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ERRATA 
------ 

Page l i g n e  

1 19 L i r e  "mais il" a u  l i e u  de "mai l  il" 

4 O A j o u t e r  e n  t ê t e  de  page l e  t i t r e  : 

1 - 1 - C a l c u l  Théor ique de  l ' A b s o r p t i o n .  

Antépénul t ième : L i r e  "z d i f f é r e n t e "  au  l i e u  de  "z '  d i f f é r e n t e " .  

19 L i r e  "des d i v e r s  c l ~ a r n ~ s "  a u  l i e u  d e  "de d i v e r s  chainps". 

2  1 L i r e  I f  6 ( t ) I f  a u  l i e u  de " ( t ) " .  

4 e t  5 L i r e  " x f l ,  x t t I ,  x f 2 ,  xff2" au  l i e u  de  " X t , >  X f 2 ,  X~ II 
2 .  

2  2  L i r e  "d'une p a r t "  au  l i e u  d e  "d 'une p a r t  d 'une  p a r t " .  

2  8 L i r e  " e n t r e p r i s e 1 '  au  l i e u  de  " e n t r e p r i s e s "  

29 L i r e  "~chomandl"  au 1 i e u  de  "Schrornandl" . 
12 L i r e  a u  l i e u  de  " p a r a l è l l e " .  

2  4 L i r e  "double modulation" a u  l i e u  de  "modulation".  

2  3  L i r e  " d i s s y m é t r i e s "  au  l i e u  d e  "d i symét r i e s"  . 
7 L i r e  "au  n iveau"  au  l i e u  de  "du niveau" .  

1 O L i r e  "d i s sym6t r i e"  au  l i e u  d e  " d i s y r ~ ~ C t r i e s " .  

25 L i r e  "avantagé" a u  l i e u  de  "avantagée".  

16 L i r e  " f o n c t i o n  de  Eo + ~ y "  a u  l i e u  de " f o n c t i o n  de  H + H I '  R 
21/22 L i r e  "+ i s i n  w t" a u  l i e u  d e  "- i s i n  w t". 

2 1 E q .  (33) L i r e  "S"au l i e u  de " (2  f o i s )  
n  X 

I I  L i r e  ?i a u  l i e u  de  h ( 2  f o i s ) .  

Eq.(56) L i r e  : 2p a u  l i e u  de  u (2 f o i s ) .  

Eq. (57)  L i r e  : 2 p '  au  l i e u  de (2  f o i s ) .  

Eq.(59) L i r e  : P = ~ X W L  IrnDg2 ; = 2x1%&w' I m D  (59) 2 1 



7 8 O A j o u t e r  en  t ê t e  de page l e  t e x t e  s u i v a n t  : 

"où D(m) e s t  un o p é r a t e u r  q u i  n ' a g i t  q u ' à  l ' i n t é r i e u r  

du sous-espace d é f i n i  p a r  l e s  k e t s  p r o p r e s  de (Elo, J ) cor respondan t  'R' z 
à l a  v a l e u r  propre  m de J .J  d é s i g n e  l a  v a l e u r  ma>:imum du nombre quan t ique  

z m 
pour l e s  t r o i s  é t a t s  p r o p r e s  de  K concernés  p a r  l a  double  résonance . 

S 

On d o i t  remarquer que,  sauf dans  l e  c a s  où c e s  é t a t s  o n t  même nombre 

quan t ique  J ,  t o u s  l e s  sous-espaces  S . n e  s o n t  pas  de dimensi.011 3 .  On p e u t  m.  
cependan t ,  dans un s o u c i  de  t r a i t e m e n t  g é n é r a l ,  é c r i - r e  t o u t e s  l e s  

m a t r i c e s  D(m) sous l a  forrne d e  m a t r i c e s  3 x 3 à c o n d i t i o n  de poser  que 

l e s  é léments  de  m a t r i c e  < .. ., J ,  ni / D(m) / .,., J ' , m  > s o n t  n u l s  s i  
+ 

m e s t  s u p é r i e u r e  à J ou  J ' .  L ' o p g r a t e u r  i_? a  cornmute a v e c  J e t  peu t  donc 
Z 

également s ' é c r i r e  sous  l a  forme ( 7 0 ) .  La r e l a t i o n  (32 )  d e v i e n t  : 

+ + + 
< a  > = T r  D 5 a = 1 Tr D(rn) (rn) a  

B 
( 7  1) " 

m 
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L'étude des phénomènes de dispersion n'est pas sans intérêt car elle 

permet d'obtenir des informations sur les processus de transitions virtuelles. 

Par ailleurs, la saturation de sonde affecte de façon différente l'absorption 

et la dispersion et cette propriété est assez couramment exploitée en résonance 

paramagnétique électronique et magnétique nucléaire. 11 est donc nécessaire 

d'étudier les effets de saturation de sonde qui sont d'ailleurs très différents 

suivant la composante de l'absorption considérée et qui, de plus, sont inévi- 

tables aux basses pressions auxquelles s'effectue la mise en évidence du terme 

de dispersion. 

Notre travail porte essentiellement sur l'étude de la dispersion et 

de la saturation dans les expériences de double résonance où les transitions 

de pompe et de sonde présentent un niveau commun. Quoiqu'incomplet en raison 

des difficultés expérimentales de mise en évidence de variations d'indice 

très faibla il est entièrement original puisqu'aucun résultat théorique ou 

expgrimental n'a été publié à notre connaissance sur ces deux sujets, 

Après avoir rappelé les résultats acquis au début de notre étude, 

nous indiquerons comment s'est effectuée la première mise en évidence des 

effets de dispersion et nous proposerons une interprétation théorique de ces 

premiers résultats négligeant la saturation de sonde. Nous analyserons ensuite 

les transformations radicales apportées à l'appareillage et les résultats 

qu'elle a permis d'obtenir pour une grande variété de paramètres expérimentaux. 

Nous interprétons ces résultats grâce à une théorie basée sur le formalisme 

des op8rateurs "habillés" qui permet de s'affranchir de toute hypothèse sur les 

puissances relatives de poqe et de sonde. Nous concluerons par des indications 

I sur les travaux en cours ou en projet. 



Les premières études de double résonance en spectroscopie hertzienne 

des gaz à. basse pression semblent remonter à 1959 et se sont développées consi- 

dérablement ces dix dernières années. Les deux publications les plus récentes 

sur le suj.et [11 (21 donnent une bibliographie assez complète sur les aspects 

théoriques et expérimentaux de ces +tudes. Rappelons rapidement le principe 

de ces expgriences sur l'exemple particulier que nous avons étudié [2] [3] 

[4] [5] L6] [7] [8] [9] l10] . Soient 1 ,  2 et 3,troin niveaux d'énergie de 

la molécule SO d'anhydride sulfureux (respectivement niveaux 6 
2 06' 615 et 524 

dans la notation de Mulliken). Les transitions 1 + 2 et 2 + 3 sont permises 

et sont définies par leurs fréquences v' et v respectivement (vTo = 
O O 

68 . 972 M Ha 1 vo = 23 414 M H1 [ I I ]  ) .  La transition 1 -+ 3 est interdite 

(approximation dipolaire électrique). Les deux transitions 1 + 2 et 2 + 3 

ayant un niveau commun, on con~oit qu'une puissance envoyée 3 une fréquence 

V' voisine de V' sur le gaz modifie son comportement aux fréquences V voisiner 
O 

de vo. Le gaz est donc soumis à une double irradiation à la fréquence V' 

(pompe) d'une part et à la fréquence v (sonde) d'autre part. La détection du 

signal dû à la double irradiation s'effectue à la seule fréquence v grâce à 

un dispositif de filtres convenables. Toutes les études de ce type ont porté 

exclusivement sur l'absorption dans le cas limite où la puissance de sonde 

est très petite devant la puissance de pompe et, implicitement, en supposant 

qu'il n'y a pas d'élargisseqents des figures d'absorption dus à la puissance 

de sonde [12] [13] . Di Giacomo a fait un calcul sans approximation sur la 
puissance de sonde mais ce calcul est limité aux molécules linéaires [14] . 
Dàns le cas particulier de l'anhydride sulfureux que noue étudions, Messelyn 

[2] [81 a obtenu des résultats thsoriques et expérimentaux assez complets. 

