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Dès 1954, G3RDO:I' ZEIGER e t  TOTJMES aux Eta ts  Unis e t  B4SOV e t  

PROKHOROV en Union Soviétique ont élabor6 l e s  premiers travaux concernant 

l e s  osc i l l a teurs  e t  l e s  anpl i f icateurs  moléculaires, 

~ D U ~ S  l o r s  l ' i n t é r ê t  susci té  Far de t e l s  d i spos i t i f s  n ' a  cessé 

d ' a l l e r  croissant e t  un grand nombre de travaux théoriques e t  expérimentaux 

ont é t é  effectués sur  ce su j e t ,  La clajeure p a r t i e  de ces travaux e s t  essen- 

t iel lement orientée vers l P u t i l i s a t i o n  des e f f e t s  du type "maser", bien que 

l 'é tude d=.s phénon2nes de double résonance rencontrésdans l e s  systèizles 

t r o i s  niveaux d'énergie a ien t  retenus l 'eittention d'un certain nombre de 

chercheurs, A u  environs de 1960, G O Z Z I N I  en I t a l i e ,  SHIT'IDDA e t  Y P J I ? f l  au 

Japon ont u t i l i s 6  l e s  t rans i t ions  de ro ta t ion  d'un gaz à fa ib le  pression 

pour l ' i t u d e  des ?hénomènes l i é s  :j l ' i n t e r ac t i on  d'un gaz wec  deux rayon- 

nements électromagnétiques dont l e s  fréquences correspondent à des t rans i -  

t ions  aymt  un nivenu co~mun, 

Les investigations sur l e  comportement physique de t e l s  phénom: 

ne sont pzs s m s  in t é r ê t  Four une meilleure compréhension de ces dern iws .  

I l  e s t  notamment intkressant de procéder 2 l ' é tude quanti tat ive de l ' é l a r -  

gissement des niveaux d ' é n e r ~ i e  d'une molécule sous l ' inf luence d'un pompeet+ l.2 
888.7 

notable, La mise en évidence e t  l a  détermination des déc21ages en fréquence 3 
de ces niveaux pompés requier t  nbamoins un d i spos i t i f  exp6rimental complexe, 

dès que l 'on envisage des mesures ~ r é c i s e s  de frfquences, En partant d'un 
' LM 
"- -4 

dispos i t i f  spectrométrique hertzien classique de t j ~ e  vidéo, nous avons - 

posés, La mise su  point d'un spectromètre her tz ien 2 modulation d'amplitude 

nous a permis ds a t te indre  des performances i n h ~ ~ b i t u e l l e s  en spectroscopie 

hertzienne dans l e  domaine de l a  s ens ib i l i t é  e t  de l a  métrologie, 



Un passage en revue des différents travaux antérieurs ayant 

t r a i t  6. ce t te  direction de recherche aermettra de préciser 13 position de 

1' étude entreprise parmi l e s  nombreux travaux concernant l e s  phénomènes de 

double résonance 

Mous nous attacherons ensuite à décrire l e s  jtfnomènes que notre 

disposi t i f  expérimental n pernis de déceler e t  d'exploiter de façon quantita- 

t ive,  L'exposé d'un ensemble de calculs théoriques adaptés nos expériences 

pemet t ra  finalement une analyse des e f f e t s  observés e t  une confrontation 

entre l a  théorie e t  les  résu l ta t s  exp6rimenta.x qui ont été obtenusi 



ETUi,ES GEEEFAES DE DOITBLF: IR? 4DI44TI0N 

Les molGcules du type l i n é a i r e  ont é t é  l e s  premirres sur  lesquel les  

des exp6riences de dnuble i r rad ia t ion  en spectroscopie hertzienne gazeuse 

ont é t é  effectuces (1). ( 2 ) ,  (31, ( b ) ,  ( 5 ) .  Une rolécule de ce type a # 

;i: l 'avantage de présenter des r a i e s  fo r t e s  d m s  des gamnes de longueurs d'onde 

où l e s  o sc i l l a t eu r s  hyperfr6quences u t i ï i s 6 s ,  généralement des klystrons,  4 
possèdent des s t a b i l i t g s  propres en fréquence t r è s  s a t i s f a i s an t e s ,  D e  s inples 

d i spos i t i f s  de s t ab i l i s a t i on  de fréquence de ces o sc i l l a t eu r s  suf f i sen t  

amplement 2 m e  première approche des phénomènes 3 é tud ie r ,  

Du point de vue in te rpré ta t ion ,  de par s a  s impl ic i té  r e l a t i ve ,  l a  

molécule l i n é a i r e  s e  p rê te  plus faci lenent  à un trai tement théorique u t i l i -  

sant l a  matrice densi té  ( 6 ) ,  ( 7 ) ,  ( 5 ) .  Par contre, l a  r e l a t i on  harmonique 

ex i s tan t  en t r e  l e s  fréquences des di f fgrentes  t r ans i t i ons  peut, dvurie p'zrt 

amener dc réelles d i f f i c u l t é s  exp6rimentalcs, d'autre pa r t  l im i t e r  l a  g6nG- 

r a l i t é  des r6 su l t a t s  obtenus. Pour 6 v i t c r  de t e l s  écuei ls ,  il e s t  n jcessai re  

de s ' o r i en t e r  vers des molécules de type toupie asymétrique qui 01.t l s a v n n t ~  

ge de présenter une p;rande d ivers i t6  de t r ans i t i ons  dont l e s  frbquences sont 

dans des rapports non ra t ionnels  (3), ( 5 ) ,  (9), (10). (11). 

Les r é s u l t a t s  expérinèntawr s9 in t e rp r? t en t  de façon commode sinon 

t r è s  exacte à l ' a i d e  de théor ies  simplifiCes dont l ' o r ig ine  e s t  l a  théor ie  

de Javan du maser à t r o i s  niveaux (12) (13). Bien qxe plus  élaborées e t  

d'un ca rac tè re  assez général l e s  theor ies  dues aux physiciens pr6occupés ' 

par l e s  probl3mes des irasers à sol ides  ( 1 4 )  (15) (16) r e s t en t  mal adaptées 

aux problèmes de l a  spectroscopie hertzienne gazeuse. Après l e s  premiers 



travaux de GOZZILJI e t  WIIE-OD4 qui explorèrent l e s  phénomènes de double 

i r rad ia t ion  en spectroscopie hertzienne gazeuse, un cer ta in  nombre de 

chercheurs exploit2rent l e s  poss ib i l i t és  o f fe r tes  par ces phénomènes dans 

l ' é tude  des processus physiques gouvernant l e s  e f f e t s  d'inversion de popu- 

l a t i on ,  d'émission induite ou d'amplification (17) (19) (19) (20) (21) (22) 

(23) (24). L'ut i l isa t ion de l a  double i r radiat ion n pemis  égalenent aux 

spectroscopistes d' anéliorer leurs  d i snos i t i f s  de détection (25 ) ( 2 6 )  (?1) 

ou de rcsoudre cer ta ins  probl&nes d ' ident i f icat ion de spectres compliqués. 

(27) (58)  (59) (50). 

II - ETUDE DES PROCESSUS PHYSIQUES DE TItU'JSISIONS 41J "fOYEl'1 DE LA DOüFiLE 

IRRADIATION 

Avec un spectromètre vidéo (22) de type classique identique 2 

ceux u t i l i s 6 s  Far TcEDTHEI"%R e t  FC%ST (29) ( 3 0 ) ,  nous avons réa l i sé  d2s 

1963 des études de clouble i r rad ia t ion  en spectroscopie hertzienne gazeuse 

(31). Les études nenées nu laboratoire sur l tmhydr idc  sulfureux (32) (33) 

nous ont foiirni quelques configurations intéressantes de t ransi t ions  de 

rotat ion possédant un niveau corn-un e t  rendant possibles de t e l l e s  exoérien- 

ces avec l e  matériel  dont nous disposions alors.  Les premiers travaux nous 

ont pernis de juger de l ' i n t é r ê t  que présentai t  l 'é tude des processus de 

double i r rad ia t ion  en spectroscopie hertzienne ; l a  ?récision des mesures 

réalisées dans ce domaine pemet  en e f f e t  une étude quanti tat ive t r2s  

poussée des e f f e t s  nssoci&s aux modifications d'absorption dues au porpagc 

d'une t rans i t ion ,  

L'introduction de d i spos i t i f s  de ~ t a b i l i s ~ ~ t i o n  de phase (34) (35) 

a apporte une m-élioration sensible aux performances de notre appareillage ,, 

e t  p ~ r m i s  de ce Sa i t  une ?remièrc 6tude quanti tat ive des variations d'intenlc :$a1 
- 4% 

' , .* 
s i t é  e t  de fréquences des nouvelles absorptions produites ; une première 

interpréta t ion de ces ~énomènes  pouvait ê t r e  donnge par m trai tenent  

semi-classique tenant c o q t e  des modifications de popul,?;tion o.pportées 

aux d i f fc ren ts  niveco.~, Un trzitement seni-quantique cm210gue à celui  de 



Javari (12) concernant l e  maser à t r o i s  niveaux permit C.'avoir une premisre 

id& de l'importance r e l a t i ve  des absorptions S un e t  deux quantms. 

Ces phénomènes r e l~ t i vemen t  intéressants sont en re la t ion  d i rec te  

avec l ' é l a r g i s s e ~ e n t  des niveeux d'énergie des molécules soumises à un 

pompage. I l s  n'ont pourtant jamais fa i t  l s o b j e t  d'une étude ciuantitative 

-oussée, à cause neut Etre des sl.)ectro~.t?tres "vidFol' ou ci e f f e t  "Stark" 

u t i l i s é s  jusque? >résent e t  dont l e s  pos s ib i l i t f  s métrologiques r e s t a i ec t  

plus ou moins l imi tées .  

Il  nous R senblé nécessaire de rCal iscr  iin d i spos i t i f  spcctror6trique 

permettant de micux c .m.ctériser 1' act ion de 1 ' ~ s c i l l a t e u r  de p o q e  en 

modulant par  tou t  au  r i en  l n  puissance de ce dernier ,  Ceci permet, d ' u t i l i s e r  

l e s  proprif t 6 s  de l a  d6modulation synchrone dans l a  chaîne f ina3.e de détection, 

Notre s ~ e c t r o n s t r e  béngficie a lo r s  des -erforniances de l a  technique ''vid601' 

en ce qui concerne l a  r6solutioil e t  de c e l l e s  de l a  technique "Çtnrk" du. 

point de vue de l a  s ens ib i l i t é .  

Chaque c sc i l l a t eu r  du spsctrom2tre est asservi  en phase au Rogcn 

dr6ta lons  3 quar tz ,  Cç-ci nous pcrmet d ' u t i l i s e r  su ~aximur? l e s  possibil i t ,és 

m6trologiqucs de l e  spectroscopie hertzienne de façon ?i a t te indre  l e  but  

que nous nous é t ions  f ix6,  2 savoir  : l'étude qumt i t a t i ve  des f a ib l e s  dé- 

calages en frsquence des phénomènes l i e s  à la  double i r r3dia t ion.  %Arc 

d i spos i t i f  3 rendu possible 116tude de ces e f f e t s  au centre mêm dss trnn- 

s i t i ons  r6sonnoi1tes u t i l i s é e s  de nanière 3 nous renseigner sur l e  co~por t c -  

m e ~ t  des niveaux ponp.lsr 



B - PRIIJCIPEa G B F R  AUX DES I1TJnES DE DOUBLE ISRXDIATIOY 

TJotrc choix s 'é tant  port6 sur l a  mo l~cu l e  d'znhydri.de sulfureux 

dont Ic spectre  nous é t a i t  f a i l i e r  (36),nous mons s6lectionné (31) l e s  

t r ans i t i ons  6n6 + 6 e t  615 -+ 524 (i20tation de *Wliken  (37) )  dont l e s  
15 

fréquences SC s i t uen t  dans l e s  g,r:-?es de longtreurs d'onde des 4 - e t  des 

1,25 cnr 

D6si:vons pzr  1, 2 e t  3 l e s  niveaux 6 06 615 e t  5g4 e t  L: 
1 '  

E e t  E l e s  énergies de rotc t ion correspondnntes (?ig. 1 ) .  Les niveaux 2 3 
2 e t  3 sont connectgs p3r l a  t r ans i t i on  de fréquence l a  plus busse 

( v0 = 23 414 W z ) ,  l e s  nivc?ii.x 1 e t  2 par  l2 t r ans i t i on  de fréquencz 11 - ' .'-2 
plus élevée (v' ,  = 68 972 "'112) ; l a  t r x s i t i o n  dipola i re  é lec t r ique  entre  

l e s  niveaux 1 ct 3 e s t  i n t e rd i t e  par l e s  r3gles dc s$lect ion,  
2 

Le gaz SO mintenu  5 f a ib l e  pression e s t  i r m d i é  par deux reyonne- 

nents 6lectronagnCtiques fournis pzr des osc i l l a teurs  fonctionnmt -? des 

fréquences v e t  v '  pouvant ê t r e  réglées sur  l e s  vnleurs v, e t  v', ou sur 

des valeurs voisines suivsnt l e s  types d'expcriences envissqies,  

L'ur, des osc i l l c teurs  peut dé l iv re r  une puiss<mce Clev6c (oscil l i lp 

teur de ponpé) t m d i ç  que 1 '~.utr t3 t r i ?vs i l l e  ,2 fa ib le  puissnnce (o sc i l l a t eu r  

de sonde ) , 
L' objet  des exri6riences de double i r rzd ia t ion  e s t  d' observer 1 n 

n o d i f i c ~ t i o n  df abçorfiion qui s c  produit i 19 f r éque~cc  de sonde, nodifics- 

t i o n  due 0.u p m a g e  de ï ' m t r e  t rans i t ion .  

II - CHOIX DES FOh'CTIO?JS DES OSCILL2TEU4S 

Soient no1 , no:, e t  no l e s  populstions res?ectives des niveaux 1, .3 
2 e t  3 à l ' é q u i l i b r e  themodynmique e t  n , n2 et  n l e s  cênes populctions,  -.. 

1 3 
en présence de double i r rndia t ion.  Supposons que 1s puissance de nor?pe +--4 



. Fig.1 

Niveaux de&nergie. 



r é a l i s e  une sa tu ra t ion  qussi  t o t l l e  de 13 t r a n s i t i o n  correspondante e t  que 

l:! puissance de sonde s o i t  n6cligeable. Prat iquerznt ,  on peut w b e t t r ~  que 

l a  oorpe é g a l i s e  l e s  populations des n ivemx c u ' e l l e  ccnnecte s-as a f f e c t e r  

le. population globnle +-e ces  niveaux n i  c e l l e  rlu troisic'r?e, 

1) Cas dvun por?poge 3 Ir, fréquence v', 

S i  l a  poIn:pe fcnctionne à l a  frc:quence u t o  e t  l a  sonde à une 

fréquence v voisine de v, , on peut é c r i r e  dans l e s  condit ions adnises : 

no1 + no2 - 
= " 2 -  1 n = no 3 3 3 

Désignons nar -4, e t  ? l e s  absorptions de sonde pour une n?mc 

fréquence en absencc e t  en présence de poripaze. Ces coef f i c ien t s  d'zbsorption 

é tan t  p r o p o r t i m n c l s  zux dif férences  de populations (n - no,) e t  (no2 - no ) 
2 3 

on obt ient  a u s s i t ô t  : 

Dans l e  Sm?.ine he r tz ien  et aux températures usue l l e s  l e s  Snerr~ics  

des photons r e s t e n t  s u f f f i s m e n t  p c t i t e s  pour q u ' i l  sc.it poss ib le  de donner 

de l a  fonction de p a r t i t i o n  &e Boltzmann un dévcloyipenent l i c i t 6  prenieï  

ordre par  r a ~ p o r t  ?. ces  énergies. D m s  ces condit ions,  il v i e n t  : 

2 )  Cas d'un ponpnge -~ 2 13 frequecce v, 

D e  i., Gr te  façon, s i  l e  nor?pr.ce s 'c f fcc tue  à l n  fréquence u, , 1 c  

rapport des rhsorptions A' e t  A', pour une &rie frcquence dc sonde v' vc is ine  

de v', s ' é c r i t  : 

A 1 V, 4 2 v', 



3 ) Conclusions ~ r s t i y u e s  

Dans 1f- cas de nos expértcnc: :~,  l e s  fr5quenccs $22 t r a n s i t i o n s  de 

r o t a t i o n  l~.%ilisGcs nous donncnt nolir l e s  ve l cu r s  des deux i z p p o r t s  prgcédents  : 

Ce trai tcmer. t  616mertairc f a i t  r e s s o r t i r  de .?ani're Gvidentt- i 1 inV<r3 t  
.. q u ' i l  y a s e f f e c t u e r  l e  nompagc- s u r  l a  t r a n s i t i m  (te frEquence l a  p lus  Cie- 

v6e c a r  c ' , , c t d a n s  ccs  c o r . d i t i o ~ c  ̂? l ' o n  obscrvl  l a  r iod i f ica t ion  r c l a t i v e  

d 'absorp t ion  de sonde l a  g l u s  ~ r . m d c .  

Cet t ,  conclusion anpc l l c  c e p e n d a ~ t  quelques r é se rves  d q  ordre 

thCoriqun. Cr1 e f f e t ,  hormis l e s  hypc)th?ses 66jà mentionnées, cç7 t r a i t e n e n t  

nêgl ige  t o u t  e f f e t  Ce dég6nCr~uc:?nce ( ( 4 )  ~t s c  liriite alm s e u l s  t ro ie ,   nive:^^ 

concernés pzr  l e s  t r s n s i t i o c e  de Fornrx e t  dc soric?.~, i i 6 g l i g c ~ n t  ; ' incidencc 

des a u t r e s  n i v e s ~ ; , ~  d m s  l e s  processus CL; r e l axa t ion .    ou te fois en éfFectuant  

Le popnage sur i.c t r c n s i t i o n  6 -+ 0, ,  , ~ c s  2 niveaux connectés  sont  cLa.rzc- 06 ,, 
t é r i s é s  ytr Le !?&e acrqbre quantique J c t  t ous  l e s  sous-nive=tux d 'énèry ic  

vois ine  de R2 s c n t  Bgnierient s a t u r e s  ; l a  s t r u c t u r r  f i n e  des  nivcxmx joue 

donc un rÔjc  rnineur duns r o s  expc ' r i enc~s .  

D ' u n  n o i n t  de vue expérimental ,  il e u t  c t C  p lus  commode d q c f î ~ c t u e r  

l e  sondsjc  à l e  fréquence l a  p l u s  6levéc c = r  l ' u t i l i s s t i o r ,  d 'un 3uiue Fr6 - 
quencc dc coup-ire bicr .  cho i s i e  permet sans di f f icu l tC,  ci 'élir-Trer t o u t  s i g n a l  

de pome  s u r  l e  d6 tec t eu r  fonctionilant . 13 fr:qucnce dc sonde. Clcus verrons 

par  la s u i t e  quc l e  çond-,je : l a  fr+;quer,ce l:t g l u s  b=ssc r i:cessit> l v u t i l i -  

s2 t ion  de d i s p o s i t i f s  dc n ro t ec t ion  à iris rcsonn-mts i n t c r d l s r n t  l ' a c c è s  

du s i g n a l  dc  poir-nc au d 6 t r c t e u r  dc sor-ce, 

Dans une pub l i ca t ion  ,mtGrieure ( 7 3 )  nous svor~u réal ise une e c t i -  

mntion des p o s s i b i l i t e s  Bc s a t u r a t i o n  dans no t r e  c e l l u l e  d'a.bsorpticn. Les 

ordres  de g r s n d r w  obtcnus nou? izutor isent  2 cons id6rer  avvavec  l i lys t ron ,  

e t  ?i f o r t i o r i  rqvr l n  s u i t e  avec un cnrc inc t ron  de puissance,  l a  ç s t u r a t i o n  

de porn~e e s t  hier,  c , , r ac t é r i s éc  s l o r s  qilc l a  -,uiss,uice de sonde n f c e s s z i r e  2 



l a  détection des nodif icat ions  d'absorption r e s t e  bien en dessous du s e u i l  

de sa tu ra t ion ,  Conpte tenu des puissancas des sources u t i l i s6c s ,  des flérnents 

d i s s i p a t i f s  in t rodui t s  de façon systématique ou accidentc l le ,  nous pouvons 

évaluer l e s  puissances moyennes t raversant  une section firoite du guide. Cette 

estimation e s t  e f f e c t u k  pour une section placée au milieu de l n  ce l l u l e  d m s  

laquel le  e s t  in t rodui t  l e  gaz à e tud ie r ,  Le  puissnnce P de sonde peut va r i e r  

de 0,04 mFl 3 0,08 mlJ suivant l e  type d'expériences envisag6es. La puissance 

de pompage e s t  l imi tee  impérativement à 1 W 2 l ' en t rée  de l a  c z l l u l c  dnns l e  

cas du carcinotron du f z i t  des tol.ércmces imposées par l e  rodulatcur ; en 

moyenne dans l e  ce l l u l e ,  on peut e s t i m r  que P' = 15 mW e s t  un m r s i ~ u r  pour 

12 puissance de pompe, Ces deux ~ u i s s m c e s  P e t  P' ne d6teminent pas CO-PI- 

pldtenent les ~ b s o r p t i o n s  qui sont égalexent fonction des éléments de r n t r i c c  

du monent d i p o l i i r e  dans l a  d i rect ion des chmlps appliqués. Ceux-ci sont -01.a- 

ris& rect i l igpecent  dans l a  rhe di rec t ion  e t  neuvent ê t r e  de f in i s  par l e s  

a v l i t u d e s  E, e t  E l ,  corrcspon6ant à l a  sonde e t  2 l a  ponpe respectiverient. 

Ainsi que l ' a  f a i t  J l v m  (19)  , nous verrons que l 'on peut c r r rc tEr içe r  l e s  

in teract ions  matihe-rayonnenent vt%r des qumt i t 6 s  horicgènes 2, des fréquences 

dc l a  fome  : 

'12 et ' 2 3  &&nt l e s  6léncnts de nn t r ice  in t rodui t s  ci-dessus, e t  qui 

correspondent dans nos expériences aux deux t r ans i t i ons  6 
0,6 ' 61,5 et 

5 , 5  ' 52,4' Les t a b l e s  f igurmt  ?i l 'appendice V de l'ouvrage de Tames 

e t  Scha~rlov (99: pemet ten t  de cz lcu le r  l n  valeur nun6ricpe du nodule de 

chacun des él6i.rnts de matrice qui noixs in téressent  Tn un i t s s  VKSil, @n 

obtient f ac i l e m n t  : 

%2 1 = 3 . 2 . 1 0 ~ ~ ~  

'23 1 = 1 , 3 5 , 1 0 ~ ~ ~  

Le cha-p é lect r ique de por?pe n ' e s t  6v ide~nent  pas homogène e t  

nous pouvons nous contenter de l ' es t imer  en sssinilcmt l e s  ondes 2 l ' i n t é r i e u r  1 



du guide i des ondes nlanes. Dans c e t t e  ap?roximntion, s i  S 6ésigne l a  surface 

d'une sect ion d r o i t e  du guide, OP ob t i en t  : 

En ce cu i  concorne l e  chulp é lec t r ique  de sonde, pour un.+. prope- 

gat ion dcns un guidu rectangulaire en mode TElO , 1 ' ~ n p l i t u d e  maxilele e s t  

donnSe (63) pa r  : 

c J 

09 A c t  X d é s i ~ ~ e n t  respectivement l n  longueur d'onde dons l e  -ride du 
C 

signal. de s o ~ d e  e t  la longuucr dl onde de coupure gour l e  mode considéri.. hi 

en déduit f ac i l even t  l a  valeur moyenne E, dans une sect ion d r o i t e  du guide : 

Dans l e  cas  de not re  c e l l u l e  d'zbsor-tion const i tuée  avec du 

guide d'ondes du type RG 53 ü : S = 4,6.1c5 n2 , d'où l e s  v c l e u s  numériques 

maximales : 

Eb = 37 TTlm - r', = 485 V/m 

x = 0,22 TIZ xf  = 7,6 l?iz 

En tenant  compte du f z i t  que dans nos expériences l a  valeur courante 

de 1- durée de v ie  T e s t  de l ' o r d r e  de l a  d e ~ i e  nicroseconde, il vient  : 

X T " 0 , l  x' ' C = 4  
Ces déteminot ions  t r ? s  approximatives, quc nous ne pouvons consi- 

dérer  oue corne des ordres de grandeur, ont  néanmoins l 'svcmtage de nous 

montrer q u ' i l  est poss ib le  d to5 ten i r  unc puissance de 'onpge c n r a c t i r i s é e  

t o u t  en r e s t a n t  bisri au-dessous du s e u i l  de sa tura t ion dans l e  cas  dc l a  

puissance de sonde, 



III - P9EIIIPES ETUDES OZ DOUBIJZ IRFADIL!TIOII 

Les r a i e s  correspondant a lu  deux t r r n s i t i o n s  606 + G15 e t  

615 + 9*,+ Ctwt tou t e s  deux v i s ib les  i l ' z ida  d'un spectroscc?c vidéo, 

nous Q-vons - comenccr pzr é tudier  en régime c?yn~.nique l e s  incidences de l n ,  

sa tura t ion de G + sur  6 q6 15 1 5  524 (31). 

