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Les lasers, objets de recherches intensives depuis IS60 en
vue de nombreuses applications physiques, se sont révélés étre en particulier

des sources de lumidre trds bien adaptées & la spectroscopie Raman.

L'objet de ce travail est de réaliser un montage permettant
d'exciter 1l'’effet laser en impulsions dans les gaz rares. L'intérét réside dans
le grand choix des raies et 1'intensité instantanée élevée que 1'on peut espérer

obtenir dans le fonctionnement en impulsions.

Les gaz offrent, en effet, des possibilités intéressantes comme
"matériaux lasers” , car leurs atomes peuvent &tre excités de diverses fagons.
L'excitation optique comme dans le cas du laser & Rubis n'est pas trés efficace ;
on utilise de préférence un procédé de collision par bombardement &lectronique
dans une décharge, ce qui provoque une inversion de population entre certains
niveaux d'énergie d'ions ou d’atomes neutres. C'est une méthode qui a été&
utilisée pour le Néon pur, 1'Argon, le Krypton et le Xenon. Une autre méthode
consiste & utiliser un mélange de gaz car en plus de 1'excitation par bombar-
dement électronique, il y.a transfert d'excitation entre les atomes ou ions

qui entrent en collision.

Le présent mémoire décrit le travail réalisé qui a porté sur
les techniques du vide, les tubes & décharges, 1'alimentation en haute tension
de ceux-ci ainsi que sur les circuits de déclenchement . Nous considérerons enfin
les résultats obtenus et leurs applications dans le cadre de la spectroscopie

Raman.
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- Phénoméne d'absorption et d'émission

Considérons un atome qui est un systéme quantifié, il se compose
d'un noyau et d'électrons dont 1'énergie ne peut prendre que certaines valeurs.(1)
Chagque fois qu'un électron change d’'état énergétique, il absorbe ou émet un photon
ou guantum d'énergie. Chaque état est représenté par un niveau d'énergie. Dans
cette description élémentaire supposans que 1l'atome poss&de deux niveaux d'éner-

gie E, et E_ et considérons N systémes du type précédent. A un instant ¢,

1 2

n, se trouvent dans 1'état d'énergie E, st n, dans 1'état E, » il est

3 2

évident que N *n, = N . Tous ces systémes sont contenus dans un volume a

parois opaques pour les photons, que 1l'on appelle cavité. Les photons qui ont
une énergie W = hy = E2 = El permettent la transition entre les deux états
énergétiques.

Sait n 1le nombre de ces photons, & 1'instant t ; si le volume
de la cavité est V , la densité d'énergie électromagnétique emmagasinée dans la

cavité est alors :
n hy

U= e

Pendant 1'unité de temps, certains des systémes dans 1l'état E2

vont "tomber” sur l'état E1 et par conséquent émettront un photon ; réciproquement

certains des systémes dans l'état d’énergie E. vont absorber un des photons

1

de la cavité et monter sur le niveau E_. Il est alors possible de faire le

2

bilan de ces échanges entre la matiéere et le rayonnement :

- 1'Emission qui va faire croitre le nombre des photons sera

proportionnelle au nombre de systémes qui peuvent émettrc , c'est-a-dire 3 Noe




3-"

- 1'Absorption qui va faire décroitre le nombre de photons
sera proportionnelle au nombre de systémes qui peuvent absgorber, ainsi qu'au
nombre de photons qui peuvent étre absorbés, nous aurons donc une absorption

proportionnelle & n n, ou encore a u Ny

L'équation cinétique donnant la variation de la densité d'énergie

€lectromagnétique U en fonction du temps est :

du |
g e W T

Les conséquences d'une telle équation ne sont pas satisfaisantes

si on suppose a st b constantes.

Tout se passe comme si le coefficient d’émission a était d'autant
plus grand que le nombre des photons dans la cavité était plus grand. On rend

compte de ce processus d’émission en le considérant sous deux aspects :

a) émission spontanée : un systéme dans 1l'état E2 descend

sur 1l'état E1 » indépendamment d'aucun facteur extérieur. L'intensité de ce

phénoméne dépend essentiellement de la population n. du niveau Ez. c’est un

2

phénoméne pursment aléatoire.

b) émission stimulée : processus introduit par EINSTEIN pour

rendre compte du fait que 1'émission augmente avec le nombre de photons que

contient la cavité. Lorsgu'un systéme a 1'état E, est frappé par un photon, il

2

descend sur le niveau E., en émettant un second photon. Il s'agit d'une

1
"résonance” . C'est cette émission forcée qui est dppelée émission induite ou

stimulée. Ce phénomene est proportionnel au nombre de photons et & la population

du niveau E2 » donc au produit n n, ou, ce qui revient au méme, a u nz.

2
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La nouvelle équation cinétique est alors :

oy i
- e a n2 + by n2 b U n1

dont les conséquences sont vérifiées par 1'expérience.

On peut démontrer que les coefficients a et b d'absorption et

d'émission stimulés sont égaux.

Schéma d'Absorption et d'’Emission (fig. I).

II1 -~ Répartition des Systéneas

dans les niveaux d'énergile

Si nous revenons au modele quantifié précédent, nous avons N

systémes que nous pouvons répartir entre les niveaux E, et E.,. Les populations

i 2

nl et n, vont varier au cours du temps, mais sans envisager la cinétique des

photons, il importe d’examiner 1'état d'équilibre :

du dn dn, .
ot Q 8?1 o -5%-2 =0

étant entendu qu'il s’agit d'un équilibre statistique, (il y a autant de systémes
qui montent de E1 sur E2 gue de systémes qui descendent sur E1 par unité dJde

temps). Dans ce cas, Boltzmann a montré que l'on avait la relation :

2 £ E2 = E1 kﬁ ; k = canstante de
2 . W e ot ple - ( Boltzmann
n
1 z T = température

absolue-
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Selon cette loi, plus le niveau E2 est élevé, moins il y
aura de chance que ce niveau soit occupé. En fournissant aux électrons une
énergie supplémentaire, on modifie la répartition d'équilibre thermodynamique :
le systéme devient instable et tend & revenir & son état d'équilibre en émettant
de la lumiére, c'est-a-dire que les électrons ainsi "excités" reviennent & un

état plus stable en émettant-des photons.