Nous rappeiierons ces résultats en distinguant dans b%tude expérimentale les 

expériences à fréquence de sonde balayée et à fréquence de pompe balayée. 

Ces résultats sont indispensables car nous utiliserons des éléments du calcul 

théorique pour effectuer un premier calcul de dispersion et parce que, dans 

l'étude expérimentale de la dispersion, celle-ci apparait toujours en même 

temps que l'absorption. 



La plupart des traitements théoriques de l'absorption sont effec- 

tués dans le formalisme de la matrice densité [13] 114 [15] - 1161 - ou par la 

méthode de variation des constantes de Dirac [12] l61 [17] Cl83 . Le problème 
est résolu grâce aux simplifications suivantes : 

- Traitement au premier ordre de l'interaction entre la molécule et les 
champs de rayonnement , 

- Ecriture classique des champs (approximation semi-quantique) 
- Approximation résonnante, les termes non résonnants étant négligés 

- Les effets de saturation de sonde sont négligés. 
- Approximation des collisions fortes 1191 a 

En effectuant les mêmes hypothèses, Messelyn 121 [8] a utilisé 

une technique basée sur un calcul de l'opérateur d'évolution entre les chocs 

[IO] L20] . L'haqiltonien de la molécule sléc;it dans ce cas : 

H = Ho + V (t) ( 1 )  

où Ho est l'hamiltonien de la malécule isolée et où V (t) est le terme'.de 

couplage entre la molécule et les champs de pompe et de sonde, Au premier ordre, 

ce terme se réduit au terme dipolaire électrique. En admettant que les champs 

électriques de pompe et de sonde sont polarisés linéairement dans la même 

direction, il s'écrit : 
A 

V (t) = - p ( E ~  sin ut + ,Eto sin w' t) (2) 

où w et w '  sont les pulsations de sonde et de pompe respectivement, Eo et 
6 

ETo les amplitudes des champs électriques correspondants et pl'opérateur com- 

posante du moment dipolaire électrique dans la direction des champs. On peut 

définir l'opérateur d'évolution U(t,t ) du spstème qui satisfait à l'équation 
O 

différentielle : 

u (t, to) = CH + V (tfl U' (t, to) (3) i.2;- 
dt O 

11 est commode d'introdiiire l'opérateur d'évolution U1 (t, t ) dans la repré- 
O 

sentation dyntéraction définie par : 

u (t, tg) = UO (t, to) U' (t, tO) ( 4 )  

QG Wi- Cs$ IKop6rateur.d1év01btion kssocié à ba molécule isolée .dont l'hamil- 
O 

tonien Ho est indépendant du temps : 
i - .f; Ho (t - to) 

u (t, to) = Pl 
O 
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On montre facilement que U P  (t, c ) satisfait à l'équation différentielle : 
O 

11 est commode de résoudre cette équation dans la base des kets propres de H . 
O 

En négligeant les termes non résonnants, elle s'écrit : 

avec a' = - . a =  - l*) 
O y O '  

to = O 

* 
U et P sont les éléments de matrice de i~ associés aux transitions de 

12 2 3 
pompe et de sonde caractériséeségalement par leurs'pulsations w '  et w . 

O O 

Le calcul des éléments de matrice de U' conduit & un système de neuf équations 

différentielles à neuf inconnues qui se ramene à trois systèmes identiques 

de trois équations à trois inconnues, On résoud commodément ces systèmes dans 
a ' 

l'hypothèse où lx 1 es très petit devant lxv 1 .  En posant fi = a + - . 
9 lh 2  y 

a '  2  
-y = ( 4 + lx1 / ) . on obtient les éléments de matrice de l'opérateur 
d'évolution U' (t, O) dans 1% représentation dyntéraction. 

e l a '  t/2 
= - 

B 1 2  Y 
2 i cos ,t - 1 a h i n  y t 

- i. a t t / 2  
2 2 u 2 ycos yt * i a' sin y t 



,J' = i R t  
2 3 2 y (a + a') e - 2 y(a + a') cos y t  - 

rn 

i ( 2  y2 + a1  n ) s i n  y t l  (13) 

* x,*a- i Q r  
= 2 y cos y t  + i i fi s i n  y t  - i y  eint](14> 

3 1 - 

s i n  ; -ytl (15) 

, ' 

Les éléments de matrice de U ( t ,  O) s 'en  ~ ~ d u i s e n t  inmédiatenpient ; 
i l s  ne digf6renb.de ceux de U' ( t ,  o )  i u e  par  un c o e f f i c i e n t  de phase* 

11 e ~ i s k e  deux processus conduisant une absorpgion à l a  fréquence v, 

un processus à un quantum auxquelles sana: associées  l e s  p robab i l i t6s  de tran- 

s i t i ~ n  P 31 e t  PZ3 e t  un processus à deux quantmrcarrespondant aux probab i l i t8s  

de t r a n s i t i o n  P31 ef  PIJ. La t r a n s i t i o n  I -+ 3 é t a n t  i n t e r d i r e ,  P l j  correspondent 

en e f f e t  l ' a b s o r p t i o n  simultanée d'un p h 0 t ~ n  hv e t  d'un photon hv ', 
2 2 

'32 '23 = / 23 / 
Dans l 'approximation des c o l l i s i o n s  f o r t e s ,  en peut en  déduire l e s  p u h -  

sances absorbêes par u n i t é  de volume de gaz dans le$parocessus à un e t  deux 

cc', 2. 



Dans ces  expressions no dés igne  l e  nombre de molécules par  u n i t é  de 
1 

volume qui  s e  t rouvent  dans l ' é t a t  d ' éne rg i e  E? de B en l ' absence  de rayonne- 
1 O 

ment ; T e s t  l e  temps moyen séparant  deux chocs sub i s  par  l a  molécule.  

Expérimentalement, il e s t  impossible  de  séparer  l e s  absorp t ions  à un e t  deux 

quantums e t  on observe l ' a b s o r p t i o n  g loba le  P ( P  = P + P ) .  Les f i g u r e s  
1 2 

d 'absorp t ion  s o n t  t r è s  d i f f é r e n t e s  su ivan t  que l ' o n  e f f e c t u e  une é tude  e n  

fonc t ion  de l a  fréquence de pompe ou de  c e l l e  de sonde. Nous indiquons dans 

l e s  deux paragraphes s u i v a n t s  l e s  formes typiques des f i g u r e s  d 'absorp t ion  

rencontrées .  Les r é s u l t a t s  p ré sen té s  o n t  é t é  obtenus par  e x p l o i t a t i o n  nu- 

mérique des formules théor iques  mais i l s  ont  f a i t  l ' o b j e t  d 'une bonne v é r i f i c a -  

t i o n  expérimentale  par  Messelyn. 