Dans l e s  prcniers  essais ,  l e s  fréqucnccs des deux klystrons 

6 tz ien t  bslayées linéairircent en appliquant des tensions en dents de s c i e  aux 

ré f lec teurs  respec t i f s ,  En crlq&.sissant l e s  fréquences de répé t i t ion  de ces 

signaux de aodul%tion é g d e s  5 $O Hz e t  51 Hz, respectivement, l c  ph6nor??ne 

de double-irradiation se produiscit  à l n  csdencê de 1 Hz ; il é t a i t  par n i i -  

l eu r s  f a c i l e  de r s l c n t i r  c e t t e  cadence Far accord de l a  fréquence du g6nSrü- 

t e u r  qui fourn i ssa i t  l e  51 Hz, 

Rous avions rGso2u l e  problène corcernant l v i n J e c t i o n  de l a  

puissance de poxge en r é a l i s m t  un cou->leur c2irecti:" 5 fente de longueur 

variable nénqgke dans l e  p e t i t  côté des suifies, C e  d i spos i t i r  d'un type 

analogue 3 ceux é tudiés  par Y i l l e r  c-t Cook (40) (41)  (42) r é a l i s a i t  un 

couplage d i r e c t i f  2 3 dB en t r e  delm guides de stctndards d i f f6 ren t s  ( 4  m. 

e t  1,25 cm), L 'u t i l i sz t iof i  d'un coupleur identique au précédent nlac6 en 

bcut de ce l l u l e  avai t  l ' a~rcatage de p e m t t r e  l 'observstion siriultan6e des 

phénon5nes qui se  ~ r o d u i s a i e n t  2 l n  frgquence de sonde e t  de FOnpe* La 

s é l ec t i v i t 6  propre du détecteur de sonde é t a i t  en e f f e t  t e l l e  que l e  r6slage 

de lo v i s  d'accord l e  pr6c6dm.t pem-et ta i t  de ne 6.6tecter d m s  1s voie de 

sonde aucun s igna l  émanant de l a  p c q e ,  

Après dctection e t  w71if ics;tion convenable, l e s  phénonènes 

pouvaient c ornodénent ê t r e  observe s au noyen dq un oscillographe czthodique 

bi-courbe. 

La t r a c e  sup6rieure de 1' o s c i l l o g r m ~ e  l a i s s a i t  apparaî t re  

l 'absorption correspondant à 6 -t 6 sous le. fome d'une r a i e  d' absorption O6 15 
classique,  

S u r  l a  t r ace  infér ieure  qti correspond à l tabcorpt ion sur l a  

longueur d'onde de 1,25 cr! e t  à l ' a p l o ~ b  du si-al de l a  r,remière t race ,  



on pouvai t  n o t e r  deui. s i m a u x  i n t é r e s s e ~ t ç  : l a  r a i e  6 ' 2 b s o r p t l o ~  n o r s a l c  e t  

un s i p a l  beaucoup p l u s  f i n  co ïnc i&mt  n7rpc l e  signcil 4 PP. de l a  prer-i?re 

t r a c e ,  C ' e s t  ce s i g n a l  é t r o i $  qui  r e e u l t e  de l a  double i r r a d i a t i o n ,  Il 

a p ~ s r a î t  d>s que l e  r a i e  6 + 6 s'z--roche d.2 l e  r ~ i e  6 (16 1 5  15 + 5,)+ -- , P ~ S S C  

psi un naxinum a u  c:r,.rirons de l a  cofnc:iilence ct d i s p a r a î t  lo rsque  6 -+ 6 ?6 1 5  
est t r o p  é lo ignée ,  

Le k l y s t r o n  de sanue é t a n t  ï;-cl?,tivcrr?cnt s t2bl l i ,  nous avons songr$ 

2 observer l e  ghcnomtnc en su.pprimant l e  bslay?crs correspondant,  Ln t r a c e  

sup6r ièurc  dc 1' o> ;c i l l og rmne  rc!)ritnen.tz t o u j o u r s  11 v a r i a t i o n  de 13 guis2 ~ n c c  

4 1~m q u i  s o r t  d~ 12 cl:7lule e2 fonct ion du bslay,rpc d~ k lys t ron  corrc.spc;cdri, t 

s l o r s  que 1. srcoi:dc t r r c c  donnc 1~ puisnmcn : c n t i ~ F t ~ i q u e  qu i  s o r t  @-c_. 1 u 

c e l l u ï e  lors-c. lc: k l y s t r o n  correspondrat  i i i c t  sur UQP fr*;'-quencc fixe G g d t  

2 c e l l e  de 6 l5 -+ 521+, Du f a i t  de l n  su?pression du bnlaynge dii kl2rrtron 

centimétrique, l a  i? ie  dc sonde d i s p a r a i s s s i t  dc l a  d e r n i ' r c  t r c c e  l z i v s z n t  

unirdement place zu s i L q a l  1-6sult.tnt d c  l a  doub le - i r r~ .d i a t ion  e t  qui G t  r i t  

bicr.  dû zu ~ Z I C Y I ~ ~ C ~   cl^ 1;1yst,ror. 4 m. Ilans ces cond i t i oxs ,  le si&n:il r < > s t = n l  

sur 1'~ seconde t r  :cc tr&.s.isait 3irectemcnt  i c s  moriific- t i m s  cie l9 c,'osoritic?n 

en voie  i l t ?  sonde cupport6cs par  l e  por?l)?,~;(: mil l ix&triqi :e ,  En ou t r e ,  Ir: d i s ~ r r i -  

t i o n  des -6nom3ncs ~ z r a s i t e s  d90s1drs ç t ~ t i o n n z i r e z  l i :n  au b a l z y ~ g t  du P lys t ron  

de ~or idc  p e r t e t t a i t ;  un sccroissez:iest i n t S r e s s z n t  de l a  s e n s i b i l i t é  de n o t r e  

zpparc i l lage .  

L B z p ~ l i c a t i o n  du ph6nonène pr6cGdnr1i; nous a conduit  2 nectie au 

poin t  un d i s p o s i t i f  s p e c t r o ~ 6 t r i ~ ~ u e  Z douùlc? moaulat ion ciont lc s ncrfom-azg c s  

E ta i en t  2,ccrucs pclr u t i l i s a t i o n  de 13 double i r r a d i a t i o n ,  Bous ~,vons -?1 t e s t e r  

c e t  z ~ p a r e i l l a g e  ? l ' n i d >  dcs  t,razLsi t i o n s  6 34 
ni. 615 e t 6  15 - 7  24 de S O ~ .  

"our l a  conc în t r a r ion  ne.tursllc de 34S l n  t r a n s i t i o n  6 -+ 6 e s t  t o u t  j u s t e  
06 15 

v i s i b l e  2u spectroscoao vïd6o (36) alors .,ue 6 . + 5nq e s t  pz r f a i t enon t  h v i -  
13 

s i b l e  dans l e s  r.2-it.r; condi t ions .  Cct te  de rn i> re  t r a u i l i o r i  nyazt 6 t 6  i,esi?r;e 

(62)  r&ce 3 mi u ~ c c t ~ o r i t ' t r c  liughes e t  'Tilsoi7, nous C I V O ~ S  0pér6 C O ~ C  s u i t  : 

lp r é f l e c t e u r  ?J k l y s t r o n  4 PX c r t  modu12 pzx deux t e ~ s i o n s  d i f f G r t n t c ~ ,   un^ 

t e n s i o n  en dr.nts de s c i e  synchror~~: du balay%gc de i ' o sc i l l og rnphe  3 l a q u e l l e  



on super-ose une tcnsior i  c n r r é e  2 100 kIIz de s t in6e  iod1 ' f ie r  l v i r i + , e n s i t &  du 

por?pr,ge PC1.i ~ l i ç s c m c n t  ra-ide d.- sn fr6quenee. Le ki-vsirctn cent  irii t r i q u e  e s t  

c l16 9 1 'ondcm?tre s u r  lq tr6quencc- dc 6 -+ 5,) e t  1 ' a b s o q t i o n  correspon6;n- 15 c 4  

t e  ~ s t  obscrvCe -n r e l i c 3 t  lc dé tcc tnu r  dc so r t , i e  dc i-. c c l l u l e  à lm ~ : ~ l i -  

f i c a t e u r  . cco rd i  s i r  100 k:;u. ?Jne 1-t>cherctw c.c - z r t  ct cisautrc tic l a  frl:;u~r,?e 

rcz1i;e 7 l v o n d b ~ > t r e  nous 3. p c r ~ i ! -  de n e t t r e  cn iv idence  12  t r ru is i t io i .  

G15 + 524 m e c  une n.-;.litule n ~ t i x l e  et di?+ i l ve rce l l e i i t c s  ccxiPiticzr; de 

r2pport  T'sigilr,l sur bruit" '  (?l.), Ct t t c >  ?:.riic2tion nrc t t i -ue  f ies fi%r,orl"ncs r i ( .  

double-oirr2dic?tim scribli  y r s  7 ,nu& cl' ii7t6rZ; pou? 1 - u  c p c c t r o s c c ~ ~ i  z t  - i 

?;ttnchés 2 dei: 6t1:dci, <?c s t~uc t i ? . r cç ,  -ar% 17 s e n s h i l i t 6  r^'uii t e ?  
, . a~pl , l -e i l l3ge  dcvrei",permrttre 13 .?:se c 3  ov:dc~ce xi. raids dc t r z s  f.&i51- 

i n t e n s i t ' .  Dvluzre  ~ s r t ,  l e  kit que l e  phr:ilo~%e ne çc proàu i t  qu-. r,our Les 

d i s ~ o ç i t i o n s  pcss 'dent  m nive:n co~:?un d o i t  faciliter 1' i d e n t i f i c z t i o n  clc 

s p e c t r e s  conp1irp.C~~. 

A l ' e i d e  d. g ? i s ~ o s i t i f s  fie r?cswcs ilc fr6-ueziccu clasçi-:ine; en 

s ~ e c t r o s c o p i e  hertzien:-te (61) ( 4 ~ )  u t i l i s a n t  <.es t~cfnnic-ues de narqdcurs ,  nous 

nous sor-es a l o r s  :attr,cl16s :L un€ prerzizre t c n t 2 t i v e  d9exp lo ra t ion  qcan t i t o -  

t i v e  du pkir'norlenc dc double i r r n d i z t  ion ,  ?4alyé l e s  d i f  f i c - u l t i s  3 x p E r i ~ e n -  

t a l e r  l i é e s  au double balzyege des n s c i l l r t c r r s  qui  f a i s a i t  inévi t sb l .  ;..KT t 

-.>parsître l o s  deux s é r i e s  de mor:iueurs sur l e s  deux voics  de 1 ' o s c i i i c g ~ -  

phz, l e s  ~yren iè re s  ~:osurcs pcrr-.etteicnt ( 7 , ~  déce.lelî c e r t r , i n s  dCplacczeiltr 

e n t r e  l n  r a i e  de p o r y  ct l e  2ki&riozn,C;nc? rCs~ïi-t:.at ?%cL7hcureurc-.ent, I c i  

i?i*rc c rcl?.tiver?ent lonyuc! d 9  une v e  su re  des  frgquenct-s zous Ô t a i t  tout é ~ 2 0 i r  

dvi;tudc ~ u ~ m t i t ~ t i v e  de  ecr  & a r t s  dc: f i ~ ~ i u e n c i ?  ; eri e f f e t ,  .)endant l e  t c ~ n s  

d'une -.esure, on neut  éva lue r  r e s p c c t i v e m n t  1 "Hz c t  2C IFIz l é s  vari::tior,ç 

de fréquence des osc i l l : , t eurs  de sonce e t  Fonpe, e l l . 7 ~  s o r t  ?-vun ordrc  de 

?riund-eur ç-;rieur aux 6 c 2 r t i  ,lue l ' o n  c"L6si-r~ Y , - t t r e  en 6vidcnce. 

I l  rious e s t  donc npr,r,ril r1;'cessnirc de s t . b i i i s e r  #tu c o i n s  

des o s c i l l ~ t e u r s .  



PRRI"IE3 RESULTATS 

Bous avons pu r é a l i s e r  une s é r i e  d' exp6riencrs quant i ta t ives  

(39) ( 3 9 )  après avoir  n i s  au -oint un premier d i spos i t i f  de s t ab i l i s a t i on  

de L n s e  (35) . 
En quasi t o t a l i t é ,  l e s  ex-cri en ce^ dc double i r rad ia t ion  ont 

é t é  effectuées en balavant l a  frequencr de l i a  sonde e t  en f ixan t  c e l l e  dc 

l a  pompe. Cette façon ce proceder se  21:stifie par 12 f a i t  que dans l t 6 tude  

thdorique de 1' cbsorption l a  frgciuence de sonde v jouc un rô l e  beaucoup plus 

simple que l a  LrSqiiênce de pompe u' . D ' u i  point de m e  expérimental, ce chuix 

e s t  naiheureux, nc observe en e f f e t ,  dans ces conditions,un s igna l  pr6sen- 

t an t  deux naimums : un mwrimm.p-rincipa1 qui cor r~spond  sensiblernerl-t ( 4 )  2 

l a  fréquence L?: Bohr v, de l a  t r ans i t i on  C.e sonde ~t un maxilnurn secondair? 

qui t r a d u i t  l o  modification d'absorption de sonde due à l a  poInpe e t  qui 

const i tue  l ' ob j e t  de ces premi>res études, DEVIS de. t e l l e s  condition? exyé- 

rimentales, il e s t  prntiquemect inpossible dsobtenir  des informations préci- 

ses sur  l 'mpl i tude  du  hén no mène, 

En re~r~mche,  si l ' on  f ixe  l a  fréquence v de Ia sonde, e t  que 

l 'on ba l a i e  c e l l e  v '  de le, pompé, l a  r a i e  de fréquence v, n' apparait  6vi- 

demment pas e t  1 on observe miquement l a  mod i f i c~~ t ion  d '  absorption dc 

sonde duc 2 18 porpe. De façon plus  -récise,  on f a i t  c ,>~a ra f t r e  l e s  vcri?-- 

t ione en fonction de v '  de 12 différence [A (v) - A, ( u g  des absorpticns 

de sonda en prhçcnce e t  en l 'absence de ponpagc. 

Cette facon de procFder présente d'autres ~ v m t z g e s  importants : 

l a  détection s 'effectuant ';, fréquence f i xe ,  on é l in ine  l e s  diff iculf ,éu l i & s  

aux var ia t ions  en fonction de 1s fréquence de 1- puiçs:mce des osc i l l z teurs  

(contour de mode des  klys t rons)  e t  de l a  trnnsnission des guides d'onde 

(taux d'ondes s ta t ionna i res  ) , Pratiquement, l a  majorite de nos expériences 

ont été effectuées dan; ces conditions. !Tous mens toc te fo i s ,  t i t r e  de 

vérif ication. ,  f a i t  des mesures 2 fréquence de sonde bdayee .  



1) Etade des fréquences 

Une des caractér is t iques  fondamentales de l 'nbsorption de sonde en 

présence de poi-3pagc e s t  d 'zpparaître su r  un i n t e rva l l e  de fréquence bien 

supérieur à l a  largeur  de r a i e  dans l e s  rêreç conditions de pression. :?eus 

docc comencé Far é tud ie r  l e s  var ia t ions  2e l a  plage d'apparition de 

c e t t e  absorption en fonction de l a  pression. -4 ce t  e f f e t ,  on ba la ie  lsrgonent 

l a  fr6quence v' de 16. por?pe autour de v9, , on stcibil ise l a  fréquence de 

sonde v e t  on observe l e  s igna l  i s s u  du détecteur correspondmt. Suivnnt l e s  

valeurs  auxquelles on f i x e  l a  fr+quence v , l e  s igna i  prgscnte un ou deux 

naxir?uns. Il s u f f i t  de nointer  l e s  fréquences v e t  v:, pour l esque l les  l'am- 1 
N i t u d e  du s igns l  e s t  égale 2 Irw n o i t i é  de c e l l e  du ou des r.axir.u~s e t  d'6tu- 

dier ensui te  l e s  var ie t ions  de 18 largeur  ( v2 - v ) en fonction de l a  pression. 
1 

La puissance de porge, - u i  é t x i t  a l o r s  fournie par un klystron Phi l ips  

YK 1010, & a i t  rcjglée à son n a i n u n  de façon 4 ohtenir  l e s  e f f e t s  1-es plus 

sensibles.  Les ic 'sultsts  obtenus ont é t é  reportCs sur  deux graphiques d i s t i n c t s  
4 

( f i g .  2 )  r e l a t i f s  aux pressions élevées e t  aux pressions basses. Lu prenièrt-4 

courbe f a i t  ~ p p a r a î t r e  l e  r ô l e  des chocs interrnoléculaircs tandis  que l a  

seconde nontre l ' e f f e t  dc l e  saturat ion c t  des chocs mlécules-parois.  

?Jous avons ?u observer qud i ta t iver -en t  que l a  largeur  d 9  apparition 

du phénonène é t c i t  pratiquerilent indEpendmte de 1% puissance de son?? 2, 

prcssion e t  puissance de pozpe fixées.  Il ex i s t e  par  a i l l e u r s  une cer ta ine  

dua l i t é  en t re  l e s  rô les  de ces deux parm-ètres : ? puissance de par-e rCduite, 

on peut obtenir  une largeur conparable 2 c o n d i t i ~ n  de résu i re  égalenent LE. 

pression. Mlannoins, plus l a  pression baisse ,  plus l e s  si,maux d6tectcs s'iffsi- 

bl i s sen t  e t  donnent l i e u  des conditions d'observation plus d i f f i c i l e s  ; 

l ' u t i l i s a t i o n  d'une prcssion de l ' c rd r e  de 20 m i l l i t o r r s  correspond przt i -  

querient aux conditions e x p é r i ~ e n t a l e s  l e s  plus favorables. 

!Jous avons ensuite ê t 6  anends à r é a l i s e r  deux types d i s t i c c t s  

d'expériences dans l e  but d 'étudier l a  re la t ion  ex i s tan t  en t re  l e s  fréquences 

6e ponpe e t  de sonde, En s tab i? i san t  l a  frgquence dc sonde 5 une valeur v 



lgure  2 - L a r g e i ~ r  en Fonction 

de la pression. 



coniiur: e t  en bS l8ymt  c e l l e  de l a  :)ove, l e  s i ~ j i a l  dVa:usorption obtenu prEçente 

ur, maxirzur! pour une fr6quence v 9  dc ponpe que 1' on srlit nesurer, C u a l i t a t i v c ~ e r r t  

en cbscrvant s u r  ui oscil loscope double t r a c e  l a  r c i e  de porpe e t  l e  s i c n a l  

de sonde, on ret en Gvidcnce l e  décalnge e:it~rc l n  fréquexicr- de Bohr v v o  de 

l a  r a i e  e t  l a  fr6quence v '  correspondant au riaxiriu- du si:;nal de sonde, 

Qumtitat ive:-cnt ,  nous evocs pu Ct-terviner l a  r e l ~ ~ t i o r i  ~ n t r e  ce eécülage 

( v v  - v7 , )  e t  1.7, difTcrence ( v  - v,) ( f i g r  3 ) .  La courbe obtenue e s t  ]-r3tirli;t-- 

nent  une d r o i t e  tle pente - 1. L-. posi t ion  de c e t t e  courbe Far rapport  à 

1'origir.e n 'a  pEs grmdc signif ic8t ior:  C G ~ ,  s i  nous x s u r o n s  avec une ?)oli:ie 

préc is ion  l e s  t c a r t s  ?e fréquences, l e s  vs leu r s  ctbsolues de ce l l e s -c i ,  en 

y e r t i c u l i e r  de v, e t  v T 0  ne sont  pas connws mec  l a  $rie prec is ion .  Les 

Mesures cint é t é  ef Îcc tu6es  pour divcrzes vz-.leurs dc l a  pressic.in (p = 0,117 t o r r  

0,865 ; 0,03 ; 0,115 ' ; o,no6 ). ?:n nt: tenant  pas col?pte du cas des 

t r è s  f a i b l e s  - r e s s i o ~ s ,  touzes l e s  courbes obtenues ont rGne sspect  que c e l l e  

que nous avons re?résent&dans l a  f i ~ w r e  : ?t que nous avons retenuedu f a i t  

q u ' e l l e  correspond L des condit ions expcr i r en t - l e s  favor,zbles, 

Dans m c  dèwci?r?e s é r i e  dPexp6riences nous avons utilise une 

technique e x p ~ r i r c f i t a l e  cor?>l?terzent d i f f e r e n t e  cle l a  pr6cédente en 7Ccrl~.y~.~t l?. 

fréquence de ssorldc t ? t  en s t a b i l i s a n t  c e l l e  Je por:ge. Cette  technique ne t  en 

jeu l e  pêne n a t é r i e l  que pr;^'cc;?errdent n a i s  dans c?er fonctions d i f fg ren tcs  (3 5 ) .  

La  f i g u r e  d q a b s o r p t i o ~  de sonde a e l o r s  l ' z s p e c t  q u a l i t a t i f  s u i v m t  : e l l e  

présente un m x i -  Y-? p r i n c i p z l  pour *me ?réqueilce v vois ine  de vo ( I r )  e t  

maxir?u~ secondairc 4 UI~C frÊquencc v infsr ieurc:  ou s z é r i e u r e  suivcxt  quo 12 

fréqurnct  v q  e s t  rcsrec t ivenent  supérieure ou in f6 r i cu rc  3 v',, En l i x i  t a n t  

not re  étude q u m t i t a t i v e  & c e l l e  de ce  rnai~ur- secondaire, nous pouvons 

t r a c e r  l a  courbe t r a d u i s m t  l a  r e l a t i o n  e n t r e  1 r . s  deux fréquences b e t  vP 

correspondaritcs ( f i  2. 4 ) , Corme daris 1' étude  .~rCçcdentc,  nous avons t r a v s i l i ' l  

i diverses  press ions  de gaz e t  < p i s s a n c e  i e  po2pe v a x i n d e ,  Hom-is l e  crds 

des pressions t r ? s  f a i b l e s ,  l e s  courbes obtenues ont  tou tes  l ' a s p e c t  dc 

c e l l e  dc l n  f i g u r e  4 obtenue pour unc yress ion  de 10  n i l l i t o r r s  ce sont  

des d r o i t e s  conCoudut.s une t r a n s l a t i o n  près,  sans s i a i f i c a t i o n  physique, 



Fig. 3 

KI ystron d e  sonde stabilisé 



Oxillatcur de pompe stobilis& 
2 



avec c e l l e s  t racées  dans l e  cas pr6cgdent. 