Supposons que la distribution de population soit telle que

E.=F
N2)= N1 » un photon de fréguence 0 =-J27;—JL“— aura une plus grande pro-

babilité de provoquer 1'émissién d'un autre photon que d'é&tre absorbé.

Le photon émis provoque & son tour d'autres émissions. Une
avalanche de photons de méme fréquence, méme phase, méme direction et méme
polarisation peut ainsi se produire. Pour augmenter 1'émission stimulée par
rapport & l'émission spontanée, 1'inversion de population doit 8&tre suffisam-
ment grande. Divers procédés ont été employés & cette fin qui consistent & al-

térer fondamentalement la situation d'équilibrs.

gV =ieTenoy gl plg da s de B el pridcant '1inn

Pour provoquer 1l'inversion de population décrite ci-dessus,

le processus dit a plusieurs niveaux est parmi les plus employés.

Considérons un systéme qui peut &tre dans trois &tats énergé-
tiques 1I,2,3, par énergie croissante. Si on illumine cet ensemble avec un
B =
rayonnement de fréquence {)31 = ——j%r——l-, aussi grande que soit la densité

de rayonnement, on ne psut espérer que la population de l'état 3 devienns plus

nombreuse que celle de 1l'état I.
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Toutefois 1'existence du niveau intermédiaire 2 permet 1'inversion. En effet,
parmi les particules au niveau 3, un certain nombre va redescendre directement

au niveau I, mais d'autres vont passer par le niveau intermédiaire 2 avant ds
retourner & 1'état fondamental. Si le niveau 2 se remplit de particules venant

de 3 plus vite qu'il ne se vide en I, on congoit la possibilité d’une accumula-
tion de particules au niveau 2 et par conséquent d'une inversion de la population
du niveau 2 par rapport au niveau I. La condition pour obtenir ce résultat est
que la durée de vie des particules au niveau 3 soit bien inférieure & la durée

de vie des particules au niveau 2. On congoit qu’un tel schéma de fonctionnement

peut faire intervenir plusisurs niveaux intermédiaires.

Exemple : Le laser & Rubis est un exemple de laser & 3 niveaux.
Le pompage optique permet de passer de 1'état I & 1l'état 3. Le rayonnement
stimulé correspond au passage du niveau 2 au niveau I. Le laser a He - Ne :
le niveau de retour n'est pas le niveau fondamentalLJ/P[; réalisation de 1'in-
version de population dépend donc de la vitesse d'excitation et des vitesses
de dépopulation par le processus de: cascades. Il faut se rappeler qu'un niveau
peut se dépeupler soit par processus radiatif, soit par collision entre atomes
et électrons ou entre atomes, c'est notamment le cas de désexcitation par les

parois du tube contenant le gaz. (Fig. 3)

M=k aidgieins Ionigues

C’est en I964 qu'ont été mis au point les premiers lasers
ioniques. L'atome posséde plusieurs spectres selon le dégré d'excitation apporté.
S'il n'est que faiblement perturbé, il émet de la lumiére composée du spectre

de l'atome neutre. Si on 1'excite plus fortement, cet atome perdra un électron.
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Les forces qul régissent les intéractions é&lectron - électron et électron - noyau
auront été perturbées par 1l'absence de 1'électron éjecté. Par conséquent, les pho-
tons émis par les électrons dans les transitions de leur nouvelle configuration
guront des énergies différentes de celles observées précédemment. C'est le
spectre de 1l'atome une fois ionisé. Le niveau fondamental de 1'ion correspond au po-
tentisl d’'ionisation de 1'atome neutre.c'est & dire & 1'Gnergie juste suffisantc pou:
détacher un électron périphérique. Le spectre de l'atome est appelé spectre I
(argon I et néon I-) celui de 1'ion est appelé spectre II (argon II ou Ar')
(Fig. 4) (2).

Des décharges en impulsions ont été trés employées dans les gaz

pour mettre en jeu les processus d'échange d'énergie suivants :

I - collision électronique du premier ordre : (I atome regoit
de 1l'énergie de la part d'un électron).

2 - collision électronique du second ordre : (I atome excité
céde de 1'énergie a I électron).

3 - émission de rayonnement spontané par I atome excité.

4 - abscrption de rayonnement par I atome.

5 - émission de rayonnement stimulé par I atome. (3)

-

Les lasers a gaz ionigues peuvent fonctionner en impulsions
ou en continu. Le premier régime est tres évantageux car il permet d'envoyer
dans le milieu gazeux des densités de courant treés importantes jusqu'a 3000 A/cmz,
ce qu'’il n'est pas possible d'obtenir en fonctionnement continu. Il est donc
possible d'atteindre en impulsions de trés haute degrés d'ionisation permettant
1l'oscillation laser sur les spectres du gaz doublement et triplement ionisé. b

On obtient ainsi une trés grande densité d'ions ; un trés grand nombre d'ions

actifs peuvent participer & l'émission stimulée. Il s'avére nécessaire d'obtenir
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dans certaines epplications un rayonnement continu, il faut alors avoir recours
& toute la technologie de l'arc stabilisé en courant continu (IO & I5 A dans un

tube capillaire de 3 mm de diamétre).

ME = Pangt tonthemnent

cu W= 0 S s SRR LR - W (BRI O - A T

En suppeosant acquises les conditions de pression et de courant
dont dépendant les modos d'excitation par collisions électroniques ou ioniques,
on peut examiner les procescus d'inversion dans les lasers ioniques dans le cas
d’une excitation des niveaux par €lectrons. lLe mod@le décrit ci-joint représente
un €tat caractéristique : dans une déchargeuse gazeuse de haute intensité, les
niveaux d'énergie dz l'atome neutre sont pratiquement tous en équilibre thermo-
dynamique, alors que ceux de l'ion s’en éloignent notablement. La trés grandes ma-
Jorité des trensitions lasers sont de type p — s,p étant la configuration élec-
tronique du niveau supérieur et s celle du niveau inférieur. Les configurations
des niveaux fondamentoux de 1'ion et de l'atome neutre sont du type p. Les régles
de sélection de la mécanique quantique favorisent les transitions p — s
par rapport aux transitions p———> p ; en conséquence, le niveau inférieur du
type s se vide trés rapidement par une transition ultra violette s —> p
vers le niveau Tondamental. le niveau supérieur ne pouvant se vider aussi rapi
dement parce que la transition est du type p—> p. L'inversion de population

découle de.la cifférence des durées de vie des 2 niveaux (Fig. 4) (2).