I - 2 Etude de  l ' a b s o r p t i o n  à fréquence de pompe f i x e  

On peu t  c a r a c t é r i s e r  l ' e f f i c a c i t é  du pompage par  un paramètre sans 

dimensions M t  

M' = I x ' I I  2 

S i  les fréquences de pompe e t  de sonde sont  éga l e s  aux fréquences des 
l 

t r a n s i t i o n s  correspondantes  (a = a '  = O ) ,  on montre fac i lement  qu'un f a i b l e  

pompage augmente l ' abso rp t ion  a l o r s  qu'un f o r t  pompage l a  diminue. 11 e x i s t e  

une va leur  p a r t i c u l i è r e  de M t  d i f f é r e n t e  de zéro pour l a q u e l l e  l ' a b s o r p t i o n  en 

présence de pompage e s t  é g a l e  à c e l l e  qu i  e s t  observée en son absence. 

Cet te  va l eu r  remarquable de M' (1,96 dans n o t r e  cas)  é t a b l i t  une f r o n t i è r e  e n t r e  

l e s  expériences à f o r t  pompage (M' > 1.96) e t  à f a i b l e  pompage (M' < 1.96) .  

De &me, il e s t  avantageux de d é f i n i r  l e s  é c a r t s  de fréquences par  des 

grandeurs sans  dimensions. On i n t r o d u i t  : 

Ceci r ev i en t  à exprimer l e s  é c a r t s  v - v e t  v '  - 
O 

V '  en  adoptant 
O 

comme u n i t é  la  demi-largeur à mi-hauteur des  r a i e s  de sonde e t  de pompe non 

sa tu rées .  

Les é tudes  l e s  p lus  i n t é r e s s a n t e s  sont  r é a l i s é e s  e n  adoptant une f r é -  

quence de pFmpe v '  assez  é lo ignée  de l a  fréquence V '  de l a  t r a n s i t i o n .  La 
O 

f i g u r e  1 donne l ' a s p e c t  des  r é s u l t a t s  obtenus pour un é c a r t  z '  é g a l  à 5. Pour 

un paramètre de  pompage modéré (Mt = 2 ) ,  l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  comporte deux 

composantes : une composante de fréquence v vo i s ine  de v ou résonance c O 

c e n t r a l e  e t  une composante de fréquence v ou ext ra -p ic .  
E 





v e s t  v o i s i n  de v t e l  que : 
E E O 

v e s t  l a  fréquence de sonde correspondant à l a  résonance su r  l a  t r a n s i t i o n  
Eo 

i n t e r d i t e  1 + 3 .  Ce r é s u l t a t  e s t  fondamental e t  s ' i n t e r p r è t e  en a s soc i an t  à 

l ' e x t r a - p i c  l e s  processus à deux quantums. A f o r t  pompage (M ' = 20 ; M' = 200),  

l a  résonance c e n t r a l e  e t  l ' e x t r a - p i c  s ' é l o i g n e n t  considérablement l ' une  de 

l ' a u t r e  e t  on observe une augmentation s e n s i b l e  de l ' ampl i tude  de l ' ex t r a -p i c .  

En e f f e c t u a n t  une é tude  complète po r t an t  exclusivement s u r  l e s  f réquences des  

maximums d 'absorp t ion ,  Messelyn a montré que l e  déplacement v E - v Eo de 

l ' e x t r a - p i c  é t a i t  é g a l  e t  opposé à c e l u i  a f f e c t a n t  l a  résonance c e n t r a l e .  

Ce r é s u l t a t  v i e n t  d ' ê t r e  re t rouvé  récemment pa r  une méthode tou t  à f a i t  d i f -  - 
f é r e n t e  [211 (p. 426) .  A f a i b l e  pompage (M' = 0 .2 ) ,  l ' ex t r a -p i c  d i s p a r a î t .  

1 - 3 Etude de l ' a b s o r p t i o n  à fréquence de sonde f i x e  

Ces é tudes  s o n t  moins d é l i c a t e s  au p o i n t  de vue expérimental que l e s  

précédentes  ca r  on s e  prémunit beaucoup p lus  fac i lement  des signaux p a r a s i t e s  

dans une d é t e c t i o n  à fréquence f i x e .  Mais rappelons l e s  r é s u l t a t s  obtenus à 

pompage moyen (M' = 1.96) e t  l ' a s p e c t  q u a l i t a t i f  des r é s u l t a t s  obtenus dans l e  

c a s  des pompages f o r t s  e t  f a i b l e s .  

La f i g u r e  2 donne l e s  f i g u r e s  d 'absorp t ion  dans l e  cas où M'  e s t  é g a l  

à 1.96. On remarque que l ' a b s o r p t i o n  e s t  indépendante de l a  fréquence de pompe 

lorsque  l a  fréquence v de sonde e s t  éga le  à v ( z  = O). L 'absorpt ion correspon- 
O 

dan te  e s t  é v i d e m e n t  éga l e  à c e l l e  qui  e s t  obtenue en absence de pompage. Ce 

r é s u l t a t  e s t  l i é  à une d i s p o s i t i o n  p a r t i c u l i è r e  des niveaux d 'énerg ie  ( v t  ~% 3v ) .  
O O 

Pour l e s  a u t r e s  va l eu r s  'de  l a  fréquence de sonde, on observe des f i g u r e s  d'ab- 

s o r p t i o n  fortement dissymétriques e t  dont l e  maximum e s t  d é f i n i  pa r  une fréquence 

v '  qu i  s a t i s f a i t  t r è s  grossièrement  à l a  r e l a t i o n  d é j à  rencontrée : 

v +  v f  = V + 
O 

v 
O 

Une é tude  p l u s  f i n e  a montré que c e t t e  l o i  t r è s  approximative n ' é t a i t  

pas  s a t i s f a i t e  même qual i ta t ivement  pour l e s  f a i b l e s  é c a r t s  v - v . On 
O 

cons t a t e  dans ce cas  que l e  maximum d 'absorp t ion  correspond à une fréquence 

v '  t e l l e  que v - v e t  v1  - v' s o i e n t  de même s igne .  Il e x i s t e  donc une va l eu r  
O O 

de z '  d i f f é r e n t e  de aéro pour l a q u e l l e  l e  maximum d 'absorp t ion  e s t  obtenu pour 

z' = o. Un programne de c a l c u l  p o r t a n t  s u r  l a  f réquence des maximums a montré 

que l a  v a l e u r  de z correspondante e s t  éga l e  à 1.4. 





Cet t e  p r o p r i é t é  e s t  importante  c a r  e l l e  permet une déterminat ion du temps 

de r e l a x a t i o n  ; dans l e s  condi t ions  mêmes d 'expér ience .  La f igu re  3 donne 

l e  r é s u l t a t  d'une é tude  expérimentale pour M'  é g a l  à 1.96. La va l eu r  1.4 de 

z e s t  obtenue pour un é c a r t  v  - v de 900 kHz envi ron  ; l e  temps de r e l a x a t i o n  
O 

T correspondant e s t  donc de l ' o r d r e  d'un q u a r t  de microseconde. Au p r i x  

d 'une é tude  a s sez  longue, on peut  par  ce procédé é t u d i e r  l e s  v a r i a t i o n s  du 

temps de r e l a x a t i o n  avec l a  p re s s ion  M [8] . 
Ayant e f f e c t u é  une é tude  à M' éga l  à 1.96, on peut fac i lement  r é a l i s e r  

des  expériences pour d ' a u t r e s  va l eu r s  de M' b i e n  repérées  à cond i t i on  de d is -  

poser  d'une mesure r e l a t i v e  des puissances de pompe ( a t t é w a t e u r  c a l i b r é ) .  