Il semble donc que l e s  l o i s  en t re  fréquences soient  l e s  rzêrnes 

dans ces deux circonstances e x p é r i ~ e n t a l e s  d i s t i nc t e s  ; on peut, en j ren iè re  

approxination, l e s  t r adu i r e  par l a  re la t ion  : 

2 )  Bude  des mpl i tudes  

Com:e nous l 'avons C!6 jà indiquG, lV6tude  de 1' mpl i t ude  du plré- 

nomène peut s' e f fec tuer  de façon ccmode en st tzbil isant  1' osc i l l a t eu r  $.e 

sonde e t  en balayant l a  fr6quence de l a  pompe 9 l ' - ide d'un s i g a l  en deiitç 

de sc ie  synchrcne du secteur,  Le s igna l  i s su  du détecteur de sonde peut a lo r s  

ê t r e  observé sur  un oscilloscope k g a ï e ~ e n t  balayé à l a  fréquence du secteur,  

Entre l e  c r i s t a l  e t  lvosci l loscope e s t  placé un p r émpl i f i c a t eu r  dont 1% 

bande passante (qui s ' é t a l e  de 10 fiz à 30 kHz) e s t  t e l l e  q u ' i l  trmarzet l e  

f igure d'absorption en f o m e  vraie.  ( ce  c?ispositif a d ' a i l l eu r s  é t é  u t i l i s é  

pour l e s  é tudes  d-2 fréquences du paragraphe précédent ) , L' absorption en voie 

de sonde présente un naxizuri unique dont l'amplitude var ie  en fonction de 

l ' é c w ~  de f r é ~ u e n c e  ( v - v,). Cette l o i  de var ia t ion a été étudiée iims 6eux 

conditions exp6riirentales bien d i s t i nc t e s  : 
- puissance de poRpe naxinzle, nous obtenons une fm- i l l e  de courbes a h e t -  

t an t  l a  pression come parm-ètre 

- de l a  &ne rianière, pour une pression de gaz donnée, nous obtenons une 

faclille de courbes aànettant  l a  puissance de poxpe come paranstre. 

La confrontation des r é s u l t a t s  obtenus dans ces deux types 

d'expériences permet de mieux préciser  l a  dual i t6  en t re  pression e t  puissance 

de por?pe qui fut entrevue dans l e s  preniers  essa i s ,  

Toutes l e s  courbes obtenues abettent  un extrêriur? cen t ra l  ; nous 

avons adopté l a  fréquence correspondante conme origine : cel le-c i  e s t  6gale 

?i uo aux e r reurs  de Eesure p r h ,  D e  p lus ,  l e s  mpl i tudes  n ' é tan t  connues 

qu'en valeur r e l a t i ve ,  l e s  courbes sont reportées sur  des graphiques d i s t i n c t s  

dont l e s  un i tés  d' ordonnée sont f ixées  de manière a rb i t r a i r e .  



2 )  Etude en fonctior,  ?e l a  press ion .  
------------=-------m-----m------ 

~ f e s  courbcs des f i y u r e ç  5 ,  6, 7 e t  5 t r izd2~isegt  l e s  r é s u l t a t s  

obtenus dans l e  C S  C>G por?pEtge rmxixal TLle p e r n e t t a i t  l e  Irlvstron YK l('10. 

S nres s ion  ë l evée ,  on nfot>t iel?t  queun r i l â x i - ? ~  c e ~ t r u l  ; q ~ i ~ ?  13 pression 

ci6croïtt ,  il y a nppc..rition d'un riini?;ul? c e n t r a l  pouvant a t t e i n d r e  wie ordon- 

nge négative eux t r 2 s  basses pres s ions ,  Dwis ce s  de rn i è re s  c.?nditionç,cn e f f e t ,  

on peut observer  un r e tou rne i en t  de 12 Z i y ~ r e  d'zïbsorption, Cecj- nc s i g n i f i e  

nullenenU q 7 i 9  il y :r i t  une é ~ i s s i o n  r î i s  unique!-ent -i-ue l e  s i g n a l  cs t  tou jo~ : r s  

creuse par IV absorptLon fi-, ( v )  qüi s e  pro3ui t  neric Cr abs3cce de prr-aze, 

Ce d e r n i c r  sigrla1 n m e  i ~ p o r t a n c e  d a u t m t  p111.s grmcic que s a  la , r jeur  devici 5 

p lus  p e t i t e  pa r  rz:~port au  phénonène l i e  z la 1:rGsence de l a  poripe (38) (357). 

h )  Etu& en fonc t ion  du 1:oppagc. 
-----------i"-ri-----L-LL-LL 

Ayant fa i t  choix üfun? p re s s ion  de l ' o r d r e  de 30 r i l l i t o r r s ,  pour 

l a q u e l l e  l ' a b s o r p t i o n  e s t  no tab le ,  nous avons é tud ié  l e s  -fari a t i o n s  c?e 

l ' x ~ p l i t u d e  du ph$nor??rle nour d i f f é r e n t e s  v ~ ~ l e u r s  de l a  p u i s s m c e  de porqage, 

c e t t e  d e r n i è r e  éto,nt  repi-rée p e r  l s a t t & u a t i o n  i n t r o d u i t e  en m.ont de l a  

c e l l u l e .  

A f a i b l e  puissance,  pour une xttbnuatior.  6e 1' ordre  de 1 0  dB, l a  

courbe obtenue ~ r 6 s e n t e  un caxirurz c e n t r a l  ( f i g r  0 )  t o u t  corne c c l l e  obtenue 

à pres s ion  C1evt.e dans l v e x p 6 r i e c c e  pr&céficnte. 

'IJn ninipur?. c e n t r s l  %pycyaî t  aux puissances sup6r leures  (fiz, 1 0  e t  

11) ??ais 6 t ? d t  !?onn& l a  p re s s ion  c h o i s i e ,  il n ' e s t  pas p o s s i b l e  de ~ É c l i s c r  

une s a t u r z t i o n  corparciblc '5 c e l l e  abtenue pr$c6cler??ent 2 une press ion  Gix 

f o i s  c o i n s  élevSe, 

3 )  L a  r e l a t i o n  e n t r e  l e s  fr&cl:ù.ences 

PJous srerrons u l t é r i e u r e ~ e . i l t  que l e  c c ~ l c u l  de lo, r e l a t i o n  e n t r e  l e s  

deux fréquences v e t  v '  co r r e spordmt  2 un r~axir?ur r e l a t i f  d '  ~ b s o r p t i o n  ne 

peut  ê t r e  rzené ct son t e r ~ e  que rcoyenna1-t c e r t a i n e s  approxinat ions.  
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Figure 9 ~t ténuot ion  d e  pompe: I O  dB% 

Figure 10 _~t i .Gnuation de pomoe:  5 d B .  
1 
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En f ixan t  l n  fréquence de p o q e ,  on observe un ex t rêmn d'absorption 

quand l a  fréquence d-. sonde bizlayce -8.sse par une valeur t e l l e  que : 

I l  ex is te  en géngral un maxirur pr incipal  e t  un maxinu secondaire 

constituant un phénonène d'extra-résonance, LE? position de ces rlaximurs dé- 

pend de l a  puissance e t  de l a  fréquence de l a  pompe, Cependant, s i  v 1  

di f fè re  de v9 ,  d 'me quanti té supérieure 3 l a  deni-largeur Av de l a  r a i e  

de sonde, or1 uciitre (31, ( 8 )  que ces r?.oxirnms correspondent sensiblement 

aux fréquences v, e t  v où : 

v = Vo - ( v t  - v l , )  

En f ixan t  naintenant l a  fréquence de sonde, on observe un 

ex t rê~ur !  d'absorption lorsque l a  frgquence de pompe balayée passe par une 

valeur v v  t e l l e  que : 

e t  il n 'exis te  qu'un r ~ x i n u n  dans tous  l e s  cas, Il se produit pour une 

fréquence v q  qui, dans l a  &r?e approxir.?.tion que précéde~aent ,  e s t  donnzc 

par : 

v'  = v', - ( v  - v o )  

Les deux re la t ions  prgcédentes qui nous donnent l e s  fr6quences 

v e t  v' auxquelles se produisent les rzaxirnurns d'absorption ne sor;t; clce 

des re la t ions  approch6es valables uniquezent en dehors de l a  r a i e  d e  jonc!e ; 

compte-tenu de c e t t e  r e s t r i c t i on ,  nous avons nontrg qu'el les Gtaient &ri- 

f i é e s  expérkentalenent , ii l a  précision zernise par ce premier appareillage, 

e t  pouvaient se t radui re  par l a  l o i  a. 
Il  nous P. a lors  paru intéressant  de f a i r e  une étude qumt i t a t i ve  

plus f i ne  de c e t t e  re la t ion  entre  fréquences dans l e s  diverses conditions 

de t r a v a i l  possibles,  e t  n o t m e n t  d'aborder une étude quent i ta t ive  des 

f a ib l e s  décalages en fréquence des nax i rms  du phénon;ne au voisinage de 



l a  fréquence v,. 

Ces 6tudes ont n6cessité l a  n ise  au point d'un appareillage plus 

élabore que celui  que nous u t i l i s icns  a lors  (35).  Nous allons voir  dans l e s  

prochains chapitres que notre disposit if  expérimental de mesure nous n 

permis d 'u t i l i s e r  de façon sat isfaisante  un carcinotron ail l imétrique de 

p i s sance  (CS, CO 4CJ B )  en t m t  qu'oscil lateur de porpe. La puissnnce 

disponible s ' é t a t  trouvée accrue de façor, sensible, il P. été possihle de 

déceler ali voisinage des fréquences centrales v, e t  v', des écar t s  re~arquables  

3 l e  l o i  @ g6néralenent adaise dans l e s  travaux antérieurs. 



C - DISPOSITIF EX?CRI?IEH?kL 

Lq6t?r-le de Lqintersc t ic \n  des deux rayonne~en t s  avec 15 gaz s'efizc- 

t x e  dans xn guide d'onde const i tuant  l a  c e l l u l e  $.s~,bsorption,  Mous decrivons 

successivement l a  c e l l u l e  e t  ses  i n s t a l l a t i o n s  wnexcs de vide e t  d' introduc- 

%ion du gaz, 1 appare i l lage  hy?2erfrhuenccs, l e s  syst$rcies d q  asservissement 

en ?hase des o s c i l l a t e ü r s  d s  sonde e t  de pompe, en f in  l a  chaîne de détec t ion  

e t  de nesure. 

1 - CELLULE ET IE!STP.LLAIIO:T AnT'T.;2X 

La c e l l Q e  d'absorption e s t  r e a l i s é e  t:n guiaf 1,25 cm 9G 53 U 

surdinensionn6 pour l e  s i g n a l  de pompe, S l l e  a une longueur dSployée de 

8 rnStres e t  son é tanché i t é  e s t  assurée par  deux f e n ê t r e s  en mica d 'épaisseur 

30 montées s u r  des b r i d e s  varfr i tement p o l i e s ,  Le p o ~ ~ u y e  s ' e f fec tue  ? une 

extrernitg de l a  c e l l u l e  par ui yrou;>e cons t i tue  d'une pompe secondaire a? 

di f fus ion  de mercure e t  d'une pmpe primaire 9 p s i e t t e s ,  Pour rgduirc  l e s  

f l u c t u z t i o n s  de nress ion  en cours d 'expfr ience ,  l a  c f l l u l e  c s t  réunie ' -ai 

r é s e r v o i r  b ~ l l a ç t  dc: t r o i s  l i t r e s ,  Le vide l i m i t e  a t t e i n t  e s t  d.3 ic5 Torr  

e t  l e s  va r i a t ions  de p-ession sont i n f é r i e u r e s  $ u-1 m i l l i t o r r  cn deux heilrcr. 

La mesrire 8bsolue des press ions  s v e f f r c t u e  .I. 19nidc jauge de Y a c  Lêod 

de s e n s i b i l i t é  1om5 Torr ( ~ e b o e u r  ?Tac 405).  D c  p lus ,  on re->ru c o n t i n u ~ e n t  Is 

pression i 1' aide  $'iule jr~.u-,e Glec+,riquc type P i ran i  (Ki13 &utovac). Lv in t ro -  

duction du gaz ç'ef:'~ctue r a r  l ' ex t rémi té  opposée de la c e l l ~ l e  ; pour 6 v i t c r  

t o u t e  contmlna,tior! du gaz i n t r o d u i t ,  on u t i l i s e  un s a s  qui c c ~ ~ u n i q u e  Cirec- 

tement avec l e  si-on t i ' ahydr ide  sulfureux ?i haute ?ression.  



II - DISPOSITIF HYPERFBZ0,mNCE 
* 

L'osci l la teur  de sonde e s t  un klystron (1,25 cm) (E,M,I. R 9675) 

l e  pompage 5 é tan t  ef fectuê  par un carcinotron ( C  ,S,F, COE 40 B), La 

f igure  12 schkmati se 1' ensemble de 1' appareillage hyperfréquence . 
L'introduction correcte  des deux puissances nous a POSE un problème 

assez d6l icat .  Hous avons dû txbmdonner les coupleurs ?i fente  (40) (41) (42)  

(guide RG 99 U/guide RG 53 U) dont 13 transmission é t a i t  mediocre pour u t i l i s e y  

des coupleurs d i r e c t i f s  3 CD en guiàe RG $3 U ( H e ~ l e t ~ t  Packard K 752 A ) ,  Le 

s igna l  de pompe e s t  in t rodui t  d m s  l a  voie di recte  grâce à une t r ans i t ion  

pyramidale ( ~ e  Tlornay Bonardi BE 018) ; par c e t t e  &thode l a  transmission 

de l a  puissaxe de pompe e s t  excellente (per te  in fé r ieure  à 1 133 ) .  

hk revanche, l e  couplcur n ' é tan t  plus d i r e c t i f  dans ce fonctionne- 

ment s u r d i n ~ n s i o n n ~ ,  une p e t i t e  pa r t i e  de L a  juissance de pompage remonterait 

dans l a  voie dérivée s i  e l l e  n ' é t a i t  protégée, 

Pour mai t r i se r  la puissance importante issue du carcinotron (11 w 

a u  maxinum) e t  d6coupler celui-ci  de l a  charge, nous avons r éa l i s6  un dispo- 

s i t i f  propap;ation quas i ap t i que  (43).  Il  se compose dsun cornet d'émission 

e t  d' un corrlct de réception de même gain 29 dB ( ~ e  Mornay-Bonnrdi DB ~ 5 2 0 )  ; 

en t re  ces deux cornets,  nous plaçons une g r i l l e  po l r r i san te  à f i l s  pa ra l l è les  

( ~ h i l i p s  Pr7 7104 z ) ,  La distance en t re  l e s  cornets cv é t é  choisie de t e l l e  

manière que l a  puissance neximlcrrdmise dans l a  c e l l u l e  s o i t  d e  1 ~ r ,  Un cou- 

plage plus important m8ne an e f f e t  un élargissement c o n s i d é r ~ ~ b l e  du spectre 

d'énission du carcinotron qui l e  rend i nu t i l i s ab l e  dans nos expériences, Ec 

faisant tourner l a  g r i l l e  dans son plan, nous introdilisons une 8,tténuaticn 

var iable ,  L a  f igure  1 3  reproduit le. courbe 2' étalonnaze de 1' atténuateur c i n s i  I 

r éd i sé .  9u voisinage du cornet  de réceptiori, un cornet  de  oindre gc.in 

(ne Mornay-Bonardi DB ~ 5 1 0 )  prélsve l e  puissmce nécessaire au d i spos i t i f  

d' xr;scrvissement du carcinotron. Le riodulateur ( c e  S.F. 50-75 Mod) permet 

l a  modulation ?ar tou t  ou r i en  de l a  puissance de pompage, 







La puissance de sonde e s t  in t rodui te  par l n  voie dérivée du 

coupleur 3 dB. El le  e s t  controlée par un att6nuatev.r dtaïonné ( ~ e  '.lornay 

Bonardi UBE 410) ; celui-ci  e s t  protégé des remontées de l a  puissance de 

pompage par un i r i s  résonnant à l a  fréquence de sonde ( fenêtre  de 1 ,O0 x 6,07mml 

qui  assure une ~ t t b n u a t i o n  de l ' o rdre  de 20 8 3  ?i l a  fréquence de pompe, Uri 

coupleur 20 dB ( ~ e  Yornay-Bonardi DBE 630) préleve l a  par t i e  dc l a  -issance 

de sonde nécessaire au détecteur à deux cr is taux (Vitro FJow 604) de l a  cha?ne 

d'asservissement iln phase du klystron,  Lsondemètre à absorption in t rodui t  

pemet un repérage cpproximatif de l e  fréquence de sonde, 

A l ' ext rémité  de l a  c e l l u l e  d'absorption, une charge adaptée 

( ~ e  Pornay Bonardi DBE 450) diss ipe  l a  majeure pa r t i e  de l a  puissance de 

pompe, La moitié da l a  puissance de sonde e s t  prélevée à l ' a i de  d'un CLeuxi$~e 

coupleur d i r e c t i f ,  Une s é r i e  de t r o i s  iris résonnants 5 l a  fréquence de sonde 

assure une protection de 60 dB contre l a  puisuance de pompe qui t raverse  l a  

g r i l l e  du coupleur, L'atténuateur placé devant l e  détecteur permet, eri 

couplant son rgglage avec celui  de l ' a t t énua tcur  de t ê t e  de c e l l u l e ,  de 

t r a v u i l l e r  2 niveau constui t  sur  ce détecteur,  donc à sens ib i l i t é  constante, 

III - STABILISATIOit DES FflEQUENCES 

Compte tenu des s t a b i l i t 6 s  e t  des précisions requises, il e s t  

nécessaire d 'asservir  en phase (35) (44) (45) (46)  (47) l e s  deux sources 

hyperfréquences (klys t ron de sonde e t  carcinotron de nompe). Le principe dc 

ce t  ssservissement e s t  l e  suivant, Une a a r t i e  du s ignz l  de l a  source % stabi-  

l i s e r  de fréquence v e s t  ~ é l m g é e  rvec l'harmonique N d'un &talon p i lo te  dc 

fréquence Fou Le battement résul tant  e s t  evvoy6 sur  un synchriminateur de 

phase qui asse rv i t  l a  phase de ce batternent sur c e l l e  d'un s ignal  in terne 

de frequence P. Cet asservissenent e s t  r é a l i s 6  par  l ' apz l ica t ion  dqune 
1' 

tension d 'er reur  ( i s sue  d'un corqarateur de phase) à l ' é lect rode de commande 

de frequence de l a  source ( ré f lec teur  du klystron ou ligne du carcinotron) ,  



Lorsque l n  3 t . tb i l i sa t ion  e s t  obtenue, l a  source fonctionne s u r  l 'une  des 

+ 
Les signes - correspondent respxt ive inent  il,- f o n e t i o n n e ~ e n t  supradyne e t  

in f  radyric , Dw-s l e s  t r o i s  synclirirr,insteurs que nous u":lisons (deux Schommdl 

FDS 30 eT un &mec IIe't,~lett-Packerd 3650 A ) ,  l a  frgquence intermédizire f. 
1 

r s t  de l ' o r d r e  de 30 ' l i i z  e t  e s t  obtenue pa r  t r i p l a g e  d'une fréquence in te=e  

externe. Pour l e s  réglages pri. l i~n.inaires aux s ta 'a l l i sa t ions ,  nous crvoriç 

r 6 a l i s é  ün r 6 c e ~ t e u -  2 frÊqucnce f ixe  de 30 :%z e t  Ue 7 liHz de bande pnssoatit. 

1 ) Asservissement du k lys t roc  .......................... 
L'&talon n i l o t e  c, é t é  entièrement r é a l i s é  zu Laboratoire (48 2 .  

11 dél ivre  une frGquence F, vois ine  fie 900 '-Hz obC,enue par m l t i p l i c q t  lon ' de 

l a  fréquence f d'un o s c i i l - t e u r  à q u i r t z  légèrement var iable  au voisinagz 

de l a  frgquencc f, ( f ,  - 4 a96 633). L a  f i c u r e  1 4  ?.onne l c  diagramme de 

c e t t e  i n s t s l l a t i o n ,  Les mul t ip l i c s t ions  son t  effectu6eç Dar des diodes 
1' varicap'' ou 2 temcs de recouvrement ramide. Le s igna l  i s s u  de 1 ' 6 t d o n  

e s t  z y l i - 6  au c r i s t a l  i w l t i ~ , l i c ? ~ t c u r  d'un detecteiir 2 deux c r i s t z a  ( ~ i c r o  

8017 604). Les hnrmoniques ?TF, obtcnus se propagent $ans un tronçon de guide 

d' onde avant (1' ê t r e  appliLlu6s, cirisi que l e  s iqnnl  proven'mt du Klystron, 211 

c r i s t p l  mélangeur qui fourn i t  l:~ fiéqucnce 1 v - ?TF, 1 , Avec un rang 

d'harmonique N égal 2 2 6 ,  l e  synchriminn,teur Schommdl E'DS ?Ci r é a l i s e  une 

s t a b i l i s a t i o n  s~predy i î e  6u k lys t ron d e  sondc -3 une fréquence 

Lorsqugori t r s v a i l l e  à f'r6quence de sonde fixs, 13 frgquence F. 
1 

e s t  dérivée de 1 7 6 t a l o n  5 MHz du l a b o r a t o i r e  (43) ?i l ' a i d e  d'un nîultiplice,- 

t e u r  r62,lisé per  nos so ins ,  L a  fr6quence v se  déduit du cor-tage de La fr6-  

querice Y, l e  c o q t e u r  ( ~ o c h a r  2 1149) é t a n t  Zgalement p i l o t 6  c a r  l ' é t a l o n  

du l abora to i re ,  Yemsrquons que, gar  cons t ruct ion  du mult ipl ici i teur  5 -t 900 F E Z ,  





il ex i s t e  au niveau du c r i s t a l  mélangeur, en sus de l a  composante pr incipale  
+ 

à NF, , des composantes paras i t es  ?. !IF0 - 75 E%z, L'u t i l i sa t ion  de lPonde- 

mètre permet de l eve r  l e  doute e t  de s 'assurer  que l a  s t ab i l i s a t i on  e s t  

bien effectuée sur l a  conposante principale ,. 

2 ) Asservissement du carcinotron --------.---------.---------- 
Cet as  servissement a pos6 de s e r i e u  problèmes qui ont  singulière-  

ment retardé l e  déroulement de l 'étude.  Un premier tube a dû ê t r e  retourng 

au constructeus ca r  il présen ta i t  une modulation périodique de fréquence 

qui l e  rendait  absolument inu t i l i sab le .  Le deuxi?me tube fourni a pu ê t r e  > 
I., u t i l i s é  après une mise RU pifit pénible e t  moyennant un découplage important 

(cf, C. II), 
L 

L'étalon u t i l i s 6  e s t  un klystron 2 - 4,3 GEz (Per isol  OS 401 A )  

lui-même asservi  en phase 2 l ' a i d e  du d i spos i t i f  Dymec-Hewlett-3ackard 2650 -4, 

C e  premier 6tage u t i l i s e  une frequence intermédiaire f e t  une fréquence i 
p i l o t e  f, derivée par mult iplication ( 5 0 )  de c e l l e  de l ' é t d o n  du labora to i re ,  

Pa r  c e t t e  méthode, on peut r é a l i s e r  un é ta lon secondaire de fréquence FA , 

4 
Fl0 = nf, - fi 

Cette frgquence e s t  mult ipliée e t  mglangée à ce l l e  issue du 
< F .  

carcinotron su r  un détecteur  5 m placé 2 l a  s o r t i e  du cornet de prélèvement 

(c f .  II), Le b~tttement e s t  appliqué 9 un deuxième synchriminateur de phase 

Scho~candl FDS 30 équipé d'un t i r o i r  carcinctron e t  qui permet d 'esservir  

ce tube sur l 'une des fréquences 

+ 4 
v f - N ( n f o  - f.) - 

1 *1 

Dans l a  pratique,  nous avons u t i l i s é  deux conibiiiaisons des nombres - 
n e t  3 di f fé ren tes  pour s t a b i l i s e r  v'  au voisinage de v ' ,  respectivenent 

en infradyne e t  en supradyne, l e  Klystron U,H.F. é t an t  dans l e s  deux cas 



s t ab i l i sg  en supradyne, Ces deux combinaisons sont respectivement : 

Y = 20 ; fi = l ?  ; f, = 180 l.-Hz (infradyne) 

T7 = 18 ; n = 19 ; f, = 200 MHz (supradyne) 

Lorsque l 'on t r a v a i l l e  à fréquence àe sonde f ixe ,  on u t i l i s e  l e  

deuxième combinaison avec une fréquence F de 30 hiHz dérivée de 19é t a lon  i 
du laboratoire  : 

Le comptage de f .  déteXine exactement v ' ,  NOUS avons pu nous 
1 

affranchir  dsun ondemètre en raison du réglage purement é lect r ique du car- 

cinotron e t  de ce f a i t  parf aiteoient reproductible - (Alimentation Fontaine 

t m e  C.0) ; de plus  l e  spectre des hamoniques du klystron U.H.F. s t ab i l i sg  

e s t  exempt de composantes paras i tes  proches de l a  composante principele.  