Si on examine le peuplement des niveaux a partir de collisions
électroniques, la mécanicue quantique favorise les transitions p——> p par rapport
aux transitions p ——= s dans les collisions avec électrons rapides. Par conséquent,

sont favorisées les collisions directes :




Ar (p) + § e AP (p) +2e

Les niveaux peuvent 8tre peuplés par cascades radiatives & partir de niveaux
supérieurs et par des collisions doubles & partir des nouveaux intermédiaires

selon le schéma (fig. 5)

- Art+ g EAr*'excité]

Brilor v 8 g Ar’ (o) + 2e

= Ar+ (met) + 2" (met = métastable)

Ar’™ } § - 2e

Ar’ (o) ) + & —Ar (p) +(-@e
. ( ( 7

Ar (met) ) =t

I1 faut 2e pour obtenir un état p ce qui donne bien une variation quadratique

de la puissance laser en fonction du courant d'excitation (3).

I1 faut noter que 1l'importance relative des collisions directes,
doubles et des cascades radiatives varie beaucoup avec les pressions et courants.
Le r8le précis de chacune de ces fagons de peupler les niveaux supérieurs n'a pas

été élucidé.

VIR = o Miont ag e Réaliseé

I - TECHNIQUE du VIDE

Nous avons utilisé deux b&tis de pompage et de remplissage.
Chacune de ces installations se compose d'une pompe primaire & palettes et d'une
pompe & diffusion. L'une de celles-ci est & 1'huile, l'autre & mercure. Ellas
permettent d'obtenir des vides de 1'ordre de 10-5 Torr. Les bouteilles de gaz

rares (Hélium, Néon, Argon, Krypton, Xénon), réunies & 1l'installation, permettent
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le remplissage du tube a décharge en variant la nature et la pression des gaz (fig.6

Nous avons principalement utilisé deux jauges dans le montage :

o la jauge Penning, dont la gamme de sensibilité couvre 1'in-
tervalle 1072 & 10" °mm de HgElle nous a permis de juger de la valeur du vide
et du dégazage de l'installation.

» la jauge LKB dont la sensibilité va de I0 ' & I00 mm de Hg.

Cette derniere est particuliérement utilisée pour la mesure des pressions lors
de 1l'introduction des gaz rares dans le tube. Elle présente toutefois un inconvénient
car, treés sensible aux décharges électriques, elle ne peut &tre placée dans le

tube lui-méme ni & proximité immédiate de celui-ci.

Le détecteur de fuites & halogéne nous a permis de déceler les
micro-fuites de 1'installation, d'améliorer ainsi les vides limites, donc d'opé-
rer sur des gaz pratiguement purs (99 %). Les pressions de remplissage, trés faibles
sont fonctions des gaz et de la longueur d'onde désirée. Les valeurs sont de IEI-‘2
a ID—3 Torr pour les raies bleueset vertesde 1'argon ionisé. Les faibles pressions
liées aux treés fortes intensités du courant créte et le comportement des électro-

des provoquent une rapide pollution du gaz ; cette derniére implique un renou-

vellement fréquent des gaz dans le tube.

2 - L'ALIMENTATION ELECTRIQUE

Nous avons repris un montage existant de M.DELHAYE, gui permet
d’obtenir une haute tension continue & l1'aide de deux phanotrons. Le b&ti est
congu de telle sorte gu'il soit possible de charger une batterie de condensateurs
(0 - 24AF) & 4 000 volts. Le courant créte passant dans le tube est fonction
de 1l'énergie emmagasinée par les condensateurs. Ces derniers se sont avérés

ne pas étre adaptés au rythme rapide des charges et décharges imposé par le
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générateur d'impulsions. Un montage n'utilisant qu'un seul phanotron nous permet

toutefois d’obtenir des tensions plus élevées jusque 7 000 volts. (Fig. 7).

3 - CIRCUIT de DECLENCHEMENT

Nous avons utilisé deux montages :

a) un banc de condensateurs de quelques microfarads (2,4,6...)
chargé par une alimentation de 4 kilovolts est relié en paralléle aux deux &lec-
trodes de Tungsténe du tube & décharge. Une impulsion de préionisation de haute
tension, fournie par une bobine d’allumage de voiture dans une électrode auxi-

liaire, permet la décharge du banc de condensateurs (Fig. 8).

Toutefois, la décharge ne doit s'amorcer qu'au rythme voulu :
nous avons obtenu ce déclenchement par igniteur (lampe de type ignitron) ; °~ ..
cette lampe est munie d’'une électrode semi-conductrice (en carbure de bore)
appelée "igniteur” qui plonge dans le mercure cathodique. Un condensateur
de quelques microfarads chargé sous 500 volts est déchargé périodiquement a
travers un thyratron dans le circuit igniteur, ce qui déclenche la décharge
principale an moins d'une micro seconde. L'ignitron n'est donc qu'un interrup-

teur qu'on ferme au rythme des impulsions du générateur pilote.

b) Pour éviter que le tube ne reste’allumé & certaines tensions
et & certaines fréquences de déclenchement, nous avons utilisé un montage faisant
intervenir un transformateur d'impulsions. On décharge comme précédemment une
batterie de condensateurs (2,4,8)“.F. 3 000 volts) dans le primaire du transfor-
mateur d'impulsions. Les tensions recueillies au secondaire sont de plusieurs
dizaines de kilovolts (I5 & 40 KV). Les condensateurs se déchargent dans 1'enrou-
lement du primaire lorsqu'’un thyratron & hydrogéne (3 C 45 puis 4 C 35i- PHILIPS)

est rendu passant par les impulsions du générateur pilote.
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c) Le générateur pblote (4) ? I1 importe d'amorcer la décharge
de 1l'éclair a 1'instant ol les deux tubes redresseurs (phanotrons) qui assurent
la charge des condensateurs sont éteints, sinon ils seraient rapidement mis hors
d'usage, c'est pourquoi le dispositif de déclenchement délivre des impulsions de

phase convenable & la cadence Fi, liée & la fréquence du secteur Fr par la relation :

o
Fi= “nFr (n = nombre entier)

Le réseau déphaseur comprend une résistance et une capacité
dans le circuit secondaire d’un transformateur. Le signal recueilli aux bornes

du secondaire est déphasé de ¥ = arc tg par rapport au signal d’entrée.