A f a i b l e  pompage, on observe des f i g u r e s  d ' abso rp t ion  analogues à c e l l e s  ren- 

cont rées  dans l e  cas  précédent  avec l e s  d i f f é r e n c e s  su ivantes  : 

- A l a  résonance de pompe, on observe une f i g u r e  à maximum c e n t r a l  

- La l o i  v  + vt  = v + v' donne l a  f réquence du maximum avec p lus  de 
O O 

p r éc i s ion .  

- L'amplitude du maximum d é c r o î t  plus rapidement avec l ' é c a r t  v - v . 
O 

A f o r t  paramètre de pompage, l e s  f i g u r e s  d 'absorp t ion  s o n t  p lus  com- 

p lexes .  Pour l e s  f a i b l e s  é c a r t s  v  - V e l l e s  son t  re tournées .  Onlretrouve l ' a s -  
O ' 

p e c t  des r é s u l t a t s  obtenus pour M '  éga l  à 1.96 dans l e  c a s  des grands é c a r t s  

v  - v ; on observe des f i g u r e s  d'amplitude no tab le  pour des é c a r t s  v  - v 
O O 

d ' au t an t  p lus  importants  que l e  pompage e s t  p lus  énergique.  

En résumé, nous d ispos ions  au début de no t r e  t r a v a i l  : 

- d'un c a l c h  complet de l ' opé ra t eu r  d ' évo iu t ion  de l a  molécule e n t r e  l e s  

chocs en supposant l a  puissance de sonde nég l igeab le  e t  son a p p l i c a t i o n  au ca l -  

c u l  de 1' absorp t ion  du gaz. 

- d'une bonne connaissance des  f i g u r e s  d ' abso rp t ion  observées à t r è s  f a i b l e  

puissance de sonde dans l e s  expériences à fréquence de pompe f i x e  d'une p a r t  

e t  dans l e s  expériences à fréquence de sonde f i x e  d ' a u t r e  p a r t .  

Ces r é s u l t a t s  nous ont  é t é  pa r t i cu l i è r emen t  précieux c a r  l e s  éléments 

du c a l c u l  de l ' opé ra t eu r  d ' évo lu t ion  nous s e r v i r o n t  dans un premier c a l c u l  du 

terme de d i spe r s ion .  Pa r  a i l l e u r s ,  d i spers ion ,  absorp t ion  e t  s a t u r a t i o n  appa- 

r a i s s e n t  tou jours  simultanément e t  une bonne connaissance des f i g u r e s  d'absorp- 

t i o n  e s t  ind ispensable  pour i n t e r p r é t e r  correctement ,  l e s  enregis t rements  

expérimentaux r e l a t i f s  aux études de d i spe r s ion .  





II - Mise e n  évidence expérimentale  e t  c a l c u l  du terme de d i spe r s ion  

La v a r i a t i o n  d ' i n d i c e  du gaz dans une expérience de double résonance 

e s t  t r è s  f a i b l e .  Nous indiquerons d'abord comment s ' e s t  e f f e c t u é e  s a  mise 

en évidence e t  nous est imerons son o rd re  de grandeur dans l e s  condi t ions  de 

l ' expé r i ence  r é a l i s é e .  Nous proposerons e n s u i t e  un c a l c u l  théor ique  négl igeant  

l e s  e f f e t s  de  s a t u r a t i o n  de sonde du terme de d i spe r s ion  e t  son a p p l i c a t i o n  

aux systèmes à t r o i s  niveaux d ' éne rg i e .  Une e x p l o i t a t i o n  numérique nous per- 

m e t t r a  de con f ron te r  l e s  premiers r é s u l t a t s  théor iques  e t  expéri-mentaux. 

Quoique l e s  e f f e t s  de double résonance s o i e n t  des e f f e t s  non l i n é a i r e s ,  nous 

montrerons e n f i n  qu'on peut  d é f i n i r  un système l i n é a i r e  permettant  de l i e r  

abso rp t ion  e t  d i spe r s ion  par  des r e l a t i o n s  de Kramers-Kronig. Nous concluerons 

ce c h a p i t r e  en  ind iquant  l e  p rog rame  des é tudes  expérimentales  e t  théor iques  

e n t r e p r i s e s  à l a  s u i t e  de ces  premiers r é s u l t a t s .  

II - 1 Mise en évidence expérimentale  des e f f e t s  de d i spe r s ion  - 

La p l u p a r t  des é tudes  de d i spe r s ion  en spec t roscopie  her tz ienne  des 

gaz o n t  é t é  e f f ec tuées  à des p re s s ions  relat ivement  é l evées  [24 [23] l2g L251 

6263 [27] au  vois inage d'une résonance c a r ,  à basse  p re s s ion ,  l e s  v a r i a t i o n s  
( 

d ' ind ice  deviennent t r o p  f a i b l e s  pour ê t r e  mises en évidence faci lement .  Dans 

l e s  expériences de double résonance s u r  des gaz à basse  p re s s ion ,  l e s  phénomè- 

nes de d i s p e r s i o n  n b n t  jamais é t é  é tud ié s  mais on peut  penser q u ' i l s  s o n t  du 

même ordre  de grandeur.  Il e s t  donc peu probable de v o i r  ces  phénomènes dans 

des é tudes  à fréquence de sonde balayée ; absorp t ion  e t  d i spe r s ion  n ' é t a n t  pas  

indépendants,  on peut c r a i n d r e  en e f f e t  que l a  d i spe r s ion  s o i t  entièrement mas- 

quée par  l ' abso rp t ion .  En revanche, en e f f ec tuan t  des  é tudes  en fonc t ion  de l a  

fréquence de pompe, on peut  e spé re r  observer  l e s  phénomènes de d ispers ion  e t  

d ' abso rp t ion  à des fréquences d i f f é r e n t e s .  c ' e s t  e f fec t ivement ,  dans l e  cadre  

d ' é tudes  de  c e  type que nous avons m i s  en évidence l a  d i spe r s ion  1283 . 
A des  press ions  i n f é r i e u r e s  à dix  m i l l i t o r r ~ ~ n o u s  avons observé que 

l e s  enregis t rements  des  f i g u r e s  d 'absorp t ion  comportaient l a  composante prévue 

théoriquement au  vois inage  de l a  fréquence v' t e l l e  que : 

e t  une a u t r e  composante au vois inage  de v '  . Cette  deuxième composante é t a i t  
O 

t r è s  peu r ep roduc t ib l e .  



