
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que A soit Slevé. Nous n'lavons pas dlexplication plausible de ce fait,
i
Te seul &ldment fevorable dvident est llaceroissement du rapport : largeur

Doppler/largeur homogene, Il paralt insuffisant et la porpulation mesurée

en utilisent cettie raie devrait &tre sous esiimie méme & %00 K |

Tes valeurs des probabilités de transition calculées par M, Aymar
pour les diffdérentes raies gue nous utilisons sont denndes dans le tableau

suilvant

K(K) 4 273 4 319 4 362 5 570 7 694

1,6 10 1,94 10 1,72 10 1,77 10° | 4,74 10

..

2) Résultats

Nous donnons dans les tableaux 4 & 11 les valeurs de la population
du niveau métastable du krypton obtenucs dans différentes conditions expé-
rimentales ainsi gu'une estimation de l'incertitude due awxr mesures d'in~
tensitd, les écarts que 1'on observe entre les valeurs dé¢terninées pour
les diffdrentes raies sont plus imporiants el ne peuvent s'expliguer gqu'en
partie par les erreurs sur les probabilités de transition caleulées.
L'erreur estimde finale tient compte de ce fait. Toules les mesures de

-

population faites & la tempdrature de 1teoxygene liguide (g0 ¥) correspond

wr

3 une pression de xdénon dgele h la pression de vapeur saturante du gaz

cette tempdlrature, soilt 5% nl figure 9).
Ey H &
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A partir des valeurs de la population cobienves dans des cconditions

don sur rentes raleg,

expirimentales donndes par les mesures dlabsorp

oy
()

novs déduisons une valeur moyemme

} gue nous uvtiliserons pour cal-
culer la section efficace § de transfert. Chague valeur movenne est

L 4

affectée dlune incertitude correspondant & la dispersion des résultats

de cette =drie de mesures,

Tes valeurs de la povulation correspondant aux mesures failtes & 90 K

Q
7 694 A ne sont citdes qu'a titre indlcatif el n'tont pas

\
=

pour la raie

ét¢ prises en considération pour le calcul de NCE?*S .

Quelgues essals de mesure de population du niveau métastable a la
température de l'azote liguide (77 ¥) ont été faits., ILa pression de va-
peur saturante du ménon A cette fempérature est de 3 mT ; le quenching du

niveau métastable est Taible et l'absorption A des raics du krypton

L

est alcors trop forte pour que nouvs puissions ubtiliser ces mesures,



Tavlean %

P, = 245 mt O w12 na T 90 ¥
Ay . k4 a(koz) (Krf}
om 7
: 9
0,067 0,002 0,096 0,003 10°
0,087 0,005 0,1%0 0,008 i07
0,051 0,002 0,074 0,00% 107
C
5 C,075 0,002 0,108 0,004 10°
0,216 0,009 0,370 0,020 107
s En ' 'l - . 9 -
W{kr*) = (11,7 * 2,%) 107 cm
Tablesu 4
> = 5 'l " = 13 1 m - g
P, =225 m T2 43 na T = GO
[ I i .x.
Ay BA, k4 A(koz) (ke 3
em™ 7
0,066 0,002 0,004 0,00% 10
Q
0,089 0,004 0,132 0,007 107
0,056 0,004 0,080 0,006 107
o]
¢, 085 0,006 0,125 0,011 107
O
0,21% 0,010 0,36% 0,020 107
[P G
H(Er) = (12,3 & 2,9) 107 em
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: . SIRE g
P‘i{ﬁr = 471 mT o = 13 mh F = 90 X
o : Y 8 P GRS A TR
KA AL AAL LOL A(ﬁoﬁ) h(“ly)? mu(mr\)7
at /'c.rs'.:m‘) at /(;m")
4 1~ . - O
4 275 0,070 0,002 0,100 0,00%  115,% 107 0.4 107
Q
4 %19 0,108 0,005 0,164 0,009 |12,4 107 0,7 107
(9
4 362 0,040 0,00% 0,060 0,005 {11,9 107| 14 107
5 570 0,092 0,006 0, 140 0,010 112,6 107} 1 107
O Q
7 694 0,222 0,010 0,%80 0,020 £,8 107F 0,3 107
........ C e
WO Y = (12,6 4 6,9) 167 o™
Tableau &
-
P = 120 wP g =12,5 wh T = 90 K
K
A - - My rx Wl %
¢ By ARy k4 A(Roﬂ) N(§ies )7 AN (KT 2
a'l;/cmw) at/cmw)
N W S 9
4 %19 0,10% 0,005 0,166 0,010 [11,7 1071 0,8 10
e o] [
5 570 0, 065 0,002 0,09% 0,005 | 7,6 10°| 0,3 107
. N O )
T 694 0,174 0,012 0,290 0,020 5.5 107 0,% 107