3 ) Balaxage des fréquences ..................... 
En ver tu  du principe rnême de l'asservissement en phase, il n 'es t  

pss  possible dr balayer, même dans l e  p e t i t  in te rva l le  (10 MHz ) que nous 

explorons, en agissant sur l a  commande électronique des tubes, Il e s t  néces- 

s a i r e  d 'agir  directement sur  l e s  fréquences des étalons u t i l i s é s ,  Pratique- 

ment l a  servitude de lfenregistremnent graphique nous a mené $ effectuer  

des balayages l e n t s  à l ' a i de  d ' w  gén6rrtteu-r t r è s  basse fréquence (c,R,c, 

CTB 860) e t  à r éa l i s e r  l a  modulation à l ' a ide  de diodes "varicapt', 

Dans l e s  expériences où v f  e s t  fixEe e t  v balayée, nous agissons 

sur l a  fréquence f de l fosc i l l a . t eur  à quartz. A ce t  e f f e t ,  ( ~ i g .  15)  l e  

condensateur de cormnande manuelle de fréquence e s t  doublé d'une diode varice& - -  

,:' :q'p 
". i x 4  prépolarisée 3 15 V, ce qui permet d'appliquer une wobuiation en t r i ang le  

:,,,. I 
- 1 , -  de 25 V. c ,a,c,  

Lqexcursion en fréquence a i n s i  réa l i sée  e s t  de 400 Hz au niveau 

de f s o i t  de 2 MHz environ au niveau de l a  fréquence d-e sonde ; ce qui est  

suf f i san t  pour cer ta ines  de nos expériences, 
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Quand v e s t  f ixée  e t  v'  balayge, on wobule l a  fréquence interné- 

d i a i r e  f .  du premier 6tage de l a  chaîne de s t ab i l i s a t i on ,  Le Dymec 2650 A 
1 

comporte en e f f e t  une entrée  de modul8,tion de fréquence, La fréquence .f i 
du Dymec 2650 A peut ê t r e  fournie dans ce cas par un t r i p l eu r  alimenté par un 

o sc i l l a t eu r  l i b r e ,  La fréquence de ce dern ie r  e s t  variable mécaniquenent ou 

électriquement ; dans ce second node de fonctionnement, on ~ p p l i q u e  l e  s igna l  

de modulation de frequence à. une diode var icap ~ e r n e t t a n t  des fréquences de 

balayage comprises en t re  zéro (pour l e  réglage s t a t i que )  e t  50 Hz, Prat i -  

quement, il s u f f i t  de rég le r  mécaniquement l a  fréquence f . / 3  au centre de 
1 

l a  zÔne 2 explorer e t  d 1 ~ i t i l i s e r  a lors  l ' accord é lect r ique,  La l imi ta t ion  

de l'excursior, en fréquence n ' e s t  due dans ce  cas qu'à l lensenble carcinotron 

e t  asservissement qui  peut supporter une var ia t ion  de frgquence de 10 MIiz 

environ. La  re la t ion  en t re  l a  tension continue appliquée e t  l a  fréquence 

f i /3  di-livrée ( f i g .  1 6 )  peut s e rv i r  de courbe d'étalonnage dans l 'c tude des 

pos s ib i l i t é s  de modulation de l a  source hyperfrCquence asservie,  Nous avons 

a i n s i  é t é  amen& 2 é tud ie r  (51) de façon d6 t a i l l é e  l e  comportement du servo - 
mécanisme à deux étages qui r éa l i s e  l 'asservissement du carcinotronr La 

f igure  17 r e ~ r 6 s e n t e  l a  caractér is t ique m-plitude-fréquence de ce servom6- 

canisme, Pour l e s  d i f fé ren tes  valeurs des constantes de temps du spchr imi-  

n ~ t e u r  Schmandl FDS 30, nous avons reprêsenté l e s  var ia t ions  de l ' i n t e r v a l l e  

de fréquence exploré au voisinage de 68 972 ?CIz par l a  source asservie  en 

fonction de l a  fréquence d'un s ignal  sinusoi"da1 de nodulation. L'enchevêtre- 

nent des courbes peut s 'expliquer par l a  présence sinultanée de deux sources 

de inodulation, l a  modulation externe zppliquée e t  une légère modulation de 

fréquence in terne au carcinotron. Cette modulation ?aras i te  nous n d ' a i l l eu r s  

empêché d'observer une s t ab i l i s a t i on  gour l a  val-eur l a  plus élevée de l a  

constante de tenps, sans doute 5 cause de s a  frgquence t rop élevée, La 

constante de tenps l a  plus p e t i t e  (posi t ion 1) pemet  évidement l 'emploi 

d' une fréquence de modulation plus Eïevée. L' i n t é r ê t  des constantes de t e q s  

plus  grandes e s t  de f a c i l i t e r  l a  recherche manuelle de 1s s t a b i l i s ~ t i o n ,  







fùous svons enf in  u t i l i s ê  une technique de wobuiation qui permet 

de bctlwer indif férernent  v ou u t  e t  nêne de balayer sinultanénent ces deux 

fréquences en imposant une re la t ion  siriple en t re  l e s  écar t s  (v - v,) e t  

v - v a Cette technique consiste à a g i r  sur 1s fréquence in ter-  

nédia i re  F. des synchrininateurs Schonandl FDS 30, ? c e t  e f f e t ,  on remplace 
1. 

l a  référence 10 MHz f i x e  par une référence variable, Cette référence e s t  

fournie par un wobulateur 9-11 ?4Hz 3 "varicap" r é d i s é  par nos soins e t a  

dont l a  f igure 1 3  donne l e  schéma, On peut donc r é a l i s e r  des excursions de 

fréquence de 6 MEiz, En appliquant c e t t e  référence variable S l a  f o i s  aux 

synchrininateurs du klystron e t  du carcinotron,  on r éa l i s e  des expériènces 

où, 5 chaque i n s t an t  l e s  é ca r t s  de fréquences ( v - v,) e t  ( v l  - u t , )  sont 

égaux ou opposés suivant que l e s  s t ab i l i s a t i ons  sont de ~i&e nature (supra- 

dynes) ou de nature d i f fé ren te  (supradyne pour l e  klystron e t  infradyne pour 

l e  carcinotron en u t i l i s a n t  l a  deuxlèm conbinaison), L'étude du cas où l e s  

é ca r t s  sont égaux ne prksente guère d ' i n t é r ê t  avec notre disposit ion des 

niveaux d'énergie ; en revanche, lorsque l e s  écar t s  (v - v,) e t  (vf - v',) 

sozt oppos6s, l a  sopme des fréquences v e t  v '  e s t  à chaque ins tan t  égale à 

l a  fréquence de l a  t r ~ n s i t i o n  i n t e rd i t e  3 -+ 1 e t  c e t t e  méthode nous permet 

d f  explorer de façon d e t a i l l e e  l e  processus ,?. deux qu~n tuns  3 -+ 2 -t 1, C'es-t; 

d ' a i l l eu r s  en fonction de c e t t e  Gtude que nous svons développé c e t t e  techni- 

que e t  mis au point une s t ab i l i s a t i on  i n fxdyne  du carcinotron. 

IV - CEAINE DE DETECTION 

Dms nos premières extériences,  nous avons u t i l i s e  les  techni- 

ques de l n  spectroscopie vidéo e t  r é a l i s é  à c e t t e  f i n  un ensemble de t r o i s  

amplificateurs dont deux d i f fé ren t ia teurs  e t  un en forne vraie ,  Les premiers 

r é s u l t a t s  obtenus fu ren t  encourageants na i s  l a  s e n s i b i l i t é  nous est rapide- 

nent parue insuff isante  pour a t t e indre  l e s  prcssions basses auxquelles l e s  

e f f e t s  du ponpage sont l e s  plus s i g n i f i c a t i f s ,  Pour m g l i o r e r b  r r ~ p o r t  
1t s igna l  sur bruit': nous avons u t i l i s é  une technique de nodulation e t  de 





démodulation synchrone. Les expériences de double i r rad ia t ion  s'y prêtect  

particulièrement bien car  l ' in t roduct ion de l a  puissance de pompe se t r adu i t  

par une modification de l 'absorption de sonde e t  il e s t  possible de r ée l i s e r  

un spectromètre part iculièrenent sensible à modulation d'absorption, A ce t  

ef fe t ,  on module par tout ou r ien  l a ,  puissance de pompe, e t ,  en protégeant 

l e  détecteur de bout de ce l lu le  de l ' ac t ion  directe  du s ignal  de pompe, on 

détecte un s ignal  synchrone proportionnel à l a  différence entre  l e s  absorp- 

t ions  de sonde en présence e t  cn absence de pompage, 

Pratiqueaent , l e  modulateur e s t  un modèle à ferrite (C.S.F. 50 

75 Yod. ). Son &diocre temps de montée (200 US environ) nous a mené à 

chois i r  des fréquences de commutation relativement basses  (125 Hz ; 400 Hz ; 

1 kHz). 

La caractér is t ique s ta t ique  de transmission en fonction du courant 

d 'excitat ion du modulateur ("ig, 19) permet de déterminer l f i n t e n s i t 6  favo- 

rable (32 EL\), Cn raison de nos impératifs  pa r t i cu l i e r s  (génération de cou- 

rant  ca r ré ,  éga l i t é  des temps d' ouverture e t  de ferneture ,nature inductive 

de l a  charge), l e  genérateur de commande Su r iodulate~r  a é t é  r é d i s 6  au 

laboratoire  . 
Le s i p a l  i s su  du c r i s t a l  d fcx t r&i t6  &cel lu le  e s t  appliqué 5 

un ensemble de détection de phase, Celui-ci ( ~ i g ,  20) comporte essent ie l le-  

ment un pr6amplif icateur  apériodique à fa ib le  b r u i t  , un a t  ténuatcur calibré 

2 i%, un amplificr.;teur s6 lec t i f  commuta5le sur  l e s  t r o i s  fréquences de 

modulation e t  l e  détecteur de phase lui-mê~e qui emprunte sa  référence carrée 

au générateur de ~odu la t i on ; su ivmt  l e s  cas, nous u t i l i sons  des constantes 

de temps d ' intégration de 100, 200, 300, 500 nil l isecondes ou une seconde. 

La tension continue m a x i ~ e d i s p o n i b l e  à. l a  so r t i e  syriétrique du détecteur 

synchrone e s t  dqun vol t .  Sur l a  rreilleure s ens ib i l i t é  (a t ténuat ion O a), 
ceci  correspond à un signal carré d' entrée de 2 pl? c ,a.c , Lorsque nous tra-  

vai l lons  en frGquence(s) balayée(s) ,  l e  s ignal  i s su  de 13 chaîne de dgtec- 

t i o n  e s t  appliqué à l1entr6e Y d' un enregis t reur  graphique ( ~ e w l e t t - ~ a c k a r d  

7035 A!!), l a  tension X étant  fournie par l e  générateur T.B,F, assurant 1% 







~iobulation. De façon habituelle, l a  choisie pour un enregistrement 

est  de 50 s (s ignal  en t r iangle  de période 100 s )  e t  l a  constante de temps 

d' intggratiori de 200 ms. Un oscilloscope à entrée d i f fé rent ie l le  (c.R.c. 
OC 728 NS) permet de f a i r e  une nise au point préliminaire à une cndence plus 

rapide. 

Dans l e s  études en point par point, que seul un zppareillage 

corne l c  nôtre pemet d'effectuer, l a  lecture s'effectue sur un galvanom8tre 

à équipage inmergé u t i l i s é  en millivoltmètre d'iinpédance élevée (Scfrar? 

Verispot , type Verivac ) , 
La sens ib i l i té  de riotre ensemble de détection e s t  t e l l e  que nous 

avons pu effectuer des mesures % des pressions inférieures à deux microns 

de mercure. 

Rappelons que l a  mesure des fréquences f ixes  s'effectue par 

un simple co~ptage.  Celle des fréquences balayées w nécessitk l a  nise au 

point d'un appareillage spéc ia lexnt  adapté, 

Quelle que soi t  l a  technique cZe balayage u t i l i s é e ,  (cf .  III .3 ) 

l e  p r o b l è ~ e  se rmène 3 l a  Eesure d'une fréquence wobulée F de valeur voisine I 
de 10 MHz. Par exennle, s i  nous balayons l a  fréquence v 9  de l a  pompe, il exis- 

. . t e  entre  v '  e t  F l a  relation : 

La wobulztion de F d t m t  cffectuEe 7)ar diode varicap, s a  linéa- 

r i t é  e s t  rédiocre. ?Gous avons donc é té  menés à choisir  une densitg de nar- 

queurs assez importante, so i t  vingt r aqueurs  sur l1intex?ralle de frEquence 

exploré. Par a i l l eu r s ,  l a  durée d'enregistrcrient dvune courbe e s t  zu 

cinimm de 50 secondes e t  un réseau c o ~ p o r t e  nu  oins dix courbes. La  

fréquence F étant délivrEe par un osci l la teur  l i b re ,  il é t a i t  irgossible 

d 'enregistrer une échelle unique de ;n*tz~ueurs par réseau ; il y avait  en 



e f f e t  t ou t  l i e u  dc craindre une &rive t r o p  importante de l a  fréquence F su r  

un i n t e rva l l e  de tenps de 500 secondes au r l i n i~un .  Pratiquenent, il e s t  

apparu nécessaire de r é a l i s e r  une nesure pemcznente de l a  fréquence F e t  

un Farquage de chaque courbe au ilorient &me de son enregistrenent,  Pour 

év i t e r  la  s u r c h a r ~ e  6' enregistrenents par fo i s  t r è s  denses ( f i g ,  45 ) , nous 

effectuons ce riarquage par une technique Ce "nodulation z", Le passage d'un 

mrqueur mène une levSe é lect r ique de le. p l m e  de l ' en reg i s t reur  e t  s e  

t r adu i t  par  un blanc sur l o  courbe enregis t rée ,  

1 )  Principe du frcquencenètre 
----.-----..11------111- 

Lz f igure  21 donne l e  sch&a synoptique du fréquencem&re, Le 

s ignal  i s s u  d'un p i l o t e  2 quartz de fréquence F ( i c i  F = 10,0352 !!Hz) e s t  Q Q 
emplifié pu i s  nodulé en mpl i tude  par un générateur de basse fréquence 2 no, 

Le modulateur joue également l e  rô le  d 'écrêteur avec un a n ~ l e  d'ouverture 

de 60' environ, A le, s o r t i e  de ce riodulateur on dispose a i n s i  d'un s ignal  

presentant des colyposantes spectra les  de fréquence ( F ~  + k,2no) (k en t i e r  

pos i t i f ,  nul  ou néca t i r  ) , Avec 1' angle d' ouverture chois i ,  l e s  cinquiènes 
+ 

bandes l a t é r s l e s  (k  = - 5 )  ont une axplitude égsle au r,oins p,u t i e r s  de 

c e l l e  de l a  conposante centra le  (F ) .  Un m6lnngeur à diode dél ivre  ensuite 
Q 

l e  bnttexent en t re  cc s?ectre e t  l a  fréquence balayee F à Resurer, chscun 

de ces signaux é tan t  séparément adapté EUX c a r a c t é r i s t i ~ u e s  du m6lmgeur. 

Ces n i ses  en forne sont nécessaires FolAr él iminer l e s  mrqueurs paras i t es  

qui résu l te ra ien t  d~? b a t t e ~ e n t s  en t re  s:~ectres hamoniques, Il faut  égale- 

ment é v i t e r  que l e  nélangeur n'engendre l e s  hsmoniques du battement nrinci- 

p a l  qui auraient  l e  rl&.e e f f e t ,  C o ~ m e  dans un chmgeur d.e fréquence, l e s  

deux signaux doivent ê t r e  d'nrlylitudes assez différentes.  flous avantageons 

dans un rapport dix environ 1s fréquence balayée, Rioyennant ces précautions 

e t  un choix convenable de l a  constante de tenps de détection,  l e s  seules 

fréquences disponibles à l a  s o r t i e  du ~ g l a n g e u r  sont de l a  f0rr.e : 





Ce spectre e s t  appliqué à un ar~nl if icûteur  sé lec t i f  basse fréquen- 

ce mcordé sur l a  fréquence 5 e t  suivi  d'une deuxièine ~Gtec t ion .  C e  "récep- 
2 

telsr'' d6livre une i-ulsion chaque fo i s  que l a  fr6qucnce balayée yasse sur 

l 'une des valeurs : 

On dispose a ins i  d'une distribution l inéa i re  de r'arqueurs 

dis tants  &e no, Ces riarqueurs sont a rp l i f i é s  e t  pis en forne par un ''trigger 

de S c k r t t "  dont l e  s e ~ i l  de déclenchecent e s t  t e l  qu ' i l  ne translnet que 

l e s  vingt narqucurs centrcux (dix de part e t  d'autre de P 1. I ls  sont a lors  Q 
appliqués -3. un lnonostable qui l e s  transfome en inpuîsions rectangulaires 

de largeur réglable. Ceci permet d 'ajuster l a  dur6e T de levée de plune à 

l a  vitesse de balayage ; une levée t rop courte n 'es t  pas v is ib le  sur l a  

courbe enregistrge e t  une levéc t rop  lon8;ue introduit  une incert i tude* 

Le  ono os table e s t  suivi d'un amplificateur de puissance gui 

fournit 1 excitation convenable nu solénoïde assurmt l s ?  levée électrique 

de plur*,~ 

2 )  Réalisatien pratique du f réquencenstre ...................................... 
La frgquence choisie pour l 'osc i l la teur  9 quartz e s t  dc 

10,0352 " z ,  E l l e  e s t  c7,e plus lggèrerlent ajustable autour de ce t t e  v ~ J c u r .  

Un étage SC-arateur pernet d'attaquer un compteur (liochar .A 1145)) pour 16- 

riesure précise de l a  fréquencer On dispose de deux distributions de zarqueurs, 

l a  distance entre  P-arqueurs successifs correspondant ?i 3,7 kHz ou 14,8 kHz. 
l 

Un inverseur assure l a  co~nutat ion sip!ultan<'e de l n  fréquence de modulation 

(7,4 kHz ou 29,6 kSz)  et; de l 'zriplificateur sé lec t i f  (1,R5 kHz ou 7,4 kHz). 

Le géné r~ teu r  basse-fréquence de r?.oCiulation e t  l ' a rp l i f i ca t eu r  sélect i f  sont 

de nênc conception e t  ne diffèrent  que ~ 2 r  l e  t a u  de réaction. De plus, l e  
I 

g'énérateur basse-fréquence conporte une r6e;ulation de niveau à t he rds t=ce  

destinée à caintenir  sa  tension cle so r t i e  à 3,5 volts crête 3 crête* 



Cette condition de s t a b i l i t é  de n i v e ~ u  e s t  indispensable un 

fonctionnement correct eu nodulsteur ( f ig .  22) 8 Celui c i  e s t  constitu6 par 

un t rans is tor  dont l a  base e s t  attaquée sinultanément par l e s  signaux haute 

fréquence e t  basse fr6quence. Le dosage r e l a t i f  de ces signaux s'effectue 

en ajustant l e  niveau de l a  haute fr6quence par l e  rhéostat de 1 kR . Le 

réglage de 1 ' angle d' ouverture e s t  obtenu en ajust  m t  l a  polarisation 8' émet- 

teur  au noyen du rhéostat  de 10 ka , Le contacteur C pernet clt- rrettre l e  

gén6rateur basse-fr6quence hors service a ins i  que nous l ' indiquerons dms 

l e  prochain parcgraphe. Cette op6rc;tion s'accorpagne dr une ~ ~ C l i f i c a t i o n  

convenable de l a  polarisation d'émetteur qui r m h e  l e  niveau de l a  haute 

fréquence dispcnible sur l e  collecteur au niveau Foyen des composantes 

obtenues lorsquc I e  générateur basse fréquence es t  en service. 

Le séparateur, l e  oéïangeur e t  1' ~tlu,?ïificateur sélect  i f  ne pr6- 

sentent -as de part icular i tés  remarquables, L'w-plificateur de remise en 

fome e t  l e  c i r cu i t  monostable sont constitués par des nodules connerciaw 

( ~ r a n s c o  R.T.C. PS 1 e t  OS 1 1 ,  La durée de levée de plme peut ê t r e  choisie 

pami  l e s  valeurs 0 , l  - @,2 - 0,3 - 0,5 - 0,7 e t  1 seconclec L'interrupteur 

électronique f ina l  est  constitué par un t rans is tor  RCA du type 2 N 3055. 

Avec 1' enregistreur graphique u t i l i s é  ( ~ e w l e t t  Packard 7035 & 4 ) ,  l e s  con- 

dit ions d'excitation du sol6noïde de lev6e ee plur:~ sont l e s  suivantes : 

- plune levée : courant L25 n4, tension inférieure à 5 V 

- plme baissée : courant inférieur ?i 10 r-4, tension 47 V,  

3 )  Util isat ion e t  perfommccs du fr6qucncenètre 
-------------------------------*----------- 

Dans 1' u t i l i s a t ion  d'un t e l  na tér ie l ,  il e s t  indispensable 6e 

pouvoir définir l e  fréquence cer i t rde de l ' c n r e ~ i s t r e n e n t  correspondm.t ?i 

F égale à F A cet e f f e t ,  cn pet hors c i r cu i t  l e  gCnér&eur basse fréquence Q ' 
e t  l 'on n'observe alors  que deux Farqueurs correspondants aux fréquences : 





Pour v g r i f i e r  que l a  d i s t r ibu t ion  de marqueurs e s t  correcte ,  on 

dispose d'une s o r t i e  de contrôle .il l a  s o r t i e  de l ' anp l i f i ca teur  s6 l ec t i f .  