La p re s s ion  du gaz a i n s i  que l e s  fréquences e t  l e s  puissances de pompe é t a n t  

rigoureusement con t rô l ées  au cours de chaque expérience,  il n ' é t a i t  pas pos- 

s i b l e  d k t t t r b u e r  de t e l l e s  anomalies à une v a r i a t i o n  f o r t u i t e  des  paramètres 

expérimentaux . Une é tude  d é t a i l l é e  nous a  conduit  à admettre que ce r é s u l t a t  

d e v a i t  ê t r e  a t t r i b u é  à une d i s p e r s i o n  du gaz mise en évidence par  l e  b i a i s  des  

e f f e t s  d 'ondes s t a t i o n n a i r e s  qu i  dépendent de  façon c r i t i q u e  des d i l a t a t i o n s  

de l a  c e l l u l e  d 'absorp t ion  dues aux v a r i a t i o n s  de l a  température ambiante, 

Une v a r i a t i o n  de température de h u i t  degrés cen t ig rades  s u f f i t  en e f f e t  pour 

e n t r a î n e r  une v a r i a t i o n  de longueur de n o t r e  c e l l u l e  éga l e  au qua r t  de l a  lon-  

gueur d'onde d e  sonde. 

Pour v é r i f i e r  n o t r e  hypothèse e t  e f f e c t u e r  éventuellement une première 

é tude  des phénomènes de d i spe r s ion ,  nous nous sommes e f f o r c é s  dkugmenter  sys-  

tématiquement l e  taux d ' onde i s t a t i onna i r e sde  n o t r e  c e l l u l e ,  A c e t t e  f i n ,  l a  

c e l l u l e  r é a l i s é e  en guide  R G 52 U e s t  terminée à une ex t rémi té  par  un c o u r t  c i r c u i t  

e t  à l ' a u t r e  par  une t r a n s i t i o n  pyramidale jouant  également l e  r ô l e  de cour t -  

c i r c u i t  à l a  fréquence de  sonde, Nous avons découplé l a  c e l l u l e  des  c i r c u i t s  

d 'admission du s i g n a l  de sonde e t  de du s i g n a l  dé t ec t ab le  au t an t  

que c e l a  é t a i t  pos s ib l e  sans  t rop  a l t é r e r  l a  s e n s i b i l i t é  du spectromstre .  

Pratiquement,  l k d m i s s i o n  s ' e f f e c t u e  à l b i d e  d h n  coupleur 20 dB e t  l e  pré- 

lèvement au  moyen d'un coupleur 10 dB, Grâce à ces aménagements, l e  taux 

d'ondes s t a t i o n n a i r e s  à l a  f réquence de sonde e s t  p o r t é  à dix .  Nos expériences 

s o n t  e f f e c t u é e s  à une p re s s ion  de 5 mtorr.  La fréquence de sonde e s t  f i x é e  

à une va leur  

v  = a, + 2,2 MH Z 
O 

où v  e s t  l a  fréquence de t r a n s i t i o n  de sonde, La puissance de sonde e s t  maln- 
O 

tenue en-deçà du s e u i l  de  s a t u r a t i o n  e t  à un niveau cons tan t  su r  l e  d é t e c t e u r  

de  sonde. La s e n s i b i l i t é  de l a  chaîne de d é t e c t i o n  e s t  également maintenue 

cons tan te .  La fréquence v '  de l a  pompe e s t  balayée s u r  un i n t e r v a l l e  de 6 MHZ 

envi ron  autour  de l a  f réquence c '  de l a  t r a n s i t i o n  de pompe. U n  marquage e n  
O 

l evée  de plume des enregis t rements  permet l a  mesure p r é c i s e  de l a  fréquence - - I v a r i a b l e  L29) . Mous avons amené l a  puissance de pompe à une va l eu r  conduisant  

à un paramètre de pompage M t  é g a l  à % , 9 6  fac i lement  r ep roduc t ib l e .  Dans ces  

cond i t i ons  expérimentales ,  l ' a b s o r p t i o n  e s t  négl igeable  au vois inage de v '  
O '  ' 

Pour r é g l e r  l a  f réquence de résonance de l a  c e l l u l e ,  il s u f f i t  de 

f a i r e  v a r i e r  s a  longueur, Nous avons obtenu ce  r é s u l t a t  en chauffan t  une p a r t i e  

de  l a  c e l l u l e  ; ce procédé a  l 5 v a n t a g e  de ne  pas a f f e c t e r  l e s  condi t ions  de 

couplages à l ' e n t r é e  e t  à l a  s o r t i e  de l a  c e l l u l e .  



Dans une première expérience,  on a j u s t e  l a  f réquence de résonance 

de l a  c e l l u l e  à l a  f réquence V c h o i s i e ?  La t ransmiss ion  T de l a  c e l l u l e  e s t  

a l o r s  s t a t i o n n a a r e  par  r appor t  à l%ndxce n du gaz e t  l ' enregis t rement  1 de 

l a  f i g u r e  4 ne  f a i t  a p p a r a î t r e  que l ' abso rp t ion  à l a  fréquence ,' prévue 

par  l a  l o i .  ( - - , '  ) + (9- %) - 0  
O 

Dans une deuxième expér ience ,  on u t i l i s e  une puissance de sonde 

double de l a  précédente e t  l ' o n  chauffe  l a  c e l l u l e  pour augmenter s a  fréquence 

de résonance e t  ramener a i n s i  l e  s i g n a l  d é t e c t é  au niveau an té r r eu r  s . Une 
O 

v a r i a t i o n  d y i n i c e  An s e  t r a d u i t  a l o r s  par une v a r i a t i o n  de l a  transmfçséon 

T de l a  c e l l u l e  e t ,  par  conséquent, du s igna l  d é t e c t é ,  Cet te  v a r i a t i o n  e s t  

de l a  forme : 

Lkenregistrement 2 obtenu dans ces condi t ions  f a i t  apparaa t re ,  d'une 

p a r t  l % b s o r p t i o n  autour de l a  fréquence I' = 1 '  + - , e t ,  d ' au t r e  p a r t ,  
o o .  

une d i s p e r s i o n  autour de l a  fréquence ,' Nous avons c h o i s i  nos condi t ions  
O 

expérimentales  pour b i en  sépa re r  l e s  deux e f f e t s .  

Pour v é r i f i e r  c e t t e  ana lyse ,  il e s t  i n t é r e s s a n t  de r é g l e r  l a  fréquence 

de résonance de l a  c e l l u l e  à une va leur  symétrique de c e l l e  correspondant à 

l ' en reg i s t r emen t  2 ,  par rappor t  à l a  fréquence i de sonde. Pour o b t e n i r  ce 

r é s u l t a t ,  il s u f f i t  de r e f r o i d i r  l a  c e l l u l e  -jusquPà ce que l e  niveau du s i g n a l  

d é t e c t é  s o i t  l e  m?me que précédemment, En prenant t ou jou r s  so in  de ne pas mo- 

d i f i e r  l a  puissance d ' e n t r é e  de sonde, l a  s eu le  modi f ica t ion  produi te  s e r a  

un changement de  s igne de h pente aTi3n) e t  l ' o n  d o i t  observer  l e  même 

s i g n a l  de d i spe r s ion  que précédemment mais re tourné .  Ces f a i t s  son t  nettement 

mis en évidence s u r  b b n r e g i s t r e m e n t  3 .  