W) = (9,71 2,1) 10

Tableau 7

G -3

Ci
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= 75 T o= 14 mh T = 00K

0 A AL X £ 6(x £) N{Ker) 1 AR(¥e#)

A I L G G -3 3

' at/em at/cm
ot .9

4 319 G,00% 0,004 0,130 0,006 {10,6 107] 0,5 10
s . 9

5 570 0,054 0,002 0,077 0,00% 7,1 107 0,5 10
9 } 9

T 694 0,159 0,010 0,258 0,020 %5 1071 0,5 10

Y 9 -3
w(ner) = (8,9 % 1,8) 107 cn
Tableau 8
Bl _ Y m 1) o rm M —— Yy r —
P=T10mr , P =25wb Hwmwh , T=%00K

0 ! ; Ko W(Fr*
KA Ay bhy kb A(kof) {¥r 37 AR(¥r z?
[$911] 7 Cin -

Q e}

A 275 0,084 0,003 0,124 0,005 30,4 107| 1,3 107
Q

4519 1 0,001 | 0,006 | 0,146 | 0,010 |20,4 10°] 1,4 107
C

5 570 0,10% 0,005 0,156 0,009 25,4 107 1,5 107
@] G

7 694 0,481 0,022 1,060 c,084 i24,7 1071 2,0 107

— - q
N(KIF*j = (25,2 #5,2) 107 cnm o

Tableauw 9




P’r = 712 T, PX@ = 30 mT , Tk, T o= 300 K
Ao by Ak L A(koﬁ) wlyes) | an(xex)
. cnfﬂp Cnf«)
. . ) . 9 9
4 27% 0,111 0,005 0,170 0,008 4110 210
e . 9 (3
4 319 G, 140 0,007 0,221 0,044 30 10 20
. . 9 9
5 570 0,114 0,006 0,175 0,011 29 10 210
) . \ iy 9 9
7 694 0,494 0,021 1, 110G 0,09 26 10 2 10
u—" ..-_.'.__.._._.. . , 9 —
Wixr#) = (28,35 & 2,3) 10° cn
Tabhleaw 10
e o
PKr = 770 w? PXe = 50 mT = O mh . T = 300 K
AC A AA k. £ alx ¢) w(wrx) | An(Kr+)
A L L 0 0 ’s s
Ccin Clil
- ) . . . g 9
4 27% 0,006 0,002 0,037 G,00% 8,5 107{ 0,7 10
0 Q
4 %19 G,0%G 0,002 0,056 0,00% 8 107] 0,4 107
] G
5 570 C, 054 0,002 ¢,049 C,00% 8 167 0,5 107
9 9
T 694 0,%42 0,016 0,640 0,040 8,9 1071 0,6 10
e e . g 3
(k) = (8,3 I 0,5) 107 on

Tableau 1
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3) Section efficasce G de

Iz tableauw 12 prdsente les veleurs de la popalatlon du nivean

s

6?[3/2}1 , due au fransfert, gue noug avons mesurdes dans différentes

) . M
36 pm dort la probabilite de

[

conditione expérimentales sur la rale a

_ . . - & ~1 ; Y o
transition caliculée est @ 0,5 10 s [ ] (seuie valeur alsponlble).

a) egure de Q & T = G0 X

A température Tixde et avee une pression de xépon correspendant a

F

ila pression de vapeur saturante & cette teupdratwre (55 mﬂ) nouE avons

fait des mesures de population pour d4i pressions de krypiton a

1tipntérieur du tube b décharge. Ies la section efficace cbte-

nues sont donndes dans le Tableau 3.