Zn appliquant une fréquence f i xe  réglable 2 l ' en t r ée ,  on compte t r o i s  valeurs 

successives de c e t t e  fréquence, soient  F F e t  F , pour lesquel les  on observe 1 2  3 
un accord. (F - I" ) fourn i t  a l o r s  l e  fréquerice du générrzteur BI" que l ' on  peut 

3 1 
s j u s t e r  3 l a  valeur exacte,  C)n nccorde ensuite 1 ' ~ ~ p l i f i c c t e u r  s é l e c t i f  pour 

amener F 3 1; noyenne crithmetique de F1 e t  F,. 
2 , 

Les performances de l fappr ; re i l  sont l i é e s  à l a  s tc ibi l i t5  des fréquen- 

ces des o sc i l l a t eu r s  HF e t  BF e t  à l n  or6cision du déclenchement de l a  levée 

de p l ~ e *  Ls dérive de l ' o s c i l l a t e u r  % quartz é t an t  in fé r ieure  à 100 Hz, e l l e  

in t rodui t  irne t r m s l z t i o n  d'ensemble du systsme de marqueurs qui, dans 12 cas 

l e  plus défe,vora3le, n' est; que dl un t i e r s  fie mill imètre pour un enregistrement 

de format u t i l e  18 x 25 cm, La  s t a b i l i t é  de l ' o s c i l l a t e u r  e t  de l ' m p l i f i c a -  

t ~ u r  s é l e c t i f  bssse frequence peut ê t r e  estinGe 8 0 ~ 2 5 ,  Ceci correspond, pour 

l e s  marqueurs marginaux, 2 m dêplacerzent de l ' o rdre  de 0,2 m. L e s  derives 

de fréquences n ' introduisent  donc pas d 'erreur appr%ciable, 

La précision du déclenchenent de l a  lev6e de plume e s t  fonction de 

l a  v i tesse  de b a l ~ a g e  e t  de l a  Cistr ibution d'amplitude des r n 8 r q u e ~ s r  La 

l imi ta t ion  en v i tesse  de %alzy%ge provient des tenps de réponse des amplifi- 

ca teurs  s é l e c t i f s  (inversement prcqortionnel $ l e u r  bmde passante) e t  du 

d i spos i t i f  6lectronécanique de lcvse  fie plume (de l ' o rdre  de 20 ms), Le 

s e u i l  de declenchement de 1' Glectronique de co~mutat ion étant f ixe ,  1' inéga- 

l i t 6  d'amplitude des d i f f6 ren t s  mczrqueurs 3,. t r a d u i t  par un lFger r e t a rd  

des levées de p l m e  associ6es aux rcrqueurs l e s  -lus fa ib les .  

Pour v é r i f i e r  que ces défrkuts n'avaient pas un czractare rgdhi- 

b i t o i r e ,  nous wons effectue  l 'enregistrement 26; l a  f igure  23, % voie Y . 
e s t  appliqué un s isna1 de bain-yage synchrone du s igna l  de wobulation de 

l a  fréquence P ; en voie Y nous apoliquons l a  tension obtenue apr$s l a  

seconde détection ( s o r t i e  oscillo-contrôle de l a  f igure  21 ) , Les enregis- 

t renents  1 e t  2 sont obtenus resgectivement mec  e t  s m s  levée de p l m e  ; , 





.. . , 
mi , y: 

l e s  enregistrem.ents 3 e t  4 l e u r  correspondent lorsque 1' osc i l l a teur  BF -''?~'; . , 
.1 I I r  

e s t  nis hors service cle façon Ei ne conserver que l e s  narqueurs centraux, 

L'écart naxinal entre  l a  pointe du narqueur e t  l e  centre de l a  levée de 
I 

plune e s t  de 0,5 m : valeur tout  à f a i t  acceptable, -J, - 
1 

, '  .J La figure 24 reproduit un dé t a i l  d'enregistrenent narqué en 

fréquence 2 l ' a i de  de notre appareillage e t  dériontre sa  souplesse d'emploi. 
J -  -< 

VI - PRECISIOIJ DES ME3URES 

Grâce à c e t t e  technique de nesure des fréquences balsyées e t  en 
- < 

, I (  - 
raison des f a ib l e s  v i tesses  de balayage u t i l i s é e s ,  l e s  seules l imita t ions  .--. 2 

. ,, 
, -! 

à l a  pr6cision des nesures sont l e s  i n s t a b i l i t é s  des fréquences f i xe s  e t  - ,  ,:. 
- .i! 

l a  non-rionochronsticité des sources. Analysons successivenent ces deux , -- - 2 ,, - :$ 
points. 1 5 

Les i n s t ab i l i tEs  peuvent a f fec te r  l e s  fréquences : 

- fp  de l ' é t a lon  du laboratoire  

- f de l 'é ta lon 5 TMz secondaire 

- f . du synchrininateur 
1 - Fl , F2 e t  F,, du f réquence~èt re ,  

8 .L.4 

Toutes l e s  autres  fréquences u t i l i s é e s  scnt dérivées de cei3.e-13 
J. 3 
- 8  , + , ' , !  

par  transposit ion ou riult iplication.  Lorsque l e  klystron Fer isol ,  osc i l l a -  -.: .,.!a 
t e u r  p i l o t e  dans 1 ' asservis sement du carcinotron , e s t  u t i l i s é  ?i fréquence '=,  LI.,T[ 

L ( 1  

f i xe ,  l a  fréquence f .  e s t  choisie égale à c e l l e  F du f r l quence~~è t r e  sur  . I - 
1 Cs 

lequel une s o r t i e  e s t  prévue r'i ce t  e f fe t .  Nous avons reproduit sur un tableau 

l e s  es t innt ions  des s t a b i l i t é s  r e l a t i ve s  2es diverses fréquence 

l e s  i n s t a b i l i t é s  Av e t  hv' qui en résu l ten t ,  dans l e  cas l e  plus 

rable ,  sur l e s  fr6quences.v e t  v' du klystron e t  du carcinotron. 

. - 
-. - 
@ , v ! L , ' ,  . . . 
3 ,,.. 

8. :...- ;., u ,  - - - . 8 , :  8 .  ,4 8 , " - .  I r ,  . ' 8 8 . .  ! ,  . .  . 
, , , ; # , .  ..,:.i#;..' .,L$.ci,, ; ! -  2 , .. ,,q*.. 8 . .  - l ! ,  .,.'. 
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( Fréquences S tabi l i té  re la t ive  absolue Av (kHz) Avf (kHz) f 
( 
( 

1 

ioo8/ j our 0,05 a 9 6  
1 

f~ 092 

i f 2,10 /minute - 0 4  094 néant 
-8 

( T * r  , 
( 

7j 
10-'/t,eure .- 10 

y Lb 0903 
( 

'395 

( .  - 3 w 
F1 5.10 /mois 7_L,$$ 4 0 091 3,5 

( 
1 

( *2 5.10-~/mois e 150 os4 7,5 1 
( ? 

. 
Les diverses s t a b i l i t é s  ont e t6 Qvduées sur l e s  interval les  -&a . 

temps séparant deux mesures successives des fréquences correspondantes. ~ot@ia ' ,: 

que &tas l e s  expériences à fréquences balayées, l e s  incerti tudes sur F e t  1. 
F restent inférieures a u  incerti tudes de pointé, l a  densite des marqueurs 2 
ayant $té  calculée en conséquence. 

Les mesures précises de fréquence sont toujours effectuees sur  

l'hyperfréquence fixe connue 2, 600 Hz près, 

La deuxière l imitation à l a  précision des mesures des fr6quenceq 

e s t  l a  largeur du spectre d'6~:ission des sources s tab i l i sées  (klystron e t  car;. ' l .  

cinotron ). Cette largeur a p o u  origine l a  non-monochronaticit6 des tubes e t  

l e  b ru i t  dont sont affectés  l e s  étalons introdui ts  dans l a  chaîne d' asservis- 
<!- 

sement, Hous avons vé r i f i é  l a  qual i té  spectrale dènos  sources asservies, A "- 

c e t  e f f e t ,  on analyse l e  battement entre l V é t d o n  e t  l a  source qu ' i l  asiserv 

La fréquence centrale de ce battement e s t  6gale 5 l a ,  fréquence in ternéa is i r  
. = 

Fi du synchriminateur de phase e t  son spectre e s t  une transposition de celui  

de l a  source. En balayant l a  fréquence Fi à l ' a ide  du wobulateur 9-11 M82 

associé au générateur t r è s  basse fréquence, on obtient à l a  sor t ie  d'un x6- . - 

cepteur à bande é t ro i t e  (Hammarlund ÇP 600) l e  spectre de l a  source asservi+,-' 

Pratiquenent , nous avons rassemblé sur un même enregistrement 

( f i g e  25) t r o i s  courbes obtenues en baïwant  un intervaUe Fi de l 'ordre de 





10 kHz. La courbe 1 nous s e r t  de t e s t  ; e l l e  e s t  obtenue en appliquant 

directement l e  signal i s su  du wobulateur à l ' en t rée  du récepteur e t  caract6- 

r i s e  en quelque sorte  l a  résolution de l'analyseur de spectre ainsi  réalisé.  

Les courbes 2 e t  3 sont re la t ives  au spectre du klystron e t  du carcinotron 

respectivement, Les largeurs spectmles de ces sources sont obtenues par 

confrontation des diverses courbes. On peut a t t r ibuer  aux courbes 1, 2 e t  3 

l e s  demi-largeurs ?i rni-hauteur 320 Hz, 840 Hz e t  360 Ez respectivement, En 

a b e t t a n t  une composition quadratique des largeurs,  on en déduit l e s  largeurs 

approximatives Av e t  Avl des spectres doémission du klystron e t  du ca rc i l  

notron asservis : 

AU = 800 Hz ; A = 160 HZ 

La largeur plus importante du spectre du klystron asservi doit 

ê t r e  attribuge à l 'é ta lon de l a  chaîne de s tab i l i sa t ion  qui e s t  obtenu par 

multiplication, l e  spectre naturel du klystron étant  plus 6 t r o i t  que celui 

du carcinotron. 

En rapprochant l e s  r4sul ta t s  r e l a t i f s  3 l a  s t a b i l i t é  e t  3 l a  pwet6 
spectrale,  on peut a t t r ibuer  aux dgterminations des fréquences du carcinotron 

e t  du klystron des précisions de 800 Hz e t  de 1,4 KEz. Pratiquement on peut 

mettre en évidence des modifications sensibles de l a  figure d'absorption 

pour une variation de l a  fréquence de sonde de 1 KHz (figure 40). Les pré- 

cisions annoncées ne sont donc pas i l lusoires .  
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D - ETUDE THEORIQUX DU POMPAGE POUR UN 

SYSTE?!E A TROIS BIVEAUX, 
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On peut montrer facilement ' ( 38 ) quq une théorie semi-classique 

basée sur l e s  populations des niveaux ne permet pas dfexpliquer l 'obtention 

d'un phénomène sur un interval le  suyérieur 8 l a  largeur de l a  ra ie  de pompe 

e t ,  a f o r t i o r i ,  bien supérieur à l a  largeur de l a  r a i e  de sonde, 

Qeprenons à cet  e f f e t  i e s  calculs de populations effectués dms 

l 'étude préliminaire du paragraphe (B. II), mais en écartant toutefois 

l'hypothèse d'une saturation to t a l e ,  Il n'y a plus alors  égaLit6 des popu- 

la t ions  des niveaux 1 e t  2 connectés par l e  signal de pompe de pulsationu>' 

e t  l 'on montre (12) que ce t t e  f o i s  : 

Dans ce t te  relat ion,  u q o  e s t  l a  pulsation du signal de pompe cor- 

respondant au centre de la  t ransi t ion 6 + 6 , T l a  durée de vie d'un 0,6 1,5 
niveau e t  x' l e  a a r d t r e  caractérisant l f e f f i c m i t C  du porqage que nous 

avons défini en (B, I I , 3 ) ,  Les autres relations (B ,  II,1) concernant l e s  

populations des niveaux restent évide~ment vahb les ,  c ' e s t  à dire que : 

Ceci nous permet d'obtenir des rksul tats  généraux en introduisant l c  pam- 

nètre  5' de pompage égal 3 l 'un i té  lorsque l a  saturation e s t  t o t a l e  e t  nu l  

en l'absence de pompage : 



Nous pouvons a lo r s  en déduire l e s  absorptions A. e t  A de sonde 

pour une même fréquence v  en absence e t  eri présence de pompage, l a  r e l a t i on  

en t re  ces coef f ic ien ts  devient : 

Dans ces deux re la t ions ,  4 ( v )  e t  ( v )  - .A0 ( v j  apparaissent 

conne des produits de deux fonctions ne dépendant respectivement que de v  

e t  v' e t  présentent des rraximw.~ r e l a t i f s  pour v  dgal R v, quel que' s o i t  v'  

e t  V'  éga l  à v ' ,  quel que s o i t  v a  Il n'y au ra i t  donc, contrairement aux preniers 

r é su l t a t s  expérizentaux, aucune re la t ion  en t re  l es  fréquences v e t  v' des 

signaux de sonde e t  de pompe correspondant à un naxinm du phénonène. En 

sonde balayée e t  jmpe  s t ab i l i s ée  , l e  ph2nonène observé e s t  directement 

proportionnel à A ( v ) ,  Lorsquqon Gcarte l a  fréquence de pornpe v' de l a  valeur 

centra le  v t 0 ,  l ' snpl i tude maximale e s t  rédui te  de moitié pour un écar t  Av '  

précisément égal  à l a  de~i - la rgeur  à ni-hauteur de l a  r a i e  d.e pompe : 

En ponpe balayée e t  sonde s t ab i l i s ée ,  l e  -phénomène observé e s t  - 1 

proportionnel à ( v )  - 4, (VI , Son mpl i tude  maxinale e s t  rédui te  de 

z o i t i é  lorsque v es t  6cartée de v o  d'une cuant i té  Av &ale 3 l a  demi-largeur 

2, ni-hauteur de l a  raie de sonde : 

Expérimentalement, au contra i re ,  nous avons pu obtenir  un 

phériongne sur  un i n t e rva l l e  de fréquence supérieur 3 l a  largeur de l a  r a i e  

de por?pe e t ,  par conséquent, bien supérieur ?i l a  largeur de l a  rrzie de sonde, 



Corne dans le  cas  du nnser à. t r o i s  niveaux ( 1 ~ ) ~  l a  théor ie  semi-classique 

ne pernet pas une in te rpré ta t ion  complète des r é su i t a t e  exp5rir1entaux. E l le  

ne pemet que l e  choix de l a  disposi t ion l a  plus avmtageuse des niveaux. 

C'est c e t t e  fonction que l u i  ava i t  assignéeJAVAI4 e t  que nous avons exploitée 

nous-nêms dans notre 6tude préliininaire, 

Pour unc in te rpré ta t ion  dé t a i l l é e  des r é s u l t a t s  expérimentaux il 

e s t  nécessaire dc recour i r  à tui t r a i t enen t  quantique s i n p l i f i é  du systCze 

moléculaire, les chmps électronagnétiques de pompe e t  de sonde é tan t  t r a i t é s  

classicuerient (52). biiACEE (53) a n i s  l ' accent  sur l ' i n t é r ê t  q u ' i l  y avai t  à 

u t i l i s e r  l 'opérateur d'évolution d'un système quantique pour l e  calcul  des 

probabi l i tés  de t r ans i t ion  en chWp fo r t .  Ses calculs  ont  porté sur un sys- 

t h e  2 deux niveaux e t  il a  ontr ré (39) que l a  ~ ê ~ e  technique pouvait ê t r e  

appliquée au ca lcu l  des probabi l i tés  de t r ans i t i ons  dans un s y s t è ~ e  3, t r o i s  

niveaux dans l e  cas où l a  r e l a t i on  1 é t a i t  s a t i s f a i t e .  u 
Corme nous l'avons déjz  f a i t  revarquer, l a  r e l a t i on  1 e s t  une B 

l o i  approchée, vaïable uniqueaent en dehors de l a  r a i e  de sonde. Dans l e  

cadre d' m e  étude des phénonènes l i é s  à l a  double i r r ad i a t i on  au voisinage 

des fréquences de Bohr des t r m s i t i o n s ,  nous avons é t é  asienks à f a i r e  dans 

un cas plus g6nérai l e  calcul  complet de l 'opérateur d'évolution du systdr~e 

quantique 9 t r o i s  niveaux. Ce ca l cu l  ncus pernet t ra  non seulement dg in te r -  

p ré te r  nos r é s u l t a t s  eqér inen taux ,  ?a i s  de plus, l e  ca lcu l  des di f fé ren t s  

élérients de na t r i c e  de lvop6ra teur  aura l'avantage d ' o f f r i r  wn aperçu in- 

m6diat de l ' inf luence des processus physiques de t r ans i t i on  à un e t  deux 

quantms intervenant concurer3ent dans 1' absorption globale. 

1 - ACTIOIJ D'UN CHllMP ELECTROlfAGI?ETIQUE VARIABLE SUR UNE 1IO.LECULE 

L ' h ~ r i l t o n i e n  d'une nolécule en >résence dquq chmi> électror.a,gné- 

t ique def in i  Far son po ten t ie l  vecteur À (t,;) e t  son po ten t ie l  sca la i re  
3 

+ ( r )  peut s ' exprir.er sous l a  f o r m  : 



Corne nous l'avons indiqué cluyaravmt, nous a l lons  t r a i t e r  l e  

problène dans l e  cadre de l 'approxination serii-quantique de sor te  que dans 
-+ 

l n  re la t ion  précédente p e s t  l 'opérateur  rionent conjugué de l a  par t icule  k 
de rang k ,  de charge qk,situ&e au point r e g r é  par lfoj$oéreteur de p u s i t i o ~ .  
+ 
r Le terne V représente l e  po ten t ie l  responsable de l ' i n t e r ac t i on  cles k ' 
par t icu les  chargees consti tuant l a  molécule, e t  l e  chmp électro~agnét ioun 

-f 
déf in i  par A e t  4 garde s a  fome  classique non qumt i f i6e .  

En dévelospmt l 'expression de ce hm-il tonien,  on obtient  : 

En tenant e ompte du f a i t  que l 'on a : 

-+ -?- -f + 3. -b a + 
A ( t ,  rk).Pk + %.X( t ,  rk) = 2 X (t, r ).% - i in V .  X (t, Y,) 

k 

e t  que l 'on peut en lfe;bsencc de champ électrosta t ique expriner l e  chm-p 

électromagnétique dans une jauge où : 

-+ -+ 
V. A (t, rk) = O = 6 

H peut s ' é c r i r e  : 

-+ 2 cn négligeant l e  terne 1 R I  levan+. x. Ceci revient 4 pàriettre que, l ' in ten-  

s i t é  du char13 de ryronnenent gardant une valeur assez f a ib l e ,  l e  t e m  en 

I l l 2  se  c o q o r t e  corne un inf ininent  p e t i t  du second ordre que l ' on  peut 

négliger en première approximation, 



On peut é c r i r e  : 

1 + 2  
'O = E - 1 ~ ~ 1  + V e s t  l 'hamiltonien indépendant du temps dont 

k 2% l e s  valeurs propres peuvent ê t r e  déteminées  

par l a  méthode de Born-Qppenheimer, e t  

- 9 -+ 
H f  - - Z t ,  ) pk e s t  l ' h a m i l t o n n  d e n t  du temps 

k li, 
ne conten,mt que l e s  termes l i nea i r e s  

en A ,  

Les rayonnements électromagnétiques x t i l i s é s  en spectroscopie 

hertzienne ayant des longueurs d'ondes bien plus grandes que 4t plus grande 

dimension de l a  molécule, on peut considérer que tou tes  l e s  par t i cu les  cons- 

t i t u a n t  c e t t e  dernière sont soumises au même chanp électromagnétique, Dans 

c e t t e  appr.oximation quasi-stat ionnaire,  on peut prendre par exenple l e  
-+ 

ch,mp régnant RU centre  de g rav i té  de l a  molécule, En désignant par  A ( t ,  G )  

l e  po t en t i e l  vecteur de ce champ, H', peut s ' é c r i r e  : 

-+ 
En écr ivant  A ( v ,  G )  silus l a  form : 

3 
.A ( t , G )  = X o  (e  

i w t  + e- i o t )  

H' prend l a  forme 

II' = ~1~ (eiwt + c - i w t )  

Dans l a  su i t e ,  nous a l lons  ê t r e  amcnks à 6tudier  l e  c o n p ~ r t e ~ e n t  

de l a  m o l ~ c u l e  sous l ' influence du chmp Electromagnétique, Lors SLC l l& tude  

des phénomsnes l i é s  5 une t r ans i t i on  en t re  deux é t a t s  propres de l'hamilto- 

nien Ho , soient  par  exemple l e s  é t a t s  a e t  b ,  il e s t  nécessaire de calculer  



llSlément de matrice de H' ( e t  par s u i t e  de H") correspondant 5 l a  t r ans i t i on  

b -+ a, 

Cet clément de matrice peut s ' é c r i r e  : 

1 a > e t  Ib > sont l e s  vecteurs propres de Ho correspondant aux valeurs 

propres Za e t  Eb respectivement, Pour s impl i f i e r  l 'expression de H" , il ab 
y s i n t é r ê t  4 u t i l i s e r  l e  commutateur CH, , <] ; compte tenu du f a i t  pue 

Ho e s t  un opérateur hennitique e t  qur l 'on a : 

Ho la> = E 1 e, > 
a 

11, 13> = I$ 1 b > 

on t i r e  jxdd ia tecen t  : 

+ + 
De plus l e s  r e l a t i ons  de comutat ion en t re  r e t  pk donnent : 

Pas ' m ~  ' r n ~  ' % a  
= - i $  

6an ' a8  

a e t  B étant chois is  parmi l e s  coordonnéeç~  y e t  Z l i é e s  aux axes d'un 

r é f é r en t i e l  en t rexs ln t ion  avec l a  molécule e t  de di rect ions  f i xe s ,  Le 

po ten t ie l  d ' in teract ion V s'exprimant uniquement en fonction des coordorrn6es 
-+ 

des par t i cu les ,  l 'opérateur  correspondant commute avec r quel que s o i t  k :. 
k 

l e s  seuls  termes non nuls de E0 , sont donc de l e  forme : 

'I r 2 5-1 

e t  en ver tu  des r e l a t i ons  de comutation précédentes on obt ient  : 

Il vient  a lo r s  : 



so i t  aussi : 

En -osant : 
- rry-%,+ (pulsation de Fohr r e l ~ t i v e  à l a  t ransi t ion 

a -t b) e t  < a I q k  rkl b 7 = 
Uab 

(élément Se matrice de 1' opérateur vector iel  

nonent dipolaire électrique p r i s  entre  l e s  c'tats 1 ù > e t  1 o > ) , Htfe3 

prend l a  forme simple : 

Ls pulsation du chaip é lec t rom~nét ique  appliqué é t m t  voisine 

de l a  valeur relative à l a  t ransi t ion envisagée e t  l a  relation classique 

de 66finition du chWp électrique nous donnent : 

il vient finalenent : 

Dans 1' npproxi~ation dipolaire électrique, l'hamiltonien d'une 

molécule en présence d'un ch- électronagnétique peut donc s ' Ecrire sous 

l a  f o m  : 

-b 
dans laque11 e y dési-gne 1' opérateur vectoriel  nonent di-olsire electrique, 

En vrrt_r des proprietés de l i n k r i t 6  des équations de Maxwell, on 

peut considérer g c o ~ m e  é t a t  l e  c h a p  électrique résultant dans l e  cas cc 

plusieurs re,yonner?ents 'tlectrociognétiques seraient appliqués au système de 

part icules  , 
En ptirt iculier , dans l e s  expériences de double-irradiat ion, Ir: 

matière e s t  en interaction avec les rayonnements E l e ~ t r o n a ~ é t i ~ u e s  de 



sonde e t  de ponpe. S i  l e s  champs é lect r iques  correspondants sont de l a  forne : 

-F 3 = ~ l l ~  s i n  w t  e t  3' = È f f O  s i n  w f t  

l f h m i l t o n i e n  du systène deviendra : 

+ 
H = X, - p (2, s in  u t  + 21, s in  w c t )  

II - CALCITL DE L'OPEFATEUE D'EVOLUTIOPT DsL'T? SYSTENE A TROIS NIVEAUX. 

1) Posit ion du n r o b l h e  

Lvhmi l ton ien  d'une molécule r eu t  s ' é c r i r e  : 

H -: Ho + V ( t )  

?Io e s t  l f h m i l t o n i e n  de l a  molécule i so lée  e t  V ( t )  l e  terne  d ' interactior!  

associé aux rayonnements électromagnétiques de ponTe e t  de sonde, 4 ins i  

q u ' i l  it été é t a b l i  précéderment, V ( t )  e s t  une in te rac t ion  de caractère 

d ipo la i re  é lect r ique : 

-t -f 
V (t) = - u (zo s in  w t  + 3', s in  w f t )  

ou w e t  w' sont l e s  pulsations des signaux de sonde e t  de pmpe respective- 
-+ 

~ e n t  , E, e t  E q  , l e s  anpli tudes des ch-s é lec t r iques  c o r r e ~ j o n d ~ t s  et  p 

l 'opérateur  r io~ent  d ipo la i re  é lect r ique de l a  fiolécule. 