On peut  est imer valablement l e s  pentes  (aT/an) obtenues au cours des  

enregis t rements  2 e t  3 en  é tud lan r ,  au vaissnage de la  fréquence l j ,  l a  t r ans -  

miss ion  T d e  l a  ê e l l u l e  en  fonc t ion  de l a  fréquence de sonde. On en dédui t  l a  

va l eu r  An de l a  v a r i a t i o n  d ' i n d i c e  q u i  s e  p rodu i t  lo rsque  ha fréquence * "  

de pompe e s t  éga l e  2 l a  fréquence i' de l a  t r a n s i t i o n  correspondante,  Les 
o 

mesures e f f e c t u é e s  nous donnent 

Nous avons complété l e s  enregîs t rements  précédents  par des enregis-  

trements obtenus 2 puissance de pompe plus f a i b l e .  Les courbes 5 e t  4 c s r r e s -  

pondent respectivement aux courbes 2 e t  3 mais avec un paramètre de pompage 

d i x  f o i s  p l u s  p e t i t .  



Figure 4 : Mise en Evidence des Phénomènes 
de Dispersion 
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Le terme d'absorption disparaît pratiquement dans le bruit alors que le terne 

de dispersion n\st réduit que de moitié. En revanche, à forte puissance de 

pompe, on avantage considérablement le terme d'absorption par rapport au terme 

de dispersion, 

On peut remarquer que le succès de cette première expérience est dû 

essentiellement à une circonstance expérimentale très favorable qui est la 

bonne séparation des effets d'absorption et de dispersion. Cette circonstance 

correspond malheureusement à des signaux extrêmement faibles. Un calcul thé- 

orique montre que l'amplitude du maximum d'absorption dans les conditions de 

l'expérience (Enregistrements 1 ,  2, 3) est environ 70 fois plus faible que 

celle de la raie de sonde. C'est pour cette raison sans doute que la dispersion 

conduisant à un signal du même ordre de grandeur n'avait pas été mise en évi- 

dence précédemnent. La rotation de phase correspondant à la variation d'andice 

observée est de lbrdre du millième de seconde par centimètre de propagation. 

Ce résultat est meilleur que celui qui est obtenu avec les meilleurs réfrac- 

tomètres optiques O [31] . La variation de fréquence de résonance de la 
cellule correspondante est de l'ordre de 300 HZ, 

Il est évident que le procédé de réglage du chemin optique de la 

cellule rend les expériences précédentes particulièrement longues et délicates, 

Il est donc nécessaire de mettre au point un appareillage mieux adapté et, 

si possible, plus sensible. Avant d'effectuer cette mise au point, nous avons 

essayé de donner une interprétation de ces premiers résultats. 

II - 2 Traitement théorique- 

Les traitements théoriques explicites de la dispersion sont générale- 

ment faits sur des systèmes à deux niveaux d'énergie [la 1173 ou soumis à 

une seule irradiation [15] . Les études effectuées sur les systèmes à trois 

niveaux d'énergie ne comportent pas de calcul du terme de dispersion Ela 

l2] 1131 1142 ou ne s'appliquent pas au problème particulier étudié [322 l 3 3  . 
Karplus et Schwinger fi51 ont montré que le formalisme de la matrice densité 

r361 r37] s'applique à ce problème et ont établi l'équation à laquelle satisfait 
Y- 

l'opérateur densité p(t) : 

go(t) = 
exp [-H( t, kT] 

Tr iexp [-~(t)/~~]l 



P ( t )  e s t  l s s p é r a t e u r  d e n s i t é  correspandanc à l ' h a m i ~ t o n i e n  per turbé  H(t) 
O 

pour un temps Slgé,, D(L) e s t  un opéra teur  henni t ique  de t r a c e  n u l l e  représen- 

t a n t  l e  désEqui I ibre  par  r appor t  5 l a  d i s t r i b u t i o n  3 (t) L%qua%ion (31 e s t  
O 

l ' é q u a t i o n  u s u e l l e  à l a q u e l l e  s a t i s f a i t  I g s p é r a t e u r  d e n s i t é  complétée par  l e  
D(t) terme de r e l a x a t i o n  - . 

Pour résoudre l ' ê q u a t i o n  (3)  dans Be cas des  é tudes  de double réso- 

nance, on s e  p l a s e  habi tue l lement  dans l a  base des k e t s  propres  de l%amil to-  

n i en  H de l a  molécule i s o l é e  r13 rlg e t  on e f f e c t u e  une décomposition 
O - 

en s é r i e  de Fousaes de l ' o p é r a t e u r  D(t) : 

D ( t )  = 
$,pz- 0 2  

exp [i (PU + c d ' j l  D~~ 

O O + a  ,O 
9 D O ?  

1 
On s e  l i m i t e  pratiquement aux s e p t  composantes D , D 

e t  D Il) Ifl de fréquence o, T U  ; +LI et 2 ( w  i- h l 4 ) .  

La va leur  moyenne de l a  composant& du moment d i p o l a i r e  é l e c t r i q u e  

s e l o n  l a  d i r e c t i o n  des champs é l e c t r i q u e s  appl iqués e s t  a l o r s  donnée par  : 

Seul  D cont r ibue  notablement à ba valeur  de % b  , donne une f a i b l e  

c o n t r i b u t i o n  qui o s c i l l e  en phase avec l e s  champs é l e c t r i q u e s  appl iqués e t  

q u i  n ' e s t  pas  r%sunnante,  La composante de <+- 2 l a  fréquence w peut  donc 

s ' é c r i r e  : 

s impl i f i -ca t ions  dues à l ' h e r m i t i c i t é  de D 

(qu i  en t r aane  1, l e s  c a l c u l s  à ent reprendre  pour e x m a i r e  

l e s  éléments de mat r ice  u t i l e s  de D " des  63  éléments de mat r ice  D:'" bntro- 
1 1 3  

d u i t s  s o i e n t  pa r t i cu l i è r emen t  l ou rds ,  On o b t i e n t  un c a l c u l  beaucoup p lus  s imple 

par  une démarche totalement  d i f f é r e n t e  q u i  permet notamment de f a i r e  appa ra? t r e  - 
ip. - 

rapidement Le terme de d i spe r s ion .  / 341 2 5 1  - 
S o i t  Ho I 'hami l ton ien  de l a  moleculr i s o l e c  e t  V ( b )  l e  t e rme  d ' in t é -  

r a c t  ion  d i p o l a i r e  é l e c t r i q u e  e d t r e  l a  molécule e t  l e  champ électromagnétique 

appl iqué .  On & t a d i e  l e  problsae  dans l e  sous-espace d é f i n i  par  l e s  fonc t ions  
O 

propres  li, de Ho correspondant aux niveaux d5énegi.e Eo, connectés par  l e s  
L 

t r a n s i t i o n s  cens idérées .  