La valeur moyvenne de la section efficace de transfert pour T = 90 X

Q=(5,47%1,5) 10—16 cm2 .

L'écart entre cetle valew movenne et les diverses valeurs de la section
efficace est infdérieur & 1tincertitude estimde, Nous pouvons donc espé-
rer aveir tenu compte des erreurs sur les différentes preobabilités de
transition uwiilisées et sur la durde de vie duv niveau 6p[3/2}1 du xénon,
Toutefols le résultst finel de nos mesures dépend de la probabilité de
transition de la raie & %,36 pm et une détermination expérimentale prée

cise de cette probabilité de transition absolue pourralf amener une cor-

rection de la valeur de la section efficace.



[
l i~ I~ i T~ [~ [~
N i a6 [l fo»] o8] o [ (@] o]
B &) o o e o - - i g
2
N
= [Xay [§\ e [qY) o L o i
[ O <o < o ] O o
[XY
| - i~ [ [ o - [y -
= O o < > < o} O >
—— (&3 -~ o= ~ e A - - -
b
6}
ke
Nt en} =} o - ~— e ) [
E - - IS N - - o PN
o ISR Y o oJ o Ta o
O W Cs] o) e e} Xe} O
[&] < [an] 2 o [&] o &
~~
BQ
& O e < (62 [T 0 N -
‘«5 =) L N o i - & w0
O < o @] O o = (@]
W (te O O O e O O
] [ o 4 ] [ <
"2’2 jeu jon
i) o I (R ] L -
0 < 1y 1y R e8] ol
L] L * " ~ - -~ -
= Ly [Ra S t o =I oy
AT
et
<o (@] <O O o j ] < <
. [ < < ] < [ [ o
B A ~ = L — LA N [
T
=
P
[0} A £ L0y LM [ S LN < <
n i [T [T i L [Ta o MY N
"
-
E=
St L™ LY e < Ty < Q] (]
51 it o [ o2 - S -~ L~
e &N o ~ w- [ i -
P
EainY 1
=
E [T
pa— "
o TR e o Nl = s oy




-~ b ~

Cey = . B o .
Jme 0L (P ¥ ¥Re) = D im 6§ = °d 1001 = &
¢ 9i-
O, ﬁam\ a1 =4 o [P ol wn o) . n_\ ¢ ﬂmx
OL.IQ o ,\,\u_\IC < m h_rC ¢ .MLC Z m.VC 2 mow @ g pc}
oL 7h 3 ¢y ¢ ¢ _ ¢ ¢ ; ‘5 Z
g, O Vg, 0 L | ,or 2t oL e OF 172 gL L ozl
o G B0 1, _0F 9fG ol £ NI A Y oL 6% ~0b 92 LA
i 9t L L & ol
L A B P A A B R AL ,0b 7 0L 62 0L Ltz 2z
ey o = b o ©
o} ¢ Gi ¢ TR i z G ¢ i ¢ o
g, -0 91 gy -0t %G PR ¢ .\LO‘ 6°2 0L gfg moh Ly cve
uio _ o O o Tid [z} T
Z Z ¢- &= ¢- e -
_ ; . - - . I
Rl D (2% )iy (9K (# )V (x+ZA)N 44