1
RCw
Le signal du réseau déphaseur est amplifié puis écrété afin d’obtenir un courant
créneau. Ce signal est dérivé : en pratigue on couple 2 systémes différentiels

en opposition de phase afin d'obtenir une fréguence double ; & ce niveau, on ne

sélectionne que les impulsions positives qu'on recueille & la fréquence de I00 Hz.

d) Les tubes & décharges : nous en donnons un schéma de principe
(fig. II). Il est constitué d'un tube en verre capillaire (diamétre 3 & 4 mm),
terminé par des fen@tres & incidence brewstérienne. La décharge s'effectue entre
2 électrodes. Les différents tubes décrits ci-dessous ont fonctionné pour 1'Argon
ionisé.

Nous avons successivement utilisé en laboratoire :

- un tube & cathode & oxyde et ancde en cuivre ; ce tube
est congu pour un fonctionnement en continu, c'est & dire qu'il est susceptible
de supporter un courant supérieur & I0 amp@res ; il présente l'intérét de fournir
une décharge trés nourrie car les électrons fournis par la cathode chaude et accé-

lérés par une haute tension posgitive (300 V) augmentent considérablement les pro-

babilités de chocs donc d'excitation des atomes.
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Figure In;v. | Générateur d'impulsions pilote.
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- un tube & électrodes & grande surface en aluminium.
Ces derniéres présentaient l'intérét d'étre trés efficaces dans 1'amorgage du
tube, mais 1'aluminium adsorbe rapidement certains gaz (H&lium) & la suite d'un
certain temps de fonctionnement. Les pressions partielles des gaz rares, ainsi
que la pression totale dans le tube variaient suffisamment pour diminuer trés
rapidement le nombre de chocs efficaces prévus ; donc 1'intensité du rayonnement
stimylé. On notera par la suite la grande influence de la pression partielle
du gaz rare sur l'intensité du rayonnement laser. Ce tube expérimental s’est

d'ailleurs rapidement polué & la suite d’intenses pulvérisations cathodiques.

- un tube & électrodes de grande surface en Nickel préa-
lablement dégazéses par chauffage haute fréquence, nous a semblé améliorer les
résultats précédemment acquis et pallier aux défauts du tube précédent. Le

dégazage des électrodes en Nickel étant trés-inférieur & celles en Aluminium.

=

- un tube & électrodes de tungsténe . Nous n’avons pas
rencontré de probléme d'’amorgage avec ce tube bénéficiant des effets de pointes

des électrodes portées a des potentiels élevés.

~

- un tube & électrodes de mercure. Nous avons observé
1'émission laser dans ce tube mais avec des pressions trés faibles d'argon ;
la pression partielle de mercure dans le tube n'étent pas négligeable & tem-
pérature ordinaire. Nous avons constaté qualitativement une amé&lioration subs-
tantielle de 1'intensité du plasma lors du chauffage d'une électrode de mercure.
Toutefois, si le chauffage est trop intense, les vapeurs de mercure semblent piéger
les ions d'argon . Il a été adjoint par la suite une électrods auxiliaire a la
cathode afin d'y entretenir en permanence un arc &lectrique (V = 70 volts et
I =5 3 I0 ampéres). Il résulte de cet arc la présence d'une tache cathodique
qui présente l'avantage de nourrir en électrons la décharge principale dans

le tube. Afin d'éviter une pollution rapide du tube et de ses faces par des
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vapeurs de mercure qui s'y condensent, la cathode est surmontée d'un réfrigérant u
& eau . L'émission laser est apparue trés irréguligrement lors de cette étude ;

nous l'avons attribuée & une pression partielle de mercure trop élevée et & 1'ab-

sorption probable de 1l'argon par 1'électrode auxiliaire de graphite en régime d'arc.

- un tube & électrodes "extérieures"-ne nous a pas fourni
les résultats escompté.s : un premier tube & électrodes latérales et un second
& électrodes axiales ont é€té congus.Pour éviter les variations de pression con-
sécutives au dégazage des électrodes métalliques internes, nous avons construit
un tube & grandes Electrodes de verre, d'épaisseur trés fine (1lmm), sur la
surface desquelles est appliquée une peinture métallique. Nous avons comme

prévu observé une décharge capacitive dans le tube, mais insuffisamment nourrie

pour observer le seuil d’oscillation dans la cavité.

- un tube a électrodes annulaires de Kovar, dans 1'axe
du capillaire nous a permis d'améliorer les conditions de décharge. L'intérét
d'un tel tube réside dans le fait que pour une longueur de capillaire donnée,
la longueur de la décharge se trouve diminuée d'environ I/5 de la longueur du

tube.

La mise au point de ces différents tubes nous a montré 1'impor-
tance du choix des électrodes et de leur comportement, des caractéristiques
géométriques du tube et de la qualité des faces sous incidence brewstérienne.

La pollution rapide de celles-ci nous a amener a ne plus lgs coller sur le tube.
L’étanchéité de ce tube étant assuré par une fine couche de graisse & vide.

Cette solution, acceptable pour un montage expérimental, nous laisse la possibilité
de démonter les faces facilement et de nettoyer réguliérement leur face interne

& la suite du dépdt de pulvérisations cathodiques (ex : Hg).
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Dans toutes ces expériences, la longueur du capillaire qui cons-

titue le tube & @écharges est de I métre et son diamétre intérieur de 3 & 4 mm.