S o i t  t l ' i n s t a n t  de l a  de rn i è re  c o l l i s i o n  sub ie  par  l a  molécule,  
O 

En t r e  deux chocs, l a  v a l e u r  moyenne de l a  composante du moment d i p o l a i r e  

su ivan t  l e  champ é l e c t r i q u e  appl iqué  s ' é c r i t  

" désigne l ' opé ra t eu r  composante du moment d i p o l a i r e  dans l e  po in t  de vue 

de ~ c h r o d i n g e r  e t  ~ ( t )  l a  ma t r i ce  d e n s i t é ,  En e x p l o i t a n t  l e s  l o i s  de t rans-  

formation de l a  mat r ice  d e n s i t é  e t  l ' i n v a r i a n c e  de l a  t r a c e  dans une t rans-  

formation u n i t a i r e ,  ( 6 )  peut  encore s % é c i r e  : 

.u> - T r  [U ( t , t o )  P ( t o )  U' ( t ,  t o )  u = T r  h ( t o )  vH ( 7 )  

où U ( t , t  ) désigne l ' o p é r a t e u r  d 'évolu t ion  a s soc i é  à H 9 V ( t )  e t  où vH( t )  
O O 

désigne l ' opé ra t eu r  correspondant  à 
Fi s  

dans l e  po in t  de vue de Heisenberg. [38] 

L' opéra teur  p ( t  ) e s t  d é f i n i  pa r  
O N t o )  

La présence de V(t)  i n t r o d u i t  dans ~ ( t  ) des termes non diagonaux qui 
O 

jouent  un r ô l e  important dans l e  c a l c u l  de Karplus e t  Schwinger, 

Dans n o t r e  problème, l ' exp res s ion  généra le  de cv' s ' é c r i t  : 

Les éléments diagonaux e t  non diagonaux de vH ( t ,  t o )  s o n t  du même 

o r d r e  de grandeur ; en revanche, l e s  termes diagonaux e t  non diagonaux de 

(t ) d i f f è r e n t  d'un o r d r e  de grandeur par  rappor t  à l a  p e r t u r b a t i o n  V(t) [15]. t 0 

Dans un c a l c u l  au premier o rd re ,  il e s t  donc l ég i t ime  de nég l ige r  l e  deuxième 

terme de l%qua t ion  (9) e t  d ' é c r i r e  : 

où po e s t  l ' opé ra t eu r  d e n s i t é  a s s o c i é  à l ' hami l ton ien  H de l a  molécule I s o l é e ,  
O 

On re t rouve  l 'approximation e f f e c t u é e  par  Javan [12] dans l e  c a l c u l  de l 'ab-  

s o r p t i o n ,  Dans l e  cas du système à deux niveaux d ' éne rg i e ,  nous avons s a l e u l é  

exp l i c i t emen t  l a  con t r ibu t ion  au moment d i p o l a i r e  a i n s i  négl igée  e t  montré 

que c e t t e  approximation é t a i t  par fa i tement  j u s t i f i é e .  Le ca l cu l  correspondant 

e s t  r ep rodu i t  dans l 'appendice 1. 
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Il faut remarquer que l'opérateur v est de trace nulle ; il en est s 

donc de mGme de qui se déduit de ii par une transformation unitaire. Dans 
s 

l'estimation de la trace (IO), il est donc possible dséllmPner un des éléments 

de matrice diagonal de (t,to) et dkxprimer le moment dipolaire P partIr 
H 

des différences de population i . 1 po / i : - c: j I C  l j  - 
O - Pi - P j  - 

L'étape suivante du calcul consiste à tenir compte des phénomènes de 

chocs. L'écriture des équations (1) (2) (3) dans le formalisme de KârpLus et 

Schwinger ou de P%quation (7) qui leur correspond suppose admise l%hypothEse - 
des collisions fortes i l  91 La durée dynteraction est très courte par rapport 

à la période des champs appliqués et, juste après le choc, la molécule peut 

occuper ses di£ férents niveaux d'énergie ; la probabilité d 'osccpatisn de 

chaque niveau est dsnnge par la matrice densité associée à la valeur insfan- 

tanée q(to) de l'hamiltonien perturbé. On admet de plus que la distrrbution 

des chocs est une distribution de Poisson caractérisée par la durée moyenne I 

séparant deux choss (molécule-molécule ou molécule-paroq. En posant O= t - tR, - " 
la valeur moyenne ~ ( t )  du moment dipolaire compte-tenu des chocs s'écrit : 

1 0 0  

o C v (t, t-O)> de 

En général, l'expression (11) fait apparaître des réponses aux fré- 

quences de divers champs appliqués. Pour Pacun de ces fréquences, les ternes 

en phase et en quadrature avec le champ 6Pestrique définissent respectivement 

la dispersion et l'absorption du gaz à cette fréquence, 

Il faut remarquer que le formalisme précédent nécessite une egnnais- 

sance explicite de I'opérateua: d'évolution ~ ( t ,  t ) associé 2 l % a r n î l t ~ ~ i - . n  
o 

perturbé H(t) et que l'essentiel de la mise en oeuvre de se fonpahwrne ré i .de  

dans le calcul de U (t, t C' est précf sément parce que nous dispo..ms dd I à 

des résultats de ce calcul son application à notre prcblkmr  r 5 -  p n r + l -  

culièrement commode, 

II - 3 Application au système à trois niveaux d'énergie 

Nous avons rappelé dans le chapitre I les expressrcns des 4lémrn~s de 

matrice de l'opérateur d'évolution ut(t,o) dans le point de vue d5ntesra-ry%one 

Il est nécessaire dans un calcul de susceptibilité diélectrique QG la phase 
joue un rôle important de disposer de ces éléments de matrice poux un instant 

to de choc quelconque. $n effectuant le calcul de la perturbation dans le poins 

de vue d'interaction pour t différent de zéro, on montre faciLement que l%é- 
O 

quation (7) devient : 



Cet te  équat ion s e  dédu i t  de l ' équa t ion  ( 7 )  p a r  La t r a n s f o m a t l s n  : 

Les éléments de ma t r i ce  de Uf( t , t -O)  s e  dédbisent  des  équat ions  '(8) 

à I(16) pa r  l a  mgme transformation.  

En v e r t u  des r è g l e s  de s é l e c t i o n  indiquées précédemment, l a  matr ice 

de l ' o p é r a t e u r  composante du moment d i p o l a i r e  su ivant  l a  d i r e c t i o n  des champs 

appl iqués  s ' é c r i t ,  dans l e  p o i n t  de vue de ~ c h r o d i n ~ e r  : 

où p '  e t  p s o n t  dks no ta t ions  abrégées des éléments de mat r ice  P 12 e t  '23" 
La mat r ice  du moment d i p o l a i r e  dans be po in t  de vue de Heisenberg s ' é c r i t  : 

Dans l a  base c h o i s i e ,  b ( t , t o )  e s t  une mat r ice  diagonale  dont l e s  

éléments de mat r ice  s ' é c r i v e n t  : 

i E  j O  
< i 1 U o ( t , t o )  1 i > = exp (-T) (16) 

Des équat ions (15) e t  (16) ,  on dedui t  l e s  éléments de mat r ice  diago- 

naux de p ( t , t  ) seu l s  u t i l e s  dans n o t r e  c a l c u l  : 
H O 

- i w l  O - i w  O 
O * O 

< 1 IvH( t , t o ) l  1 > = 2Re ' e  U '  U '  + p e  21 1 1  



L 'app l i ca t ion  de l ' é q u a t i o n  (10) condui t  à d'expression su ivante  

du moment d i p o l a i r e  moyen : 
O O k' 

p ( t . t o )  ' = p l  < 1 I y H  ( I ; * p 2 ' 2  1 1 ,  H 1 2  * + p3 %. 3 I k H  1 3 ( 2 0 )  

Par a i l l e u r s ,  . l e s  éléments de mat r ice  de r iH(t , t  9 satisfont à !'équa.- 
O 

t i o n  générale  : 

que l ' o n  peut  d ' a i l l e u r s  v é r i f i e r  expl ic i tement  dans ce c a s  par t icu1:er  à 

p a r t i r  de ( 1  7 )  ( 8 )  9 Ceci nous permet d 'é l iminer  l e  terme 3 1 p H  1 3 a 

de l ' é q u a t i o n  (20) pour f a i r e  appa ra î t r e  l e s  d i f f é r ences  de populat ions e n t r e  

l e s  niveaux 2 e t  3, d 'une p a r t ,  e t  1 e t  3 ,  d ' a u t r e  p a r t  : 

Ce procédé a  l ' avan tage  de séparer  l e s  con t r ibu t ions  des termes re- 

l a t i f s  aux,processus à un e t  deux quantums, comme il e s t  habi tue l  de l e  f a i r e ,  

II f au t  cependant remarquer q u ' i l  ne s ' a g i t  i c i  que d 'un a r t i f i c e  de c a l c u l .  