Conncissant l ' é t a t  m a n i q u e  d'une molécule à l ' i n s t a n t  i n i t i a l  

t, , l c  problème consis te  à dé te r r~ iner  son é t a t  à un ins tan t  t aprzs l f a p p l i -  

catior. des ch~mps électror?agnétia_ues. 4 l 'hamiltonien H on associe l 'opéra- 

t eu r  d'évolution U (t, t , )  dont l féqus t ion  du mouvement e s t  : 

l 

avec 

c i  i $ - U  ( t ,  t,) 
dt 

On contre facilement ( 5 4 )  que c e t t e  equation d i f f é r en t i e l l e  

a h e t  une solution de l a  f ome  : 



U ( t ,  t o )  = Uo ( t ,  to)  . us ( t ,  to)  

dans laquel le  Uo (t, to) e s t  l a  solut ion de l 'équation d i f f é r e n t i e l l e  cor- 

respondant i l 'hamiltonien Ho , c ' e s t  & di re  que : 

d i , uo ( t ,  t o )  = rio. UO (t, to)  

avec 

Ho é tant  indépendant du t e ~ p s ,  on a hédiatenent : 

En portant c e t t e  valeur de Uo dans l 'équation du mouvenent de U,  on obtient  : 

Corqte terru du carsctr ' re un i t a i r e  de l'opérateul- Uo , on peut 

d i r e  que U' ( t ,  to j est l 'opérateur d'évolution du s y s t h e  dans une repré- 

sentation i n t e ~ é d i u i r e  d ' interactior,  déduite de l c  représentation de 
+ Schrodinger 2nr  l a  transfom.ation un i t a i r e  Uo (t ,  t,), 

Dans l e s  caiculs  qui vont vuivre, pour a l léger  l ' é c r i t u r e  cous 

poserons to = O, Ceci ne nodif ie  en r i e n  l e  général i té  du trai tement du 

problème é t a n t  donné que l e  choix de c e t t e  or igine  par t i cu l ik re  ne revient  

en f a i t  qu'3 mul t ip l i e r  l e s  vecteurs d16tt-vts par  un facteur  de phase constant. 

Il e s t  possible de se p lacer  dans llesj)oce à 3 dinensions déf in i  

par l n  base 11 > 12 > e t  13 > des vecteurs Troprcs de Ho ossociés aux 
é t a t s  1, 2 e t  3 respectivenent : 



Posons 

vP3 et v12 6 tan t  l e s  Blgnents de r ia t r ice  des projec t ions  du norient d ipo la i re  

dqns l e s  d i r e c t i o n s  des chmps 6 l e c t r i q u e s  àc s0ni.e e t  de pompe respective-  

ment. Dans c e s  condit ions,  l e s  r ia t r ices  @ ( t D  e t  (ijo(ts0)) prennent l a  f o r r e  : 

O x' s i n  w t t  

xr* s i n  w ' t  O 

0 x* s i n  u t  

x s i n  u t  

O 

Posons a  = w - w0 e t  a '  = w f  - w f 0  en él iminant  l e s  t e r n e s  non 

résorinants en (w + w,) e t  ( w '  + u t o )  il v i e n t  : 



La x a t r i c e  (u' (t  , O )  ) e s t  donc dé f in ie  par lv6qua t ion  d i f f é r e n t i e l l e  : cl 

avec l a  condition i n i t i a l e  : 

la résolut ion de l f é r p a t i o n  a se  rw-ène P la rFsolution de 9 

équations d i f f g r e n t i e l l e s  que l ' on  peut avantageusenent regrouper en 3 

systèxes de 3 équations d i f f é r e n t i e l l e s  5 3 inconnues, Désignons Far u' 
e j 

les 616ments de m t r i c e  de (u' ) ; il v i e n t  : 

+ u~~~ X' e 
ia' t 



du' 
31 - - *Xe- i"t 

d t  2 1  

d u I l l  - + utgl X' e  iwl t 
d t  

Prenons par exenple l e  système qui cont ient  t l é l énen t  utz2 r e l iE  

au niveau 2 co~mun aux deux t r ans i t i ons ,  on peut poser de façon ggnérale : 

avec 

En substi tuant dans a l e s  solutions harmoniques de l a  f o r m  

on obtient  une 6quation secula i re  du t r o i s i h e  degré en A : 

2 
h3 + h2 ( a t  - a )  - ~ ( a a ~  + )xi2 + l x f ]  ) + alx1 l2  + at 1 x 1 ~  = O a 

p:t~' j  

2) Cas où 1x1 e t  1 x 9  sont quelconques Liii,t - - O - ----------------O-- O 
LqFguation @ ne peut a lo r s  ê t r e  résolue l i t t6 ra le r ien t  dans l e  cas 

où l e s  puissances de pozpe et; sonde sont quelconques que si l 'on a. entre  a 

e t  ci' l a  re la t ion  

compte tenu de l a  &f in i t i on  de a e t  a' c e l a  revient  3 

( v  - v,) + ( v '  - v t o )  = O 
u 

qui n ' e s t  outre q-de l a  re la t ion  a dont nous avons discuté l a  s ign i f ica t ion  



D m s  ce  cas, l e s  so lu t ions  de 7 sont : 

a  + X = a  et X =  - 
n 

2 - Y  

03 l ' o n  a pos6 

LT expression gén6rcd.e C'un c o e f f i c i e n t  u t  e s t  une conbinaison l i n E s i r e  

des so lu t ions  correspondmt alur t r o i s  vrtleurs de X poss ib les  s o i t  : 

ûn obt ien t  l a  solut ion générale du s y s t è ~ e  en fonction de 3 cons- 

t a n t e s  inconnues ( A ) ,  l a  condition i n i t i a l e  : 

pemet  de c a l c u l e r  ces  quan t i t é s  e t  d ' exp l i c i t e r  l e s  élérients de n a t r i c e  

de l T o p 6 r a t e u r  U t  (t ,O). hi obt ien t  f inalenen= après réso lu t ion  de . 

e t  : 

i a t  - -  
U V  = - x' s i n  y t  e  2 

12 Y 

XX' e 
2 i a t  - u' = 

13 2 
2y e 2 - 2 y  cos y t -  ia s i n  yt 

2 y (1x1 -+ 1 
3c - i a t  

= xT s i n y t  
21 Y 



y cos y t - i a s i n  y t  22 2 Y 
I 
i 

i a t  
u' = - x s in  y t  2 

23 Y 

i a t  -- 
2 * ' X -  X ,Y 

i a t  - 
II* = 

31 
2 y e 2 - 3 y cos y t -  i a  s in  y t  

2 y( 1 x 1 ~  + 1 X ' l 2 )  1 
- iatyC! i a t  

u' = e 2 - 
33 2 

2 y l x f l  e 2 + * y  / x i 2  c a s y t  + i a  
2 y( 1 X l 2  + lx l l  1 

3 )  Cas où 1x1 e s t  p e t i t  devant l x f  1 
-----Lw - ----"---II---"--- -- 

\ 

On peut égalenent résoudre l féquc t ion  a dans l e  cos ou u e t  u t  

ont des valeurs quelconques s i  l 'on adnet que 1x1 e s t  t r ê s  p e t i t  devant lxf 1 .  
Ceci revient  à supposer que l a  puissance de pompe e s t  nettement superieure 

?i l a  puissance de sonde ; c e t t e  condition de t r a v a i l  é t an t  naturellenent c e l l e  

que nous recherchocs dans nos expériences il est in téressant  d ' exp l ic i t e r  

l a  riatrice de lro?Êrateur U' ( * , O )  dans ce cas,  

En reprenant l a  ~ é t h o d e  genêrale de résolution appliquée au 

systène O, si  / x / << 1 x f  1 1'équati.cn sécula i re  du troisièn-l  degré cn 

A admet une solution au premier ordre en 1 x 1. - 
Les racines de II_] sent ,  n ~ s  ce cas : 

A = a  a' e t  A = - -  
2 + Y  où c e t t e  f o i s  



Dans l e s  mêmes condit ions que précédemment, on obt ient  pour l e s  

en posant : , 

2 y  cos y t  - i a' s i n  y t  1 
i a l  t - u' = - x' s i n  y t  

12 Y 

= xxl e  
l t 2  

y  cos y t  + 2  ii, s i n  y t  - 2 y  c 2 2 l3 
2 y(9  - y  ) 

- i a 1 t / 2  
U' = 

22 22 Y r 1 2 y  cos y t  + i a' s i n  y t  

i x e  - i a 1 t / 2  
u t  = i n t  2  Y ( a  + a ' )  e - 2 y  ( a  + a ' )  COS yt - .., 

23 2 y (n2  - y2) 1 
7 . i (2 y2 + al n )  s i n  y t  I 

= xXx1*e - 
y  cos y t  + 2 i fi s in  y t  - 2 y  e 2 31 2 y ( n 2 - y )  inj 

;y- - i n t  
= i x  e 

32 2 2 y ( a  + a ' )  (cos y t  - e + i (2 y' + u ' ~ )  .. 
2 y  (f i2  - y)  ... s i n  y t l  



4 ) Rer?.ar que s 
m.-------- 

Les opérateurs que nous venons d 'ex- l ic i ter  sont en fai t ,  associ6s 

à un hanil tonien 
+ 

V' = uo v Uo 

e t  l 'opêrateur dfévolution associ6 à l 'hamiltonien H de l a  nolécule e s t  

donné par : 

u ( t , o >  = Uo ( t , o )  II,: ( t .0)  

Ccmpte tenu de l a  fome  de l a  riatrice de Uo dans l a  base chois ie ,  

on peut é c r i r e  imnédiatement, pour les  Slérrients de pa t r i c e  de l 'opérateur  

d'évolution i n i t i a l  U ( t , o )  : 

Les quant i tés  u et u' ne diffèrent, donc que d'un fac teur  de 
Qj R i  

-ase e t  c o r n  nous l e  verrons, ce sont l e s  c a r r é s  :?es modules de ces  quan- 

t i t é s  qui interviennent dans l e  ca lcu l  des probabi l i tés  de t rans i t ions ;  il 

n'y a donc pas l i e u  d ' exp l i c i t e r  plus avent l ' e q r e s s i o n  des u en fonction 
a j  

?es U ' Q ~ .  

L 'u t i l i sa t ion  de 1' opérateur d'6vçlution nous permet d' abord d'6ta- 

b l i r  globulement des r é s u l t a t s  dont c e r t s i n s  ont é t é  obtenus par a i l l e u r s  

(12) (13) par une n6thode totalement di f fcrente .  De plus ,  c e t t e  technicy~e 

a l 'avantage de f a i r e  apparcî t re  ces r é s u l t a t s  s m s  hypoth5se pa r t i cu l i è r e  

sur  l ' é t a t  i n i t i a l  de l a  molécule ; cec i  e s t  d ' au tmt  plus  in téressaut  que 

nous u t i l i sons  l 'hypothsse des co l l i s ions  f o r t e s  pour l ' i n t e q r é t s t i o r z  de 

nos phénomènes de double i r rad ia t ion ,  



1) Probabil i tés de t r ans i t i on  
-------11------11--------- 

Nous nous sofnmes plnc6s dans l 'espace à t r o i s  d i ~ ~ n s i o n s  déf in i  

par  la base des vecteurs propres de l ' h m i l t o n i e n  non perturbé de l a  nolé- 

cule  e t   avons retenu dans l lé tcbl issement  de l 'équation a que l e s  

t e rnes  résonneats (en a e t  en a ' ) .  

Nous youvons adnettre que dans nos expériences, seuls  interviennent 

l e s  rr6canisrres d'absorption en t re  é t a t s  connectés par  les trrtrisitions de 

pulsations voisines de w0 e t  w',. L' approxir!ation corres~ondante  se r a d n e  

à c e l l e  habitueller,ent f a i t e  dans toutes  l e s  études théoriques sur  l e  s u j e t  

( 4 )  ( 6 )  (12) e t  semble parfaitement l é g i t i n e  dans l e  d o ~ a i n e  her tz ien,  

Une nolecule qui, & l ' i n s t a n t  i n i t i a l  t, se trouve dans l ' é t a t  13 > 

a une probabi l i té  P d 'ef fectuer  une t r a n s i t i e n  vers  l ' é t a t  12 > 5 l'ins.. 
32 

tent t e t  l ' o n  a : 

On retrouve d' a i l l e u r s  f acilenent que P 
32 = '23' 

Consid6rons encore une molécule qui, à l ' i n s t a n t  t, imédiatenent  après utle 

co l l i s ion ,  s e r a i t  dans l ' é t a t  13 > ; au bout d'un ce r t a in  temps, e t  de sar 

l a  présence du chtxrnp de pulsation w , e l l e  se   trouver^ dans un é t a t  repré- 

senté  par un mélange des é t a t s  12 > e t  1 3  > . blcis l n  ?résence du chmp de 

j m p e  2 l n  pulsation w' risque de connecter un t e l  é t e t  à l ' é t ~ t  11 > avant 

l a  co l l i s i on  suivmte.  Ainsi une rioléeule qui i n i t i a l e ~ e n t  se trouve en 13 > 

a une probabi l i té  non négligeable d 'effectuer une t r ans i t i on  vers 11 > ( e t  

inversement ) suivant un processus à deux quantuns (55).  

Cette probabi l i té  de t r ans i t i on  c s t  donnée par : 

(mec toujours P - 
31 - 



Dans l e  cas 02 a + a' = O e t  1x1 e t  lxt 1 quelconques, on obtient  : ......................... 

lx x t (  
2 

Pgl (t - to) = 
2 2 2 

2 2 1 + cos y (t - t o )  + a s in  y (t - t,) - 

a a ( 1  - a) cos (y + ( t  - t,) + (1 + a )  COS (y - (t - to) 

où 1' on a posé 

a * Dans l e  cas 02 1x1 l x f  1 s i  L'on pose a = - - --------------- - --O- -- 2 Y 
, il vient : 

2 '- t ~ +  (l--> 2 sin2 ( y + ~ )  t - tg P32 (t- t o )  = 1x1 s i n  ( Y - Q )  
Y + Q  

3 
1 - a  -- 1 - a  

,, cos y(t - t,) - 
2 2 

cos (y-a) (t  - t,) + cos (y+n) (t - t, 
y2- fiL 2(y -D ) 

2 
+ . -  

cos y :t - t,) 1 - 2 2  
~ o s ( ~ - n ) ( t - t , )  + cos(y+fi)(t- to) 

2 2 y - 2  2(y -n ) L I i 
2 ) Puissances absorbées 

m.------------------- 

Les expressions des probabi l i tés  de t r ans i t i on  que nous venons 

d ' é t ab l i r  vont nous pernet t re ,  dans lthypoth$se des co l l i s ions  fo r t e s ,  de 

dé teminer  l e s  puissances cbsorbées dans l e s  processus à un e t  deux qusntuiris. 



3ms l e s  conditions expérimentales de l a  spectroscopie hertzienne 

gazeuse, l a  pression e s t  suffiswment basse pour que l e s   oléc cul es puissent 

ê t r e  considérées conme i so lées  pendant l e  l ~ p s  de temys qui s'écoule en t re  

deux co l l i s i ons  ; le distance noyenne en t re  nolécules voisines e s t  i n f i n i -  

ment plus qrande que l e  domaine ds action des forces  interaol6culaires.  La 

durée d'une co l l i s ion  é tan t  p e t i t e  devmt  l e s  périodes des chmps en ;prSsence, 

l e s  phases de ces derniers peuvcnt ê t r e  consid6rées corxe constantes pec$.x~t 

l e  t e ~ p s  d'une co l l i s ion ,  Chaque co l l i s ion  perturbe suffisannent l e s  rolécu- 

l e s  pour qu ' i l  n v e x i s t e  aucune r e l s t i on  en t re  lc nouvenent avant e t  apras 

l e  choc ; après une co l l i s i on ,  l e  gaz se re.trouve donc à l ' équ i l ib re  ther- 

moi!ynmique compte tcnu de l a  valeur instantanée du chmp élect r ique ( 5 6 ) r  
Les probabi l i tés  de t r ans i t i ons  sont des fonctions du temps mais 

auss i  de l ' i n s t a n t  to correspondant à l a  dernière co l l i s ion ,  Pour é l i r i n e r  

c e t t e  dernière var iable ,  il s u f f i t  de faire l a  ncyennc sur tou tes  l e s  

valeurs possibles de to, Si  l a  dcrnisre co l l i s ion  a eu l i e u  2 un ins tan t  

t, = t - 8 ,  on intègre  par rapport à Q en sdrcettmt une d i s t r ibu t ion  de 

Poisson correspondant à l a  valeur Eoyenne T de l ' i n t e r v a l l e  qui sépare 

deux chocs, 

On a donc pour l e s  processus à 1 quantm, une puissance absorbée 

e t  pour l e s  processus 4 deux quantuns : 

Cas où a + a' = O ( c t  1 xl e t  1 x' 1 quciconques) ---------------- 



Cas 02 1x1 c c  
O---I- - ---- 12: I ( e t  a e t  a' quelconques) 

Il vient  c e t t e  f o i s  : 

3)  Absorption globale 
-O--------- ------ 

Les ph6nonènes de double-irradiation obscrv& en voie de sonde 

correspondent 5 l 'absorption t o t a l e  c'est-à-dire à une puissance absorbée : 

P = P  + P 2  
1 

L'u t i l i sa t ion  des r é s u l t a t s  précédents ?i l a  discussion de nos 

problènes e s t  beaucoup plus  comode si l 'on in t rodui t  des paramètres rFduit s 



de puissance e t  de fréquence déf inis  conne s u i t  : 

- dans l e  cas où lx 1 e t  1 x' 1 sont quelconques, donc s i  l a  re la t ion  

a + a' = O e s t  vé r i f i é e ,  il y a i n t6 r ê t  ?i u t i l i s e r  l e s  var iab les  rédui tes  : 

c ' e s t  cette f o ~ e  qui a ét6 u t i l i s é e  à l a  discussion de nos premiers 

r é s u l t a t s  (38). 

Cas où 1x1 << ------- - 1z:l 
On a c e t t e  f o i s  i n t é r ê t  à poser 

z = a ~  zt = a? T 
2 2 

FI2 = I x ' I  r 

(Po représente ici l a  puissmce absorbée sur  le s ignal  de sonde en absence 

de ponpage 

avec 1 - " 3  p =--= VO + v ' ,  
., , on obt ient  : 



I V  - EXPLOITATION DES RESULTATS THEORIQUES 

L'objet de nos expériences é tant  principalement d 'étudier l e s  

modifications de l k 3 s o r p t i o n  de sonde apportées par l e  pompage, nous avons 

exploi té  numériquement l e s  r é s u l t a t s  repor tés  en @ e t  11 . Dans Ci 
ces  formules a e t  a' (donc v e t  v ' )  sont sans re la t ion  en t rqeux  e t  l a  seule 

condition de va l i d i t é  e s t  de respecter  l ' i n é g a l i t é  1 xl << 1 xP 1 ce que nous 

pouvons toujours r é a l i s e r  en maintenant l e  s igna l  de sonde en deça du s e u i l  

de saturation.  Le centre  de ca l cu l  de L a  Faculté des Sciences de L i l l e  

s ' e s t  chargé des programmations e t  des tabula t ions  n6cessaires aux études 

à effectuer  ( sur  F-achine B u l l  Y 40). 

1') Etude ?i fréquence de sonde f i x e  ............................. 
Lvabsoiption e s t  a l o r s  une fonction de l a  variable z' précisée par  

2 l e s  deux parmkt res  indépendants z e t  m . El le  présente son m a x i m u m  pour 

une valeur de z' fonction de ces deux paramètres e t  q u i a f a i t  l ' ob j e t  de 

notre  premier p r o g r m e  de c a l c ~ l *  Les courbes de l a  f igure  26 sont r e l a t i -  

ves aux fréquences de ce maximum. On remarque que l a  l o i  asymptotique a 
( z  + z' = O )  e s t  bien v6r i f i ée  pour des valeurs modérées du paramstre de 

2 
pompage (m = 0 , l ) .  C'étaient  l e s  conditions de nos premiers travaux (38). 

2 Pour n éga l  al% 1, on note un passage dans l e  premier quadrant avec cependani;; 3 





des éca r t s  modérés par rapport à l a  l o i  @ . En revanche, pour des ponpages 
2 inportants, (rn = 10 ; 2 = 1 0 0 ) ~  l e s  courbes res tent  dans l e  domaine explor6 

assez l o i n  de l a  droi te  asymptote correspondante e t  s 'éloignent nettement 

de 1' origine.  

Les courbes 27 @ont relatiives aux mpli tudes  desmaxirnunc en fonction 

de l a  fréquence f i xe  de sonde, ITotons que, hormis l e  cas  du f a i b l e  ponpage, 

l e  maximum absolu d'absorption nt. correspond pas à l a  condition de double 

résonance ( V  = vu ; v '  = u t o )  riais à des fréquences cpi. s'en eloignent d'au- 

tant plus que le p p a g e  e s t  n lus  itnportant, Lorsque l a  fr6quence de sonde 

e s t  f ixée Ggale 3. v, , l 'absorption présente toujours un extrêmuo à l s o r i g i n e  

(2' = O s o i t  V '  = V '  ,) nais  cet extrênuz? e s t  t an tô t  un niaxinm ( f a ib l e  POE- 

page) t an tô t  un ninimura ( f o r t  pompge), 

La f i w r e  26 nontre que l e  "renversenent" s 'ef fectue pour une vaïeur 
2 

de ri comprise entre  1 e t  10, En e f f e t ,  pour des valeurs du perm-8tre m 2 

infér ieures  ou égales à l ' un i t é ,  on vo i t  ne t te~ .en t  que l e s  courbes passert 

par l ' o r i g ine  a lo r s  qu ' i l  n'en e s t  plus de nêne pour l e s  courbes correspon- 

dant à des valeurs de c' supérieures ou Cgales à. 10. Un prograrme d'optizi- 

sation de l a  fonction P ( 0 , ~ ' )  nontre q e  l a  courbe présentant un xsplat 3 

1 origine e s t  obtenue pour 
+ C = 1.96 - O,OL 

Corne nous l e  verrons dans l'exposé des r é su l t a t s  expéririentaux 

( c f  : E), l t assoc ia t ion  de l a  puissance de poin.page e t  de l a  pression condui- 
2 

sant ?i c e t t e  valeur de n e s t  fac i lesen t  réa l i sab le  e t  reproductible, Nous 

avons donc calculé l e  réseau de courbes correspondant (Fig,  28). On notera 

l a  valeur parfaitenent constante obtenue lorsque l a  fréquence de sonde e s t  

c e l l e  de l a  résonance v, ; l 'absorption correswndante e s t  évidement ce l l e  

qui e s t  obtenue en llziFsence de ponpage. 