VIED: = RCge I aiee Tl b e

et de la Cavits Résonante
a) Le tube est maintenu a l'aide de 3 vis isolantes, ce qui donne

& 1'expérimentateur tous les degrés de liberté nécessaires pour le régler et
1'aligner sur un faisceau laser continu (laser 0.I.P. - Hélium - Néon A = 6398 XJ.
Extérieurement et de part et d'autre du tube, nous avons placé des miroirs a
couches multidiélectriques dont le maximum de réflexion est choisi pour 1'intervalle
de longueurs d'onde. que l'on veut obtenir. Nous avons adopté la configuration
confocale qui permet de réaliser des réglages plus aisés (miroirs M.T.0. et
0.I.P. pour 4200 R , 48€0 ; et 5000 ;]. Chaque couple de ces miroirs est constitué .
d'un miroir & réflexion maximum (98 & 99 %) et d'un autre a réflexion partielle
(85 & 94 %). Chacun d'entre eux a un rayon de courbure égal & deux metres. L'adap-
tation de ces miroirs dans un support rigide et mobile sur le banc d'optique doit
assurer la stabilité nécessaire au systéme interférométrigue du type Perot Fabry.

-~

Un montage & trois vis permet le réglage précis de la position des miroirs.

b) Réglages optiques : L'utilisation d'un laser Hélium Néon
émettant la raie 6328 R , a grandement facilité 1'alignement du tube par suite
de 1'intensité, de la directivité et de la faible divergence du faisceau. Le fais~-
ceau matérialise l'axe principal paralléle au banc d'optique ; il passe par le
centre des supportsdemiroirs. Il peut étre diaphragmé par un trou de trés faible

diamétre D. Le probléme est d'aligner le tube sur un faisceau et ceci est réalisé
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si en le fixant & une extrémité A et en lui faisant subir en B de faibles dépla-
cements (rotation ou translation), le faisceau d la sortie du tube garde une

direction inchangée.

S5i 1'image obtenue sur un écran placé en I se déplagait, nous

pourrions conclure & une image obtenue & la suite d'une ou plusieurs ré¥flexions

sur les parois du capillaire (Fig. I2).

Nous plagons alors le miroir I de la cavité & 1'aide des trois
vis de son support. On cherche & faire coincider le faisceau réfléchi et le
faisceay incident, ce qui revient & faire coindider 1'image obtenue par réflexion
sur le miroir I, du trou circulaire avec ce dernier. Le miroir I est alors réglé.
Nous plagons alors le miroir 2 sur son support. Le faisceau incident donnait
par réflexion sur 1e'premiére face sous incidence brewstérienne une image D’
au plafond. Le miroir 2 sera réglé, c'est & dire paralléle au mircir I, lorsque
le faisceau incident qui aura traversé le tube sera réfléchi par le miroir I,
puis par le miroir 2 et enfin par la face d’entrée du tube pour donner de D une

image D" superposable a D’.

Pour obtenir cette superposition, il faut avoir pris soin lors
de la construction du tube de bien définir le plan des normales aux faces afin
que lors de 1l'ultime réglage les trois taches D', D" et D1 déterminent une

=

direction parallelc a8 celle du tube.

Ce réglage est tres précis, il elt été extrémement plus délicat
avec les sources de lumiére conventionnelles. Il permet”d’accrocher” trés

facilement 1'émission laser. Le réglage fin s'effectue lorsque le tube fonctionne.
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A - INFLUENCE de la PRESSION d'ARGON sur 1'EMISSION STIMULEE :

Nous .avons relévé & 1l'aide d'une cellule B.P.Y.I3., les intensités
relatives de 1l'ensemble des raies émises. Cette cellule est un détecteur & jonc-
tion au silicium pour rayonnements visibles et proche infra-rouge. Pour des

f a 4,4 IEl-2 Torr, nous avons relevé la variation de

pressions de gez de I,5 i1
1'intensité du faisceau lascr en fonction du rapport des pressions partielles des gaz
rares. En dehors de cet intervalle de pression, nous n'observions plus d'’émission
stimulée pour 1l'argon pur. Cette étude des intensités a été réalisée sur oscillos-
cope ce qui a permis de mesurer en méme temps la largeur de 1'impulsion laser.

Ces mesures ont été réalisées pour un seul couple de miroirs (4880 R 8 e N

Il est & remarquer qu’en dehors de l'intervalle de pressions donné ci-dessus,
1'argon pur ne "lase” plus. Nous nous sommes apergu que le rendement & une pression
donnée dépendait beaucoup de certaines impuretés dont 1la présence dans le tube
faisait décroitre trés rapidement 1'intensité du faisceau, parmi celles-ci, 1l'air,
les vapeurs de mercure ou des pulvérisations cathodiques telles gque celles obser-
véas avec les électrodes en aluminium. Par contre, la présence d'autres impuretés
semble favOriser 1'émission stimulée : au bout d'un certain temps de fonctionnement,
la pression totale dans le tube augmente, double méme dans certains cas, a la suife
de dégazages successifs ; un réajustement & la pression initiale qui correspond

donc & une diminution de la pression partielle de l'argon modifie 1'intensité du

faisceau dans le sens d’une augmentatton, tout autre paramétre expérimental
g

restant inchangé par ailleurs. Nous observons ce phénoméne pour deux réajustements
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successifs, & la suite desquels, 1’intensité du faisceau gagne en intensité a
chaque appauvrissement. Nous avons observé par ailleurs que 1l'intensité du
faisceau laser pour un pression donnée du gaz variait d’un tube & l'autre, ce qui
qui semble démontrer 1'importance de la géométrie de ceux-ci. La puissance maxi-
male observée pour le tube & électrodes en aluminium est de 300 & 400 mWcréte,
la durée de 1'’impulsion étant de 2 a 5/48. La puissance obtenue au tube &
é€lectrodes en Kovar semble 8tre deux fois supérieure pour une méme durée d'im-
pulsion. Les mesures ci-jointes ont été relevées sur le premier tube, elles
sont données & titre indicatif et soulignent 1l'existence de mélanges gptima ?1i-Ar

trés critiques. (fig. I3).