- 67 -

Bien gue leg mesures sclent moins

effectudes car Q peut dépendre de la temp

~

A 300 K la lsrgeur & mi-havteur de la gaw

associée avy popu-
lations normales du nivean 6pL3/2J1 du xénon est plus grande que celle

obtenue & 100 ¥ (respectivememt 3,2 mK et 1,87 mK). Lors de l'extrac—

N

tion du platesu seler la mdthode déerite tent, nous sous-estimons
systématiquenent la valeur de la populaiion transférde., Pour estimer la
correction & failre, nous avons refait e dépouillement en partant de la
largeur de la goussilenne aux trois-guarts de sa hauteur, les nouvelles
valeurs des populations tranférdes ainsi obltenues sont supdrieuvres aux

e e

orécédentes mals 1'imprécision est accrue , Wous avons donc estimé la

correction & la moitié de la différence, ce gul revient & prendre la

moyenne des deux valewrs,

)

les valeurs obtenues sont présentées dans le tableau sulvant
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wndeur de

tneerditudes nous avoens obiernn wn ordre de

le deuble

X . Cetle valeur est pre

la section efficace n

de celle obtenuc  busse tempdrature (100 ¥) et le recoupemenl des barres

1. 4

dlerreur est trés velit,  Nous pensons done avolr mis en dvidence une
auvgmentation de 1. section efficace avee lu tempdrature., Cette variation
de Q avee la levydrature perait d'avtant plus prebable qu'un changement
de la valeur de i- yrobabilité de irapsition de la raie & %,%6 uym ne

modifiieralt pas 1o vopport de ces seclions efficaces, Héamnoins cette

N N

variation doit &iv vérifide par des mesures plus nombreuses el plus pré-
cises, De méme, (oo mesures b d'avires tempdratures sonl ndeessaires,

ainsi que des vy précisecs d'autres transierts pour définir cette

variation.



CONCIISION
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Wous avons étudié le transfert entre le niveau 53[3/2]2 du kryp-
ton et le niveau 6p[_3/2]1 du xénon eu sein d'un mélange excité par dé-
charge ¢lectricue. Pour mesurer la section efficace de ce translert
nous n'avons eu recours ni & des bilans de population compligués et in-
complétement connus, ni & 1l'excitation optigue. Hotre méthode, plus
directe et plus slhre, est basée sur la sélection de la population due auv

transfert gréice & son profil spectral.

Différentes conditions favorables ont rendu celte sélection possi-
ble. D'une part, nous pouvens obienir 1'inversicn de population sur la
traﬂsitibn du xénon considérée et done réduire et mdme, dans certains
cas, annuler la différence des populations normales des niveaux de cette
transiltion, Dlaubtre part, nous avons pu trsveiller & des pressions
asser basses pour gqu'il y ait beauvcoup moins d'un choc élastique par
durde de vie, la forme du profil est ainsi peu aliérée. La valeur obte-
nue pour la section efficace & 90 K est relativement élevée vu 1'impor-
tance du défaut d'énergie ; ceci permet de comprendre pourguel nous ob-

3 L
t

tenong des profils de transfert avec un bon rapport signal sur brult.

]

Wous avons utilisé l'excitatlion opiicue dans lsz déchsrge lors dlune
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dence par la méme méthode présenient des carsciérislicgues compersbles &

celuil cue nous evons étudid., La mesure de leur ssolion efficace rest

3 faire mais chague cas particulier demande une adspilotion de la méthode.

Liexcitati on oplique pourra éventuellement &tre uillisde.

Le rdle des transferts dans le peuplement des niveaux peut &ire
¢

masgud dans une décharge. L& connailssance de la seclion efficace ther-

migue QT permet d'éviter des erreurs importantes dans les bilans d'ex-

4

citation. Nous ne disposons aciuellement d'aucun renseignement général
sur la Tagon dont la secilon efficace dépend de la vitesse relative.

La wesure de QT 4 plusieurs températures est susceplible de fouvynix
des indications fort utiles sur Q(vr) guand la théorie aura progressé.
Bien que les conditions solent peu faverables, la mesure gue nous avoens
effectuée a 300 X monire gue, dans le domaine de température 100X - 300K,
la section efficace thermique gsi une fonciion croissanie de la tempéra~
ture. (v ) doit &ire également une Tonciion croissante de vr pour

les vitesses correspondantes.

La mdéthode gue nous avons utilisde n'est pas générale. Halgré les
réserves que nous avons Taites & ce sujet, nous pensons gue 1l'excitation

par lazser doit permetire une large extension des mesurcs de seciions ef-

ficaces de transfert et de guanching,
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