Nous avons v o l o n t a i r e ~ ~ n t  l i n i t 6  notre étude aux valeurs de z 

posi t ives  ca r  les d i a g r m e s  sont tous symétriques par rapport 3 l ' o r ig ine  

des coordonnées du f a i t  de l ' invar iance de l 'absorption (57) dans l a  

t rans fomat  ion 







2O) Etude à fréquence de pompe f i x e  
"I-------"-------------i------w-- 

Pour diverses valeurs de z' e t  fie 2 nous avons tabul6 l a  fonction 

~ ( z )  ; parmi tous  l e s  calculs  effectugs,  nous zvons reproduit ( f ig ,  29 2 

32) à t i t r e  docw-entaire l e s  diagrames oktenus en prenant une fréquence 

de pompe egale 5 (en uni tés  rédu i tes ) ,  Cette valeur permet à l a  f o i s  de 

conserver aux absorptions une amplitude appréciable tou t  en 6vi tant  l e  

mélange des phénomènes se  produisant respectivement autour de la  fréquence 

de réscnance e t  sutour de l a  fréquence déf inie  par  l a  l o i  m. Pour l e s  

fa ib les  pompages (m2 = 0,1) ,  on observe peu de modifications de l'tibsorytion 

de sonde qui présente un maximum unique à l a  résonance de sonde ( v  = v o )  

( f ig .  29). En revanche, d?s que l a  puissance de pompe devient suf f i san te  

pour sat i irer  l a  t r ans i t i on  1 + 2 ne fason appréciable (m2 > l), l a  f igure  

d'absorption comporte deux aaxirilwns dont l e s  abscisses sont de signe opposC, 
;r: 

Lorsque l e  pompage e s t  modér6 (in = 1) , l e  maximum d' abscisse posi t ive  se 

s i t u e  au voisinage de l a  résonance (z - O ) ,  c ' e s t  l e  "maximum centra l"  e t  

l ' a u t r e  maximum e s t  nettement éloigné de l a  résonance, c ' e s t  "l'extra-absorp- 

t ion"  ( f i g .  3 0 ) .  Bous conserverons ces  désignations ado-tées dans l e s  travaux 

antér ieurs  bien qu 'e l l es  soient  irripropres dans l e  cas des f o r t s  porzpages 

( f i g ,  31 e t  32), où l ' on  ne peut pas pa r l e r  de "maxirzum central", s a  frgquence 

é tant  t r è s  éloi$iée de l a  fréquence de résonance. 

On note de plus dans l e  cas des f o r t s  yonpages, une f o r t e  divergence 

entre  l a  fréquence de l 'extra-absorption e t  c e l l e  qui e s t  donnée yar  l u  l o i  . On peut rapprocher c e t  écar t  e t  l e  déplacement du n a x i ~ m  centra l .  

Des f igures  30, 31 e t  32 il résu l te  qu'en première approximation, ces 

q m n t i t é s  sont égales e t  op~osées ,  

Pour pr6ciser  c e t t e  l o i  importante, nous avons r é a l i s é  un c&cul 

portant exclusivenent sur  1s recherche des fréquences des maximums, Dms 











2 l e  cas des t a ib l e s  pompages (m = 0 , l  - pie;. 3 3 ) ,  l e  maximun cen t r a l  se 

produit pratiquement à l a  résonance e t  l 'extra-absorption n'apparaît  que pour 

des valeurs inportantes de z' (2' = 10)) son &%plitude e s t  dans ce cas t r è s  

f a ib l e  ( 0 ~ 0 1 )  e t  on observe un entraînement de sa fréquence vers ce l l e  
2 du maxirw-central  d 'mplitude beaucoup plus importante, E m s  l e  cas ~n = 1 

(f ig .  34), l e  m a x i m  cent ra l  ne se produit plus 2 l a  rilsonance ; il entraîne 

légèrement l a  fréquence de l'extra-absorption qui s a t i s f a i t  dans cc cas 2 

l a  l o i  avec une t r è s  bonne pr6cision. En revanche, pour de f o r t s  ponpages 

(~ig. 35 e t  3c), on note que l e s  fréquences du nminun central  c t  de l ' ex t ra -  

absorption s 'éloignent respectivement de par t  e t  d' autre de La tr6quence de 

résonance e t  de c e l l e  donnée par kt l o i  a . Les rxiduies des éca r t s  corres- 

pondants ont des valeurs d'autant plus voisines que l e  pompage e s t  plus 

inport ant . 
3') Contributions re la t ives  des processus à un e t  deux quanturns. 

-1--1111--"------------"------œ-.-I---œ---œ"--------œ--a---- 

L 1  e s t  in téressant  de f a i r e  epparaître dans l 'absorption globale 

E l e s  iriportances re la t ives  des ternes F e t  P à un e t  deux quantms respec- 1 2 
tivement . 

Dans l e  cas des fa ib les  ?)onpages ( f ig .  371, l a  contribution Su 

terne ?i deux quantum6 es t  négligeable e t  l e  terne à un quantum se rGduit 

pratiquement à l a  r a i e  d'absorption de sonde. 

Lorsque ce ponpage e s t  caractér isé  ( f ig .  3 8 ) ,  on remarque que 

c ' e s t  e s s e n t i c l l e ~ e n t  l e  terne à deux quantws qui e s t  responsable de l ' ex t ra -  

résonance, l e  terne 3 un quantm étant prépondérant au voisinage du mmhurr 

central .  Ces r é su l t a t s  sont confomes aux théories  qui at t r ibuent  l ' ex t r a -  

résonance Èi un processus à deux quantum5 1 + 2 + 3 présentant son maximum 

lorsque l a  soime des fréquences de sonde e t  de pompe e s t  égale à l n  fréquence 

de l a  t rans i t ion  1 -t 3 in te rd i te .  Ces théories n'expliquent cependant pas 

l e s  écar ts  importants affectant  l e s  fr6quences des maxinu~s , 



tron 



Maximum central 





Exl ro  absorption 







Dans l e  cadre de l 'étude entrepr ise  en 1') (fréquence de sonde f i x e ) ,  

nous avom rep r i s  l e  progranme de recherche des fréquences des caximums 

d'absorption en l e  c o ~ p l é t m t  par deux programmes de mêne nature r e l a t i f s  

à Pl e t  P2. Lorsque l e s  deux ternes sont d'un ordre de grandeur conperzble 

(J = 5 ) .  on obtient l e s  courbes de l a  f igure 39. 

Ces courbes font apparaztre que l e  ccrîporterzent esyr?ptotiqw de 

l 'absorption globale e s t  prûtiquelnent dû exclusiverient au terne à deux 

qu~3itiur.s. Ceci explique assez bien l ' i d e n t i t é  des r6sul ta ts  asymptotiques 

( l o i  a )  dans des conditions no tab le~en t  c?iff&rentes  t tu des du 1" e t  du 

2'). En revanche, c 'es t  l e  terne ?i quantm qui f ixe l e  conportenent à 

1' origine e t  qui e s t  resyonsable, en pa r t i cu l i e r ,  de l 'existence d'un n i n i n m  

central  pour l e s  pompages car îc tér is8s  (2 > 1.96). 

En conclusion de ce t te  Stude théorique, il apparaît que l e s  expé- 

riences 5 fréquence de sonde fixe, quoique toujours délaissées dans l e s  

travaux antérieurs,  présentent un i n t6 rê t  indéniable. Du point de vue th&- 

rique, e l l e s  permettent de ne t t r e  en h idence  l e s  n~éc~misnes d'absorption 

s u  mêm t i t r e  que l e s  expériences habituellenent r8aliséosr Le Feu dP in t6 rê t  

qu 'e l les  ont susci té  ne senble ê t r e  dfi qu'à une plus grande complexité des 

calculs  correspondants , 



LILLE O 



Botre technique e x p é r i ~ e n t a l e  d i f fé ran t  sensiblenent des techniques 

u t i l i s & s  par d 'autres dans l e  r?êne domaine8 nous exposerons d'abord l e s  

ca r ac tk r i s t i qws  du spectronètrc e t  l e  noyen de dgternination des parm-ètres 

e x p é r i ~ e n t  aux. Bous donnerons ensuite l e s  r é su l t a t s  obtenus 2 fréquence de 

sonde f ixe  e t  fr6quence de pompe balayée e t  vice--,rersa. Un dernier  paragra- 

phe s e r a  consacré aux études où ces deux fréq- enc ces sont çir?ultanér.:ent bz- 

layées (cf .  C. 111.3). 

1 - ChriACTERISTIQUES DU SPECTROMETRE 

Les spectrouètres u t i l i s 6 s  dans l e s  autres  laboratoires  se consscrmt 

aux études de double résonance u t i l i s e n t  une double ~ o d u l a t i o n  de l a  f r6que~cc  

de sonde : une ~ o d u l a t i o n  ranide de f a ib l e  excursion e t  un balayage l e n t ,  

Cette technique, sous cer ta ines  r6serves8 fourni t  l a  f igure  d' cbsorption de 

sonde sous fome diff6rêncice. E l l e  présente cependant les défauts de l a  

spectroscopie Vidéo 02 l a  f o r - e  du s ignal  peut Ctre  ravem ment nerturbdc par 

l e s  phénomènes d'ondes stat ionnaires.  Ces défauts sont d ' au tmt  ;?lus inpor- 

t an t s  que l e s  signaux à détecter  ont un? valeur r e l a t i ve  f a i b l e  e t  que l eu r  

largeur en fréquence e s t  c o q a r a b l e  3 ce l l e  des 2hénouènes ds ondes stat ion- - 4  naires.  Ce cas défavor3ble e s t  n a l h e u r e ~ s e ~ c n t  celui  des c q é r i c n c e s  de double-,  
' : 

r r 
résonance où l q o n  e s t  mene 3 u t i l i s e r  une puissance de sonde aussi  p e t i t e  

que possible (signzux f ~ i ~ l e s )  e t  où le ponpage é l e r g i t  considérablerient l e  

figure d'absorption (signaux la rges ) .  

Nous avons de ce f a i t  abmdonn6 cc type de spectronstre pour r é a l i s e r  

un s p e c t r o d t r e  à nodulation d'absorgtion qui 6lir.ine ces inconvénients. 



L'absorption de sonde é t an t  fonction de l a  puissance de pompe , en modulant 

par  t ou t  ou r i e n  c e t t e  puissance, on détecte un s ignal  proportionnel à l a  

différence des absorptions de sonde en présence e t  en l 'absence de pompage. 

Notre spectram?tre r e s t i t u e  donc en forme vraie  l e s  var ia t ions  de ce t t e  

différence qui  représente l a  modif i c  atioii d' absorption in t rodui te  par l e  

pompa@. La r a i e  de sonde :n'est pas srtturée e t  a une forme simple ; il e s t  

f a c i l e  de déduire C e s  courbes obtenues c e l l e s  correspondant exclusivement 

à.lsabsorptioi7 Sn présence de pompage e t  qui ont f a i t  l ' o b j e t  de rios calculs  

thgoriques. D a n s  l e  cas des expériences à f r éque~ce  6 :  sonde f i x e  c t  3 fr6- 

quence de pompe balayée, l a  modification se rédui t  d ' a i l l eu r s  2 une tr.us- 

l a t i o n  para l l2 le  2 if me des ordonnkeç. 

II - DETERMIMATION EXPERIMEfl'!PALE DES PARAMETRES CARACTERISTIQUES 

I l  e s t  nCcessairé pour une interprgta t ion d6 t a i l l é e  de nos exoériences 

de préciser  l e s  fréquences vo e t  v f 0  des t rans i t ions ,  l e s  vkeurs du garnnè- 
2 t r c  m de pompage e t  du temps de relaxation T. 

1') Fréquences des t r ans i t i ons  
-.-.1-.11-~------1---LI----~LLL 

Les exp6riences de double résonance permettent une déterminztion des 

fréquences vo e t  vT, plus précise que c e l l e  donnée habituellement en spec- 

troscopie hertzienne,  La  neçure de ces  fréquences u t i l i s e  l t invar i .mcc de 

l 'absorption dans l a  transformation 

( v  - v,) -+ - ( v  - v,) 

( v '  - v f o )  -+ - (vf  - v t o )  

quel les  que soient  l e s  puissances de FOKTE e t  de sonde. Lorsque l 'on t ra - ra i l l e  

2 fréquence de sonde f ixe ,  l n  courbe représentant l e s  var ia t ions  d 'mpl i tude er̂  

fmotion de 3.8 fréquence de ponpe e s t  gGnéralement fortement dissrnétrique 
: #  

( f i g .  45).  En ver tu  de le. l o i  , le. courbe synétrique e s t  obtenue lorsque -, 

l a  fréquence de sonde e s t  c e l l e  de l a  rSsonance. P'oyennant un choix co~venable  



des puissances de Fonpe e t  de sonde e t  de l a  pression,  c e t t e  cowbe syrgt r iqne  

peut présenter  deux maxi~ums dont l c c  amplitudes d i f f è r e n t  rapidement d?s 

que l ' o n  s ' é c a r t e  légirement de l a  résonance, Les enregistrements de l n  

f i s u r e  40 sont  ob5cnuç 3 une pression - L >  5 ~ 5 l l i t o r r s  2 l a q u e l l e  ce bascule- 

ment e s t  -~ r t i c :u l iF re~ .e r i t  rapide, Lr co1.zbe in f6 r i eu re  correspond 2, tirle 

fréquence vois ine  de c e l l e  doilnée par  l e s  spect roscopis tes  (36)  your l a  

t r a n s i t i o n  de sonde, Les  f-or-xbes rrcyennc e t  sup6ricure sont obtenues 9 des 

fl-Cquenccs respectivement silp6rieure e t  in fé r i eu re  de 10 k!Iz 3. c e t t e  tréqxcncc. 

En e f î d c t u n t  1' in te rpo la t ion  sur la. dift'Pi-,.;zcc d' amplitude 6cs maximuns, on 

en dgduit une valeur pr6c:;sc de q,: 

Er, adr;ettazt c p 3  l ' i n t c r ? o l e t i o n  e s t  f a i t e  ? 1 rir p r s s ,  or1 +2n 

d-6duit que V, e s t  connue ? 2  kHz :jr?sr 'ratiquéinent, en ra ison de:: vari.-tions 

de puissance des o:;cillatc-urs de sonr'c e t  de p c q e ,  nous e s t i ~ i o n s  l P i n c ? r -  

t i t u d e  absolue > 3 EJiz (es t imat ion  p e s s i x i s t c ) .  

Pour l a  dételminntion p r j c i s e  de v' ,  , nous r6yions l a  fréqucncc 

de sonde s u r  l a  valdur ic v, pr6c6dernerit d4tcrninee c t  noils enregistrons 

(figure 4 1 )  l a  Cigure d k b s o r p t i o n  eri fonc+rioil de l a  fr6qilcnci: dc por?pc rour  

d i v e r s  ponpagts (t-c hau-t en bas  : faiFI.c, .-cyen, f o r t ) ,  On en déduit par une 

i n t e rpo la t ion  s u r  l e s  absci.:ses ( e n t r e  deux narqueurs ) , li fr6quenc2 v '  , 
n q u i  e s t  c e l l e  dt I q c x t r e m r .  c e n t r a l ,  On o b t i  3nt : 

v', = 05 972 113 kHz 

L'lnccrt  ltiid? s x r  l c  pointé dc l ' e  ctrhur? y - u t  Rtre es t in&? 3 riri 

s o i t  sensib1emer.t 30 kHz, 

PTos déter-iinatiozls dc \J, ,.t dc v', sont évidni-mnt 2 l ' i n t é r i e u r  

ilcs donaines Cf e r r x r  anno:icf s cour ccs  f r6qucncr s dans 1' 6tude riu spect re  

h e r t z i e n  de l a  ncl5culc d'anhydride sulfureux (31;), 

3ans l a  s u i t e  de l 'expos6,  nous rappoyterons l e s  fréquences v et, 

v v  WJX fr6quen:es v, c t  v', en in t roduisant  ~ : : c fus iv - . r~n t  l e s  6c:~z-ts Av er 







2' ) Evî luat  ion expi r i r e n t  .ledu$ ara::ètrr de popparTe 
-_O-----------___----------------------------- 

L'expérience praticlue nontre quP il c ' e s t  pas noss ib le  ds  évaluer  

le parank t re  M' à p a r t i r  des 6lér>?nts  cntrcz1-t dans s a  d6terr?inationa La 

puissance de p o i p e e  c s t  en p a r t i c u l i e r  ascez mal déf in ie  e t  ùe - lus  n V c s t  

pas unif 0r .e .  ?In revanc!le, ex-Crir~entalericc% on obt ient  une v a i e t ~ r  moyenne 
2 

de n qui p e m e t  une bonne in terprAta t ion  ces en-eqis t rerents  cffectuGs, On 

u t i l i s e  3 c e t  c f f c t  une rcrarqxe f a i t e  dans l ' 6 tude  théorique (3. 1 ~ ~ ~ 1 ) .  

Lorsque Les fr6quonces de sonde e t  de n o q e  sont  e s a l e s  respectivc- 

nen;t; 5 v, e t  v', , l 1 ~ t ? s o r @ . o n  er: pl-Csenct. de poqage  e s t  s t r i c t e z e n t  

égnlc 2. c e l i e  observge sans poripnge pour une valeur de r' 6 g d e  .i 1,?6, 

Tx2erinentalenent Gour ur.e nression Connée, il s u f f i t  donc de r é g l e r  l a  

pu i s s~r ice  6e ncyqyc ? une va1ri-a annul-.nt l e  s igna l  dl tect :  ( c f ,  l3.1). fi l ' a i d e  

de l' cttSlu,:teur étnlannb, on peut ensu i t e  donner zu ?areni-tre z2 une quel- 

conque v d e u r  chois ie ,  

I l  ir?pnrta cependant de p r6c i sc r  1 ' i ~ p o r t a n c e  r e l a t i v e  d e s  puissarices 

Cc pozpe e t  de sonde, 4 l u  double r é s o n ~ n c e  ( v = v, ; v '  = v',) 1 c  s i p a l  
n 

détec té  s t  annule Cians l e  ces  g é n î r c l  (38) pour des valeurs iic e t  l r ~ / ~  lise; 
par l a  rela , t ion 

nous avons t r a c 3  (f:g, 42) 13 courbe represeritant 12 r e l a t i o n  e n t r e  les  

g.aissanccs de po-e e t  dc soridc carres-ondantes, Xcus ttvons adopté cor~rc  

référence ( O  d3)  lcs pu i s s3 ,~ces  nax i r -u~s  in,icct3blec d m s  l a  c e l l u l e .  On v o i t  
2 2 

que l a  q u a n t l t i  lx 1 r e s t e  inf'érievre au vingtie'i-e de 1s quan t i t é  lxq 1 t C r L t  

que l e  $.iftQrence en t re  l e s  a t t énua t iocs  de sonde ct de 5orpe e s t  supgrieure 

.? 21 dBa Cette  condition 3, Sté  l e r g e ~ c n t  r é a l i s é e  dans l e s  6tudes & c r i t e s  

en TC, III) ct (E. IV), 





Renarquons que l a  recherche de 1' twnulntion d.u s igna l  détecté n 

é t é  complétée par c e l l e  de l a  puissance de poxpe correspondant au nsxinuri 

de s ignal  détecté .?i 1% double r6son.mce e t  5 puissance de sonde f s i b l e ,  

On nontre facilenlent que ce ~i.axinw? e s t  o3tenu pour : 

La  déterpination expérirentale du rapport en t re  l e s  puissances de 
2 2 p o ~ p e ,  associées respectivenent au n a x i ~ u n  (m = (1,32) e t  au zéro (n = 1,96) 

du signal dgtect6 e s t  en excellent  accord mec  l e  r é su l t z t  théorique. Ceci 

conf ime l a  va l i t i i t é  de l ' in t roduct ion d'un paramètre 2 moyen pour in ter-  

~ r C t e r  l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux. 

La déternination de T e s t  indispensable pour l e  rapprochement des 

écar t s  de fréquences nesurés e t  des frêquences rédui tes  

Z = 2 'R ( V  - V o )  T ; Z' - 2 T ( v '  - v ' , )  7 

in t rodui tes  dans l e s  calculs ,  

Le ter-ps T ne dépend que de le. pression ; nous l 'avons nesuré en 

tirsuit p a r t i  des r é s u l t a t s  théoriques ( c f ,  D. 1v.1') e t  eqér inen taux  

( c f  : E. III) ( f i g ,  43). nms l e  à o ~ a i n e  des pressions sup6rieurcs 5 20 p.il- 

l i t o r r s ,  l e  produit PT e s t  sensiblencnt constant ce qui t r a d u i t  l a  prédoni- 

nance des chocs internolécli laires,  Pour l e s  pressions glus basses,  l e  tenps 

de relaxation T e s t  in fé r ieur  5 celui  q-ui corres?ond aux seu ls  chocs in ter-  

moléculaires en raison de l a  contribution des chocs molécule-paroi, On peut 

craindre 6gzienent que L a s  c e t t e  zone l a  condition de non saturat ion de 

la  t r ans i t i on  2e sonde ( 1 x 1 ~  >r2 << 1) ne s o i t  pas bien s a t i s f a i t e .  

III - E T O E  Pr FRE@WCE DE SONDE FIXE 'L 

.: ' E  

Cornnie il a 6té  indiqug auparavant, l e s  études à fréquence de sonde '7: 

f ixe  sont par t icul ièrecent  in téressantes  du f a i t  que l e  @énomène observé 





t r e d u i t  en forme vraie l e s  nodifications epportées 2 l ' a b s o q t i o n  en voie de 

sonde par l e  pompage. Sur l e s  enregistrements, par exerqle, l a  r a i e  de sonde 

n 'apparaît  que sous La forme d'un tem-e soustrn,ctif constant ne ~ o d i f i a n t  

donc en rier l e s  fom-es du phénomèrie. 

1') .!Allure des phénonsres ..................... 
Les enregistrenents de 1.a f igure 44 effectu6s dans des c o n d i t i o ~ s  L 

Eoyerrne s de ponpage pernettent  dl avoir  un premier aperçu du Céplacement du 

maxima: cle Il absorption en voie de sonde a Le billayage en fréquence du carci- #$ + 
notron (C, 111.3) es t  t e l  qu'un ddplace~ent  de l a  gauche vers l a  d ro i te  sur  

-. 
l ' e n r e g i s t r e ~ e n t  correspond au sens décroissrznt pour 19, fréquence vv  'r;altiyée. 

La courbe central-: ( 2 )  correspond au phénomène obtenu pour une fréquence de 

sonde sensiblenzent égale 3 l a  fréquence centrale v, de l a  t rans i t ion  2 -+ 3. 

Le m,rwcinur? de c e t t e  courbe correspond donc pratiquement 2 l a  fréquence centra- 

l e  v', de l a  r c i e  de ponpe, 

Les courbes (1) e t  (3 )  ont é t é  obtenues en f ixant  l a  fréquence du 

klyst ron de sonde à 800 lcHz environ 6e pa r t  e t  dssu t re  de v,, 

Pour 18 courbe (1 )  on a v = v, + 800 kHz, l e s  in te rva l les  entre  

Earqueurs obtenus par levée de p i m e  é t an t  6gaw 2 200 kHz on vo i t  que l e  
% maxirivc~ de l 'absorfi ion correspond s e n s i b l e ~ c n t  a une frgquence v '  = 

V I ,  - 900 kHz* 

La coul-be (3)  a été, obtenue en f ixant  v = v, - 800 kHz e t  dans 

ces conditions, l c  n s x i ~ u n  du &6noi?,ène correspond 3 une fréquence v1 = v' ,  

+ 900 IrfIz, Pour des 6 c w t s  Av = v - v, e t  Av' = v1 - v l ,  relat ivenent 

iriportants, c e t t e  expérience nous 2ontre déj& que l a  loi aspp to t ique  a 
n 'es t  pas encore tout  ù f a i t  v6r i f iée .  

Nos études à fréquence de sonde f ixe  nous ont mené 3 r i n l i s e r  de 

nombreuses expériences du &rie type que précédemnent. En faisrint successive- 

ment var ie r  l a  fréquence v du klystron de sonde on ob t ien t  des diagrames 

t e l s  que ceux de l a  f igure 45 ; ces enregistrenents confiment bien l e s  







prévisions théoriques du chapitre précédent (Il. I V e l  - Fig, 28). La  courbe 

cen t ra le  (1) de l a  f igure  45 e s t  obtenue pour l a  valeur v, de l a  fréquence 

de sonde et l e s  d i f férentes  courbes du réseau représentent  l e s  varirztions 

de l ' e b s o r l i o n  lorsque l 'on  éczr te  v de p a r t  e t  d 'autre  de Vos Les courbes 

extrêmes (2  ) e t  ( 3  ) correspondent respectivenent ?i des fréquences de sonde 

s i tuées  5 - 2,8 Wlz e t  + 2,5 VBz resrcctivenent de v,. 