Nous avons successivement obtenu 1'émission d'un rayonnement stimulé
avec de l'argon pur, puis d’argon et d’'hélium, qui nous a donné le meilleur
rendement,; et enfin un nélange d'argon et de néon, de moins bonnes performances
mais tres stehble. Les mélanges argon - krypton et argon - xenon ne nous ont pas
permis 1l’'observation de ces raies, ce qui semble confirmer des résultats déja

obtenus. [(5:847+)

B - INFLUENCE du CHAMP MAGNETIQUE

Nous avons contribué & une amélioration trés notable de 1l'’inten-
sité du faisceau laser en placant la décharge dans un champ magnétique axial
fourni par un solé&noide (6000 spires par métre). Le champ 40.10_3 Tesla a pour
effet de diminuer la diffusion des électrons vers les parois du tube capillalre
en premicre approximation, le nombre des collisions utiles augmente proportion-
nellement & ce champ magnétique. Un courant de 5 ampéres parcourant le solénoide
fournit une amélioration de 20 & 30 % en intensité du faisceau laser. De plus,
11 permet d’obtenir une émissicn stimulée pour des pressions voisines de celles
constituant les limites de l'intervalle cité ci-dessus. I1 permet donc de

travailler dans une gamme de pressions sensiblement plus étendue .
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Le milieu matériel, siége d'une inversion de population est
placé dans un résonateur optique Perot et Fabry composé de deux miroirs & revé-
tement diélectrique. Ce résonateur est acceordé sur la fréquence de la transition

& observer.

- Définition du facteur de gualité : le résonateur doit étre

caractérisé par des pertes trés faibles.

Son facteur de gualité est donné par 1'expression :

R est le coefficient de réflexion.

Ce facteur Q est étroitement 1ié & la largeur des raies. Cette

largeur en terme de fréguence pour la résonance est : PAN) :%— .

Il faut aussi tenir compte de l'affaiblissement du faisceal
dans le matérieu et par les pertes dues & la diffraction sur les parois limi-

tant l'apparcil. Cette correction est formulée de la maniére suivante :

- ocih
R R.a 2
BN
Q= _zdb
3 R1 R2 e

i
%
1]

coefficient d'affaiblissement (transmission et dispersion)

- b = longueur de la cavité.

)
o (= coefficients de réflexion des deux miroirs de la
)

)

2 cavité résonante.

Remarque :
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Aprés deux réflexions, l'onde se superpose & elle-méme. La

condition d’oscillation est :

or, puisque :

. T
A

- Définition du gain du laser : le gain dans le milieu actif

doit compenser les pertes, il s'exprime par la relation :

= IO = intensité€ incidente
- I = intensité transmise.
orit
T =0T e'cix
0
- ™ = goefficient d’absorption
- x = longueur de traversée de la rédiation

Le coefficient d'absorption peut s'écrire :

A= (n, - N, ) o3, expression dans laquelle n, et n

1 1 2
sont les nombres des centres d’absorption par unité de volume etOz coefficient

d’absorption d'une section droite.

8 a.»n <0 B> 1

Le signal d’entrée sera alors amplifié (8)
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- Configuration de la cavité résonante :

Les différentes configurations sont représentées par la fig.I5.
Les premiéres cavités utilisées pour 1'obtention d'un faisceau laser fur:nt cons-
tituées de miroirs plans paralléles dans le montage classique du Perot-Fabry.
On s'apergut bientdt que les montages utilisant des miroirs sphériques constituaient
aussi une cavité résonante et que ces montages réduisaient la précision requise

pour la mise en place des miroirs.

Soient R le rayon de courbure des miroirs (les deux miroirs sont
identiques] et d leur distance ; plusieurs relations entre R et d peuvent définir
une cavité résonante. Mais deux configurations ont principalement attiré 1l'attention
c'est a dire 1l'arrangement confocal pour lequel R = d et 1'arrangement concentrique

pour lequellR = = d.

Remargue 5

La cavité peut également comprendre un prisme place au minimum
de déviation, ses faces étant approximativement & 1’incidence Brewsterienne pour

obtenir une sélection de fréquences des raies lasers.

B - CAVITE RESONANTE

Nous avons disposé de quatre couples de "miroirs® ou”filtres”
adaptables dans la cavité préréglée dont le coefficient de réflexion est maximum
[+] o o
pour 4200 A , 4880 A et 5000 A .

Caractéristiques des filtres :

4200 M.T.O.' 4860 M.T7.0. ® 4880 O0.I.P.' 5000 M.T.O
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On peut d'ailleurs retrouver ces valeurs numériques en consultant

les courbes de transmission des différents filtres (fig.I4).

Tous ces miroirs ont été utilisés en configuration confocale
leur rayon de courbure est égal & deux metres, nous les avons placés & I,75 m

1'un de 1l'autre. Nous avons obtenu un rayonnement polychromatique & chaque

expérience quel que soit le couple de filtres choisis.

D - ANALYSE du RAYONNEMENT STIMULE

Le faisceau laser a été analysé & l'aide d'un spectroscope a
prisme, celui-ci ayant été étalonné par les raies d'une lampe a Zn, Cd, Hg.
Nous avons directement observé 1l'apparition et la disparition de raies lors de
la variation d’un paramétre expérimental. Une étude systématique a été pratiquée
sur chaque rayonnement polychromatique pour différentes pressions,d'argon pur
et pour chaque couple de miroirs. Chaque raie a été référée a deux Angstroems prés,
chacune d'entre elles avait déja été mise en évidence et interprétée. (9)

(Bibliographie spéciale a la fin du §)

(<]
COUPLE 4200 A M.T.O.

PRESSION NOMBRE de RAIES

2,007 1 ‘ | 2

5.107° T l | 2
0" | | ‘ | 4

BT T | | 2

<] o o o
4865 A 4880 A 4765 A 4579 A

o
La raie 4880 A est observée pour toute pression d'’argon permettant

une émission stimulée, elle est la plus intense.
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° -
La raie 4785 A a une intensité maximum pour une pression p = I0 £ T

o
La raie 4965 A est trés faible.

(]
La raie 4579 A est observée pour un intervalle de pression Axp

trés faible.

o
COUPLE 4880 A M.T.O.

PRESSION NOMBRE de RAIES
10y i ’ | ' 4
T.8.007% 7 | [ : 3
P e | 5
2/5.50°0 1 | 2
3.10°° 1 l 1

] 0 Q o
5I45 A 4865 A 4880 A 4765 A

Paur p = 10_2 T, on obtient 4 raies intenses. La premiére a
o o
disparaitre est la 4965 A, puis vient le tour de la 4785 A. Au bout d'un certain

]
temps de fonctionnement, seule la 4880 A reste la plus intense.

Pour p= I,5 IO_ T, on obtient 3 raies intenses, comme précédemmenﬁ

la 4965 A est la premiére raie & disparaitre suivie de la 4765 A.

Pour p = E}.IO.2 T, seule la 47865 ; subsiste maeis garde une intensité
faible.

Il faut noter gue 1l'extinction des raies ne constitue évidemment
pas une caractéristique de 1'effet laser, 1l'extinction correspond & un gain trés
faible pour la raie donnée, le seuil d'oscillation n'étant plus atteint lors

d'une faible variation d’un paramétre expérimental (pression par exemple).

En conclusion, pour un couple de filtres donné, la pression d'argon
détermine le nombre de raies observables. Si certaines radiations s'éteignent en

cours d'expérience, on peut attribuer cette disparition & une variation de pression

-
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dans le tube & décharge et & 1'apparition de produits de pollution qui pidgent

les ions excités.

COUPLE 4880 0.I.P.

Il est possible d’'observer pour p = 5.10_3 Tles. 6 raies du rayonne-

[+] o
ment stimulé polychromatique. Les deux nouvelles raies observées 4579 A et 50I7 A
ont d'ailleurs une durée de vie trés courte et leur gain est trds faible. Par la
suite, et pour les autres pressions, ces filtres se comportent comme les précédents

(<]
(COUPLE 4880 A M.T.D).

Par ailleurs, ce couple est de gualité inférieur:au précédent ;
1'intensité du faisceau laser obtenu est beaucoup plus faible, dans les mémes
conditions expérimentales de décharge (le coefficient de réflexion du filtre Rmax

étant trop faible).

]
COUPLE 5000 A M.T.O.

Ce couple de miroirs fournit le faisceau le plus intense.

PRESSION NOMERE de RAIES
5 A0 & ' ’ f | i f 5
wey l 3 ! | 5 i 6
fi5 007"y 5 | ! ! t | 6
2.0 % R | | | 4
2.85.10°.1 ‘ ’ o il 3

U (=] [ )
4579 A 4785 A 4880 A 4965 A S0I7 A 5145 X
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Pour des pressions comprises dans 1l'intervalle 5.10—3 a I.S.ID-2 s
nous observons 6 radiations & fréquence de déclenchement de I Hz, & fréquence
lente qui est celle utilisée lors d'études de spectres Raman, nous n'en obser-

(-]

vons plus que 4, & fréquence trés élevée, seule la padiation 4880 A subsiste.

C'est cette derniére qui a le gain le plus élevé (g >I5 % par m).

Pour des pressions comprises dans 1l'intervalle I,5 & 2.10_2 Torr,

L ] [+]
nous observons 4 raies trés intenses, seules les radiations 5I45 A et 4880 A

=

svexistent & fréquence de déclenchement élevée.

Nous avons ensuite monté "des couples mixtes” de filtres par
exemple :
o] o
= Rmax 5000 A et RD,BB 4880 A

° ]
i Rmax 4200 A et RD,EB 4860 A

Les possibilités de permutation sont nombreuses. Celles-ci présentent
1’avantage de fournir les mémes raies mais avec des intensités différentes dans
chaque cas. Il nous a donc paru intéressant de pouvoir faire varier la composition
spectrale du rayonnement stimulé par ces permutations. 8i les résultats actuels
sont qualitatifs, ils permettent toutefois de définir les conditions optimales

d'obtention d'une raie d'intensité relative élevée et constante.

CONCLUSION :
Il nous est apparu, & la suite de cette étude, que dans tous les

(]
4880 A est observée ; c'est cette

cas, la raie de dongueur d'onde A
dernigre qui a 1'intensité la plus élevée et qui seule subsiste lorsqu’on

augmente la fréquence de déclenchement dans le tube.
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Dans les conditions optimales de travail nécessaires powr réaliser
un spectre de diffusion Raman, les faisceaux de haute intensité étant polychro-
matiques, il s'imposait de placer entre le tube et 1'échantillon un "filtre”
de bande passante trés étroite qui ne transmettrait que la longueur d'onde 4880 R
(courbe de transmission fig I5 bis). L'avantage immédiat est 1'obtention d'un
faisceau monochromatique mais dont la puissance est malheureusement réduite de
60 %.

Les raies observéas .ont été attribuées aux transitions suivantes :

( : )
( : & : )
210y i
: e
E 1 : 4579 A 4 p 81/2 >4 8" Py ;
¢ 2 e S 2
¢ e
E 2 ' 4765 A 4 p P3/2 4 s Pl/2 ;
] e 74 2 )
: S
E 3 ' 4880 A 4 p 05/2 4 s P3/2 )
! i £ 2.5 2
: —_——
E 4 : 4965 A 4 p Ds /5 4 s Pl/2 ;
: 2 4 o 2 ]
E 5 : 50I7 A A9 Dgs >4 8" Py :
; = 4 o & 2
E B : 5I45 A 4 p D5/2 4 s P3/2 )
{ )
o BIBLIOGRAPHIE des RAIES de 1'ARGON IDONISE
1 - MERCER - SUNDERLAND App. Phys. Letters 5,8 (I5-T10-64) I58-160
MERCER App. Phys. Letters 4,I0(I5- 5-64) I80-I82
2. = MEQCER App. Phys. Letters 4,I0 (I5-5-64) I80-I82
3 - BRIDGES-CHESTER Nerem Record (I964) IO6
4 - méme source que 1 et 2
5 - méme source que 1 et 2

BENETT WR. Proc. of N.Y. Academy of Sciences . Symposium on the Laser.