Les éca r t s  i rpor tan t s  avec l n  l o i  a sont particuiièremcnt bien 

v i s i b l e s  sur  l a  f igure 46 concernant une c q 6 r i e n c e  dims laque l le  ont é t6  

étudiEes les var ia t ions  d'absorption au voisinaee de v,, 

Le tableau ci-rlessous résume l e s  donnges de l 'expérience e t  les  

r é s u l t a t s  inr?Ediats que l 'orL peut en t i r e r  quant au conportenent des éca r t s  

cn fréquence des n~x imu l s  d'absorption, 

( 1 
Courbe 

117 kHz : Pos i t i f  de l ' o rd r e  de 400 kHz 

234 kHz : Pos i t i f  de l ' o rdre  de 300 $2:~ 

469 kiiz 

702 kHz 

916 krfz 

: Posi t i f  de L'ordre de 100 16Iz 

: ~ 6 ~ ~ a t i f  de l ' o rd r e  Ce 100 kJz  

: Ni'qatif de l ' o rdre  de 250 kHz 

3 

Cet exnrnen rapide de 1s: f igure 46 nous nontre bien qu' au voisinage 3 
' 8  

de l a  r a i e  de sonde l a  re la t ion  Av + Av' = O n v e s t  pas du tou t  vérifiEe. i' 

Le dépouillenent de nonbreux enregi s t renent  s analogues i ceux qu? 

nous venons de présenter nous a n e m i s  de Fesurer de façon pr lc i se  l e s  f ré-  

quences de sonde e t  de pos?pe correspondant 2ux caximuqs des absorptions. 





Les fréquences de sonde f ixes  sont connues 2 5 kHz pr>s  avec notre  d i spos i t i f  

de s t ab i l i s a t i on  en phase (C.QI) e t  en u t i l i s a n t  a,u mieux no t re  d i spos i t i f  

de marquage en fréquence, 18 fréquence v '  variable geut ê t r e  déterminée à, 

30 kHz près.  Les courbes des f igures  47, 48 e t  49 représentent l e s  re la t ions  

entre  l e s  é ca r t s  A v '  e t  Av r e l a t i f s  aux maximums d'absorption pour diverses 

valeurs du peranètre de pompage a'. 

L a  courbe de l a  f igure  47 a é t6  obtenue pour une pression du gsz 

égale 3 0,12 t o r r  e t  une puissance modérge de pompage assurant a i n s i  une 
51 

valeur de n f a ib l e  de l 'ordre  de O , l ,  

La courbe de l a  f igure  48 correspond une fo r t e  puissance de yom- 

page in jec tée  dans ïe gaz 3 f a i b l e  pression, de 1' ordre de 15  n i l l i t o r ~ s ,  ce 

qui donne n2 de l v o r d r e  de 10. La. courbe de l a  f igure  49 a é t é  obtenue dans 
O 

l e  cas O?. &- = 1,96, valeur de ce oarar?\*tre ayant é t é  f ixée  au moyen des 

techniques c i t é e s  précédernent , Z l l e  représerite l e  cas dt un pompage moderé 

s i t ué  en t r e  l e s  2 cas  précédents. Toutes ces courbes sont en p a r f a i t  accord 

avec l e s  prévisions théoriques de l a  f igure  26. Dans l e  cas où m2 a 1.96 

nous avons reievê en pcirit par >oint  lt mplitude des maximums dP  absorption ; 

l a  mesure a é t é  effectuée i l ' a i d e  dlm n? i l l ivo l t rn~ t re  de précision placé 

& l a  s o r t i e  de l a  chaïne de détection,  L ' u t i l i s a t i on  de l a  courbe 49 nous 

anpermis de r é a l i s e r  des pointés trss préc i s  en s t ab i l i s an t  l e s  o sc i l l a t eu r s  

sur  l e s  fréquences v e t  v1 correspondant aux c a x i m s  de l 'absorption,  La 

courbe reportée sur  l a  figure 50 represente l e s  var ia t ions  de l 'amplitude 

du maximum du ^éno&ne en fonction de l ' é c a r t  de fréquence Av en t re  lZ fré- 

quence du klystron de sonde e t  c e l l e  du centre  de l a  t r ans i t i on  2 -+ 3 ,  Les 

r é su l t a t s  t r a d u i t s  par c e t t e  courbe sont encore en bon accord avec l e s  

d i a g r m e s  théoriques de l a  f igure  27. 
2 En reprenant l a  courbe 49 r e l a t i v e  au cas m = 1,96, on peut t i r e r  

l a v a l e u r  dute-s  T r ep r6sen t an t l a  durée moyenne en t re  deux co l l i s i ons  2 ' 8  

l a  pression c ~ n s i d 6 r 6 ~  e t  qui é t a i t  égale à 57' m i l l i t o r r s  dans l e s  conditions 

de 1' exp6rience. La courbe recoupe 1' axe des abscisses pour une valeur Av 
1 











donnée par l e s  mesures. Nous avons é t a b l i  un p r o g r m e  de ca lcu l  analogue 
2 s u  premier p r o g r m e  exposé en (D, IV,1) e t  dans lequel  n était fixe à 

l a  valeur 1,96, L'étude numérique montre qu'un ~ x x i m w  d'cbsorption e s t  

obtenu pour z' = O pour l a  valeur z = 1 , 4  ; sachant que : 1 

on obt ient  : 

BI fa i san t  va r i e r  l n  puissance de pompge, on peut é tud ie r  l e  ces  

où T~ = 1,96 à différentes  pressions du gcz contenu dans ï o  ce ï ïu ïe .  sous 

pouvons t i r e r  les valeurs fie T correspondant 3 u  di f fé ren tes  pressions en 

cospar?nt l e s  courbes théoriques aux courbes e x p g r i ~ e n t a l e s  e t  en u t i l i s a n t  

l a  re la t ion  B. ces études ~ o n t r e n t  igalenent que pour des pressions p 

assez élevées, l a  l o i  p x T = constante e s t  bien vgr i f i ée ,  Le tebleau c i -  

dessous donne l e s  éca r t s  Av correspondant à un r.axinlm d'absorption pour 
1 

Av' = O, l e s  valeurs de T en microsecondes 

: P x r  

, e t  l e s  valeurs du produit p x T correspondantes, 



F. '  
I 

Les r é su l t a t s  de ce t t e  étude confirment assez bien ceux qui purent 

ê t r e  déduits de l ' in te rprh ta t ion  théorique de nos premirres études (38). 

I V  - ETUDES A FN3QUEIJCE DE POIPE FIXE 

D m s  ce tyne d'expériences, l a  fréquence du carcinotron e s t  f i x e  

e t  l e  d i spos i t i f  de stcrlcilisation dc phase nous permet de connaître s a  valeur 

à 5 kYz près (C, V I ) ,  La  fréquence du klystron de sonde peut ê t r e  b i l w 6 e  

de deux façons (c ,  111.3) su ivmt  l u  nature des expgriences envisagées e t  

l a  prdcisiori qu 'e l les  requièrent ,  Le balayage du p i lo te ,  de fréquence 5 MHz 

(48),  permet l t 6 tude  des lrodifications de l 'absorption sur  une plage t r è s  

étendue (p lus ieurs  mégahertz ) ; dms  l e  cas de l a  nesure précise  d'un phéno- 

mène pa r t i cu l i e r  il e s t  pa r  contre g lus  in téressant  de l a i s s e r  l e  p i l o t e  

f i xe  e t  d'alimenter l e  comparateur de phase du synchriminateur FDS 30 à 

l ' a i d e  de l g o s c i l l a t e u r  var iable  10 MHz. Dans ce dernier  cas, l e s  e r reurs  

de msure  proviennent des incer t i tudes  de point6 sur l e s  enregistrenents 

mrqués  en fréquence par levée de plune (c. V1) ; on peut e.&ettre que l e s  

nesures correspondantes sont  effectuées 3 30 kHz près,  

Ita courbe enregis t rée  sur  l a  f igure  51 rt é t é  obtenue ? une nression 

de l 'ordre de 15 m i l l i t o r r s  e t  pour l a  puissance de pompage m i n a l e  admis- 

s i b l e  avec m t r e  d i spos i t i f ,  La frkqucnce du carcinotron a é t6  f ixée  2 en- 

viron + 2 IlHz de l a  fréquence centrale de l a  t r ans i t i on  1 + 2,  La p a r t i e  ( A )  

de l a  courbe représente l e  phénonsnc d'extra-résonance dfi aux processus à 

deux qumtur~s. La par t i e  ( B )  représente l a  aifférence en t re  l a  modification ' . 

de l 'absorption en voie de sonde e t  l a  r a i e  d'cbsorption correspondant à 

l a  t rans i t ion  2 -t 3, qui apparaît  i c i  du f a i t  du balayage de l e  fr6quencc 

du klystron. 





Le balayage en fréquence de l a  sonde e s t  t e l  que, dans ce type 

d'expériences, l a  frgquence v c r o î t  lorsque l 'on  se  déplace de l o  gauche 

vers l a  d ro i t e  de l 'enregistrement, On peut déjg consta ter  que l e  n a x i m  

de l 'extra-risonance p o d u i t e  par un ponpage 2 une fr6quencc v' > v P O  

correspond 2 une fr6quence v < vo,  

La forme des phéncn?nea e s t  n a t u r e l l e ~ e n t  zf fectge de dis tors ions  

dues i l a  non l i n é a r i t é  du balayage de l a  frEquence Cu p i l o t e ,  l a  co~~pa ra i -  

son des f igures  51 e t  52 en rend parfaitement conpte. La courbe de l a  firjure 

52 a été obtezlue en t r açan t  point F r  point les var ia t ions  d'absorption ; 

nous avons i c i  f ixé  l a  fréquence du csrcinotror, à (v', - 2 W z )  e t  opéré 

sensiblement dans l e s  $ries conditions de aoripage que préc6dementb 

La figure 53 reproduit lv a l lu r e  du phénorihne obtenu en porzpant 

s u r  deux fréquences v' s i tuées  de pa r t  e t  d'autre de v t o  de façon srnétrique.  

La courbe ( 2 )  e s t  obtenue en f ixan t  8. v q  l a  valeur ( v V o  - 1,5 14Hz) e t  l a  

courbe ( 1 )  correspond 3 v '  = v', + 1,5 MHz, 

Il e s t  in téressant  de rer?arquer que l e s  e n r e g i s t r e ~ e n t s  de l e  

f igure  53 a i n s i  que ceux des f igures  44 e t  45 (qui  furent  obtenus à fréquen- 

ce de sonde f i x e )  r e f l h e n t  bien l ' invar iance des phénomènes étudiés dans 

l a  transformation donnée ?sr l e s  fo r ru les  a. 
2') Exploitation des expériences 

-----*-------------------a-- 

Il $ t a i t  in téressant  d'Étudier de façon ?récise l a  re la t ion  r e l i a n t  

l e s  é ca r t s  de fréquence Av e t  AvV correspondant au riaxim.m du ph6no~Sne 

d'extrs-absorption, L a  fréquence v 3 laquel le  ce dernier  s e  ~ r o f i u i t  var ie  . ,, ,' - 1  
n nq de façon caractér isée  suivant l e  fréquence 2 l aque l le  e s t  f ixée  l a  po~~ge , i  - P -  

Les enregistrements de l a  f igure  54 i l l u s t r e n t  l 'a l lure générale de ces 

var ia t ions  ; l e s  d i f fé ren tes  courbes correspondent aux données suivantes : 









Courbes FrEquences de pompe 

v f ,  + 540 kHz 

v , + 1 080 ~ I I Z  

v ' ,  + 1 GLO l r ~ z  

v q o  + 2 160 k ~ z  

\ v q 0  + 2 720 kRz 

Pour exp lo i te r  de f'açon précise  l ' é tude de ces var ia t ions ,  nous 

avons évidement r é a l i s é  de ncmbreuses exp5riences dans lesquel les  nous avons 

rédu i t  1' amplitude dïi balayage du klystron au minimum de façon 3 nq  explorer 

que l e  voisinage du miaxirm de l 'extra-absorption,  Le balayage é tan t  assuré 

par l e s  var ia t ions  du 10 bCIz de cor?yaraisor_ d c  synchrirninateur FDS 30 nous 

avons pu exploi ter  au mieux l e s  pos;ibilitéc, du marquage en fréquence, 

Rous avons reproduit  su r  7.a figure 55 l a  courbe traduisant  l a  

re la t ion  en t r e  l e s  k a r t s  Av e t  Av' r e l a t i f s  au maximum de l'extra-résonance 

dans l e  cas où l e  paramètre de pompage 2 est f ixé à l a  valeur 1.96 corne 

il a é t é  indiqu6 précédemment, On neut consta ter  que ces & a r t s  vé r i f i en t  

assez bien les prévisicns théoriques (9. Iv12, fig, 30, 31 e t  32) concernent 

1' extra-=s~bsorption, 

L ' u t i l i s z t i on  de ce di agrame nous a pernis  d 'ef fectuer  une étude 

~ r 6 c i s e  en point par point  des var ia t ions  à7amplitude du maximum de l s e x t r a -  

absorption, La courbe de l a  f igure  56 t r a d u i t  l f a l l u r c  de ces var ia t ions  : 

on peut consta ter  que l e s  prozessus 2 deux guaritms donnent l i e u  à des 

modifications d'absorption non négligeables ,iusquq à des fréquences d i s tan tes  

de 8 ?flz des fréquences centra ïes  des t r ans i t i ons  u t i l i s é e s ,  

d - 3AL4YAGE SIMUL'IMI'E DES DEUX OSCILLATXUILS 
Y 

En u t i l i  smt  l a  technique expgrinientale dé t a i l l é e  en (c, III ,3 1, 
nous somnes en mesure d 'assurer l e  balayage des deux o sc i l l a t eu r s  de t e l l e  







façon que l eu r s  frequences v e t  v q  sa t i s fassen t  à l a  re la t ion cl 
( V  - vol = - ( v '  - v t 0 )  

Concc le indique l a  théorie ,  on peut a lo r s  calcaler  exactement 

(Da 1.2) l e s  e f f e t s  du pompage dans un syst;'me à t r o i s  niveaux quels que 

soient l e s  ordres de gr,mdeur des puissances de sonde e t  de pompe u t i l i s6eç r  

Er, in jcctant  une puissance de pompage élev&c, l e  phénomène d' absorption l i é  

à l a  double i r rad ia t ion  sldtend sur une l a r ~ e  plage de fréquences, nettement 

supérieure en Iarccur aux r a i e s  de polnpe e t  a f o r t i o r i  de sonde, En baiayant 

dans l e s  conditions les deux oscillateurs au voisinage de v, e t  de v', 

il nous ct et6 possible d 'extraire en forme vraie l a  ra ie  correspondant ? 

l a  t rans i t ion  de sonde du signal déteet6 en voie 1,25 cm, 

L'enregistrement de l a  figure 57 n & t é  réa l i sé  2 une pression 

de 6 mi l l i t o r r s  en injectant  l e  naxirzm de Ici puissance pouvant ê t r e  fournie 

par l e  carcinotron, I J ' a t t én~a t ion  introdui te  en voie de? sonde é tan t  de l 'or-  

dre de 35 dB, nous somes assurés de ne pas sa turer  l a  t rans i t ion  2 + 3 et, 

profi tant  de l 'é largissenent  consiZéreble apporté par l e  ponpage au phéno- 

mene de double-irradiation, on >eut considérer que l a  courbe donne l a  forne 

vraie  de l a  r a i e  de sonde dans l e s  conditions expérimentales c o r r e s p o n d ~ t e s ~  

Les ca lcu ls  théoriques r e l a t i f s  au ces os l a  re la t ion  a e s t  

s a t i s f a i t e  peuvent ê t r e  p.enes de façon exacte quelle que so i t  l a  puissance 

injectée  en voie de sonde ; ceci doit permettre une étude de formes de r a i e  
.. e t  de phénomhnes de saturation s l ' a ide  d'expériences analogues 3 ce l l e  qui 

correspond 3 l a  f igure  57, 





.h p a r t i r  de nos premieres 6 t ~ d e s  de double i r rad ia t ion  nous avoris 

pu a e t t r e  en 6vidence les principales  exigences imposées p a  l e  but  de l 'étude 

entreprise.  Xous avons airisi é t é  menés 2 r e a l i s e r  une i n s t a l l a t i on  spectro- 

mgtrique fonctionnant sur  des principes originaux que l a  progression des tech- 

niques expérimentales mises en oeuvre a pernis  de dégager au f u r  e t  3 mesure 

des expibiences menées 3 bien dans l e  laboratoi re ,  

Les premières étapes de l 'é tude ont essentiellement s e rv i  3 mettre 

en évidence l ' insuf f i sance  des performances de spectromètres classiques,  

qu ' i l s  soient  de type Vidéo,% e f f e t  Stark ou ?i double motiulation, dans l e s  

domaines de l a  s ens ib i l i t 6  ou de l a  précision imposées par une étude f i ne  

des phénomxnes de double-irradiation, Les mises en place successives de nos 

d i spos i t i f s  de s t ab i l i s a t i on  en phase des o sc i l l a t eu r s  de sonde puis de pompe 

ont contribué à doter notre i n s t a l l a t i on  de poss ib i l i tds  métrologiques inha- 

b i t ue l l e s  en s-ectroscopie hertzienne, Les r é su l t a t s  eqérimentaw. f i na lmen t  

obtenus nous ont permis de montrer 1 1 i n t 6 r ê t  qu ' i l  y ava i t  à u t i l i s e r ,  pour 

l e s  êtudes de double i r rad ia t ion  en spectroscopie hertzienne gazmse, un 

d i spos i t i f  spectroL.létrique S modulation d'absorption t e l  que ce lu i  que nous 

avons é t é  amenés 3 mettre eu point e t  qui repose sur  une modulation par t ou t  

ou r i en  de l a  puissance de l n  pompe, L'absence t o t a l e  de l ' in f luence  des ph& 

noSnes  d'ondes s ta t ionnaires  peme t  non seulenient une étude des formes des 

absorptions mises en évidence mais écalenent l ' u t i l i s a t i o n  d'une chaîne de 

détection dotée dvune grande s ens ib i l i t é ,  II nous a é t é  possible de t rava i l -  

l e r  jusqu9à des pressions inférieures au m i l l i t o r r  avec un rapport  "signal/ 

brui t"  plus que s a t i s f a i s an t ,  L'enregistrement rc-produit su r  l a  f igure  58 





permet aisénent d'en t é ~ o i g n e r  ; l a  courbe représente l e s  modifications 

d'absorption observées en voie de sonde, 5 fréquence de pompe balayée e t  

fréquence de sonde fix6e,  Four l a  puissance de pompage naximale rCalisable 

avec notre matériel  e t  -2 une pression Esale 2 0,4 m i i i i t o r r ,  Les ins ta l la -  

t i o Z s  gériéralenent u t i l i s é e s  antérieurement ne r eme t t a i en t  ?as d'effectuer 

des études pour des pressions infér ieures  3 10 s i l l i t o r r s ,  

La métrologie associée ?i notre  spectronF'tre nous a permis de 

mener bien des études precises  des phénomGnes l i é s  à l a  double-irradiation 

3 l ' i n t é r i e u r  même des r a i e s  r e l a t i ve s  aux t rans i t ions  de sonde e t  de poinpe 

u t i l i s é e s  c ' es t  2 di re  dans un domaine qui n 'aurai t  jamais pu ê t r e  exploré 

avec l e s  i n s t a l l a t i ons  classiques trrployées par a i l l e u r s ,  L 'ut i l i sa t ion d'un 

carcinotron millimétrique de puissance corne osc i l l a teur  de ponpage a rendu 

possible l 'é tude de phenonèncs d'extra-absorption, l i é s  à des processus de 

t r ans i t i on  ?i double-quanturr., pour une large gamme de pressions régnant dans 

l a  ce l lu le  , 
Nous avons montré également que, dans certaines conditions expé- 

rimentales, l P é t u d e  précise des var ia t ions  de forme des pllenodnes l i e s  L8 la  

double-irradiation permettait l a  d6tcrnination de l a  frequence d'une t ransi -  

t i o n  avec une précision inhabi tuel le  en spectroscopie hertzienne, Ceci peut 

permettre de préciser  des e f f e t s  d'ordre élev6s dans l e s  phénomènes de dis- 

to rs ion  centrifuge ou d ' interaction rotation-vibration intervenant au niveau 

des 6nergies rota t ionnel les  des molécules, 30s d i spos i t i f s  de s tab i l i sa t ion  

en phase des diffi5rents osc i l l a teurs  nous ont permis en outre de r éa l i s e r  

des études t r è s  précises en point par point des var ia t ions  d'amplitude des 

phénomsnes l i é s  2 l a  double-irradiation , 
L'application de l 'opérateur  dq6volution 3, l ' é tude théorique des 

e f f e t s  du pompage dans un système h t r o i s  niveaux nous a p e r d s  de calculer 

l e s  absorptions intervenant dans nos expériences en séparant l e s  e f f e t s  l i é s  

aux processus à un e t  deux quantums. Cette &thode de ca lcu l  a de plus 



l ' a v m t a ~ c  de donner l e s  probabi l i tés  de t r ans i t i on  en champ f o r t  sans 

hypothhe par t i cu l iè re  s u r  l e s  conditions i n i t i a l e s  r e l a t i ve s  aux moleculcs 

souraises aux deux ra,yonnenents 6lectromagnétiques e t  en ne considérant que 

l e s  3 niveaux d'énergie connectés par ces rayonnements. 

La confrontation des pr6visions théoricues avec l e s  r6 sü l t a t s  

exn6r i~entawr e s t  t r è s  sa t i ç fa i snn te  e t  a pemie des études précises des 

d6cdages  des niveaux pompés, conf irn-mt des é c a r t s  i m ~ o r t a n t  s avec l e s  

l o i s  e t  processus géndralement a&riis dans une premisre approximation qui 

r e s t e  valable lo in  des fréquences centra les  des deau t r ans i t ions .  Lgexploi- 

t a t i o n  de ces Ctudes permet en outre d'obtenir des renseignements p réc i s  

sur l e s  temps de re laxat ion e t  l e s  contributions apportées par l e s  processus 

à deux quantums dans l e s  phénomènes l i e s  3 l a  double i r rad ia t ion .  

Ayant n i s  au point  la. technique de balayage simult%ié des deux 

o sc i l l a t eu r s  respectant l a  re la t ion  en t re  fréquences a fournie par  l a  

théor ie ,  nous avons pu o3 ten i r  des r a i e s  d'absorption en forme vraie ; cec i  

ne de laa i t  ?as nanquer d' apporter  des renseignements in téressants  sur  l e s  

phénomènes de sa turat ion e t  dv élargissement qui s 'y rapportent, 

Les progrès récents  r G a i s 6 s  dans l a  technologie des modulateurs 

hyperfréquences <oit p e m e t t r e  à l a  f o i s  d ' u t i l i s e r  au maxioum l a  puisscwice 

del ivrée  par l e  carcinotron e t  d 'accroî t re  l a  s ens ib i l i t g  dc notre ins ta l -  

l a t i o n  grâce 5 lq augmentation de l a  fréquence de modul~ t ion ,  Ceci p0urrai.t 

condilire % des études u l t é r i eu re s  dans des dcnaines de pressions encore plus  

etendus que ceux quv il nous a é t é  don& d'explorer, Les ph6com2nes de co l l i -  

s ions  moléculaires nourraient a lo r s  ê t r e  é tudiés  syst6mo;tiquement de façon 

plus  précise e t  permettre de ce f e i t  d.es études concernant l 'absorption de 

gaz non polaires.  

La r6a l i sa t ion  de cavi tés  hynerfréquences résonnant simultané- 

ment sur deux fréquences, actuellenent en cours dans l e  laboratoi re ,  devra i t  

apporter  des précisions in té ressan tes  concernant l e s  phênonii'nes de double 



i r rad ia t ion  en presence d ' e f fe t s  Stark ou Zee~an ,  >Totre d i spos i t i f  spectro- 

&trique ?i modulation d'amplitude e s t  a,justable 2 des $tudes en régicle tran- 

s i t o i r e  dont on peut espérer t i r e r  des renseigne~.ents in téressants  sur l a  

dwêe de vie des n i v e a u  de rots t ion des ~rzolécules. 
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