6 - mBme source que 1, 2, 3, 4.
G.CONVERT , AARMAND ,P .MARTINOT-LAGARDE C.R. Acad.Sc.Paris,P.258 (4-5-64)
(publication dont est extrait 1le diagramme de 1'Argon II et raies Laser).
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INTRODUCTION

Les travaux réalisés, il y a une dizaine d'années au Laboratoire
de Spectroscopie Raman de Lille permettaient de réaliser 1'étude de systémes
chimiques en des temps inférieurs & la seconde (I0) (II). La mise au point par

M.BRIDOUX (I2) de spectrographes Raman électronooptiques a permis ensuite 1'analyse

simultanée des éléments d'un spectre moyennement intense en un temps de ID—Sseconde.

Le probléme consiste & adapter la source excitatrice laser a gaz

en impulsions & une installation de spectroscopie existante et d’obtenir le

spectre d’'aon édifice moléculaire donné.

MONTAGE (Fig.I6)

L'installation de spectrographieélectronooptique comporte :

o Une source monochromatique : laser a argon ionisé
(a3 cadence fixe - 50 Hz - T.R.W.)
(& cadence variable)

e l’échantillon liguide placé dans une cuve.

o Un spectrograhe composé d’'une fente d'entrée,

d'un réseau & I200 traits/mm o

I

d'un objectif photographique.
e Un récepteur de rayonnement lumineux qui est un tube intensifi-

cateur d'images & dynodes multiplicatrices (tube P8239D.EEV).

L'image (le spectre) observée directement sur 1'écran fluorescent
du tube intensificateur d'images est enregistrée soit par photographie, soit

par une caméra de télévision (I3).
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APPLICATIONS de la SPECTROSCOPIE et RESULTATS

L'effet Raman met en oeuvre la vibration d'une molécule induite par
le rayonnement incident excitateur. Le spectre Raman comprend la raie excitatrice
de fréquence W et de part et d’autre, les fréquences Uv aeus . (raies stokes)
et [Lk)i-\x)ml (raies antistokes). Ces fréquences sont les somme et différence
de la fréquence excitatrice et de la fréquence propre LL)m de la molécule.

Le laser ionique semble particulidrement adapté & 1'étude de cet effet car les
spectres obtenus sont trés rapides, il ncus a été possible d'enregistrer en

Slr s le spectre complet de 1'édifice moléculaire de SnCl4 = GaCl, Fig.¥7,17 %,

4

On constate la présence de bruits non négligeables sur 1l'enregis-
treincont photographique de la figure I8. Cette présence est die au fait que,
dans un prcmier stade, nous ne disposions pas d'un dispositif qui permette de
laisser 1'obturateur ouvert seulement durant 1'émission laser. Nous recueillons
sur la plague photogrephique 1'ensemble du bruit du tube qui s'est manifesté

durant I seconde.

On cbtient une amélioration treés importante des clichés en syn-
chronisant la source laser & la durée de déclenchement de 1'obturateur photo-
graphique. Nous diminucns. dc la sorte le rapport temps de signal (S}Ls) Vi

temps de bruit ( I seconde), la fréquence de déclenchement est alors de 1 Hz.'

Nous avons donc réalisé la synchronisation récepteur - source laser
de la fegon suivante : une impulsion positive de I3,5 V est directement envoyée
lors du déclenchement de 1'obturateur photographique, sur la'grille d’'un thy-
ratron & Hélium EC 50 ; ce dernier devient passant et 1'impulsion, aprés am-
plification, attaque alors la grille du thyratron & hydrogéne 4C35 dans le
circuit primaire du transformateur d'impulsions : une seule décharge se produit

=

alors dans le tube, l'obturateur & rideau baleie le spectre entier en 1/60 de
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de seconde. C'est dans cet intervalle de temps que "tombe" 1'impulsion laser

donc le spectre Raman.

Nous gagnons aussi un facteur 60 sur le rapport signal Bruit, dans

1’enregistrement du spectre (Fig.I9) par rapport 3 1'exemple présenté fig. I7.
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Impulsion Laser

Icm = 4ps
) F
nwE

Modification de la durée

de 1'impulsion Laser lors de

la variation de la tension de
décharge. La cellule est saturée.

Icm = I‘)‘.s

Image recueillie au tube intensi-
ficaeteur lors d'une excitation laser.
Il s'agit du spectre de SnCl,. On
remarque le doublet & gauche et
1'importance du bruit de fond pour
une pose de I seconde.

(FIG. 18)
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Nous avons porté toute votre attention sur la mise au point d'un
laser & argon ionisé en impulsions dont la structure est utilisable pour d'autres
gaz. Des améliorations des circuits électroniques permettront de modifier la
forme et la durée des impulsions, afin d’'obtenir des impulsions de plus courte
durée.

Ce perfectionnement nous donnerait alors la possibilité d'enregis-

trer un spectre Raman en une microseconde.

Nous avons montré que 1'’enregistrement d'un spectre de durée
de quelques microsecondes était parfaitement réalisable. Nous avons observé un
gain important, " par rapport aux résultats précédents (11) ol les gpectres
rapides étaient obtenus & 1l'aide d'un laser a rubis délivrant des impulsions
d'une milliseconde. Dans le cas des gpectres de diffusion peu intenses, quelques
impulsions lumineuses sont nécessaires pour obtenir un spectre Raman aisément
exploitable. Une augmentation de la puissance de créte du laser en impulsions
semble nécessaire et peut &tre obtenue par 1l'utilisation systématique d’un champ

magnétique axial au tube & décharge & €lectrodes de Kovar.

Ce travail commence & &tre étendu & d'autres gaz rares. Nous
savons qu'’actuellement plus de 400 raies Laser (visible + U.V.) ont été mises
en évidence. Il serait évidemment intéressant de disposer du grand nombre de
raies stimulées du Kr, Xe, Hg comme source excitatrice, les puissances élevées
que 1l'on peut espérer obtenir en impulsions, et courte durée d’enregistrement,
ouvrent la voic & des études de cinétique chimique treés rapide et & des études

spectrales d'édifices moléculaires subissant des transformations rapides.
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