Par  a i l l e u r s ,  on peut  montrer que l e  premier terme des éléments de 

mat r ices  de uH( t , t o )  cbrrespondent  à l a  Composante de < p ( t , t  1 à l a  fréquence 
O 

de pompe w 9 .  S i  on s e  l i m i t e  aux phénomènes observés à l a  fréquence d e  sonde, 

on é c r i t  : 
- i w  O 

lu O * 
< I l  p H ( t , t o )  I l -  = 2 R e  b e  ! u ' u ' (23) 

2 1  31 1 

W 
où v ( t , t  ) représente  l a  p a r t i e  de I k p é r a t e u r  c correspondant 5 l a  réponse 

H O u H 
â l a  fréquence w. Compte-tenu des expressions L.(8) à I ( 1 6 )  des eléments de 

mat r ice  u ' i j  e t  de l a  t ransformat ion  LI.(13), on peu t ,  au p r i x  d'un c a l c u l  

assez  pén ib l e ,  ob ten i r  l e s  formes e x p l i c i t e s  de 

Io I ~ I ~ E  , l x t !  2 
1 Q H ( ~ , L - - U )  1 1  = -  

2 2 
s i n  y 0  y (c-uspi-eoçRil  coi; ss 

-fi r2 (n -Y 1 
r 
1. 

4- (Q s i n  y@- y s i n  $10) s i n  ut  1 (25) 



W 
'. 2 luH(t,t-O) 2  > = - ib12e 

cos u t  
2 2 

i 2  a '  y(a+ix1)  s i n  -0 (cos yG- cos  R O ) 
4 h u2 (Q -Y ) 

2 
c [2 i. ( M U ' )  s i n  GO - (2  y t a1R) s i n  y@] 2  rcos  y 8 i 

i v 1 2 ~  s i n u t  , -- 2 
2 2  

i 4 y ( % + a t )  cos  y0 (cosyO - cos RO ) 
4 4 y 2  (fi -Y ) 

2 - ai  s i n  y@ 12 y(ci+at) s i n  fi O - ( 2 ~  + a' fi ) s i n  ] .. (26) 

Dès ce  s t a d e  du c a l c u l ,  on v o i t  a p p a r a î t r e  dans l e s  éléments de ma- 

W 
t r i c e s  de  !J (t,%-O) deux composantes respectivement en quadrature e t  en phase 

H 

avec l e  champ é l e c t r i q u e  de  sonde, Ce r é s u l t a t  se  re t rouve  dans l ' exp reçs ion  

de LI ( t ,  t-O) > e t  également dans c e l l e  de T ( t )  En e f f e t ,  <(t) s e  dédu i t  

de " u(t, t-O) , par  un c a l c u l  de  moyenne e f f e c t u é  s u r  l a  s eu le  v a r i a b l e  0 e t  

chacun des termes de (25) e t  (26) appara?t comme un produi t  d h n e  fonc t ion  ne 

dépendant que d e  t par  une fonc t ion  ne dépendant que de  O .  

En r a i s o n  du' choix e f f e c t u é  sur  l ' o r i g i n e  des  phases des  champs éYee- 

t r i q u e s ,  l e s  termes en quadra ture  e t  en phase s u r  l e  champ de sonde sont  res-  

pectivement l e s  t e r n e s  en cos UI t e t  en s i n  w t des expressions (25) (261, Les 

premières peme tken t  de  r e t rouve r  l e s  r é s u l t a t s  r e l a t i f s  à l ' a b s o r p t i o n  e t  l e s  
u  W 

seconds que nous noterons c1 um 1 1 : .  e t  "2 1 2  sont  responsables  des 

phénomènes de d i spe r s ion .  La va leur  moyenne <li+'de l a  composante du moment d i -  

p o l a i r e  en phase avec l e  champ é l e c t r i q u e  de sonde s % c c i t  : 

Les deux termes de (2%) f o n t  appara? t re  l e s  cont r ibus ions  2 l a  d i s -  

pe r s ion ,des  processus à deux quantum e t  a un quantum. Le c a l c u l  de l a  moyenne - 
ii ( t )  s u r  l e s  chocs s ' e f f e c t u e  à l ' a i d e  de l r 6 q u a t i o n  ( 1  I )  e t  ne p ré sen te  4 

pas de d i f f i c u l t é  de p r inc ipe .  On en  dédui t  faci lement  l e s  eon t r ibu t lons  

x i I  e t  x V 2  des processus à un e t  deux quanrums à l a  p a r t i e  r é e l l e  X '  de l a  

suscep t i b i l i  t é  d i é l e c t r i q u e  : 



avec 
2 T 2 î  D & ( 1  ,+ 4 y2,:=) 1 * ( " y  - 1  1 * - - J (30) 

et où no représente le nombre de molécules par unité de volume occupant le ni- 
i O 

veau d'energie E ;  2 l'équilibre thermodynamique en lkbsence de champs électriques, 
J. 

L'indice N d'un gaz à basse pression 6tant très vo5sin de l'unité, la 

variation d'indice AN due au pompage peut s%écrlre : 

Les équations (28) (29)  (30)  montrent que cette variation d'indice est 

fonction des fréquences, des conditions de pompage et du temps de aelaxatian, 

Nous donnerons dans le paragraphe 11.4 une exploitation numérique de ces Gqua- 

tions dans des conditions voisines des conditions expérimentales II,B* 

II - 4 Exoloitation numériaue des Calculs Théoriaues 

Les données expérimentales des études 1 1 - 1  étant les suivantes : 

A partir des deux dernières données, on peut estimer la valeur du 

paramètre réduit z [23 : 

2 25 

la tabulation de l'absorption P et de la variation d'lndiee AM sa 

font également sur des grandeurs réduites P%P et AN/ . Par convention, 
O 

aNo Po 
est l%bsorpcion correspondant au maximum de la raie de sonde en l'absence de 

pompage, Dans la mgme condition, la courbe de dispersion associée 2 Pa rase  

de sonde présente un maximum et un minimum situés de part et dbucre de Ba 

fréquence w de La transition. AN est le module de la variation de IYnd~êe 
,O o 

entre ces deux extremums : 

Pour abEger les notations, nous désignerons usueb%ement P!P ec o 
ANXBN par P et N car la confusion n'est guere possible, 

O 

La figure 5 donne les résultats de h%xploitation nmér~que dans 

les cas M' = 002 et M' = 1.96 correspondant respectivement aux eniegxsrrements 

4,5 et % , 2 , 3  de la figure 4 ,  





- 2I - 
La correspondance entre résultats théoriques et expérimentaux est bonne. Le 

phénomène de dispersion le plus important est bien observé au voismage de " 

Le rapport entre lhplitude des phénomènes de dispersion pour les deux va- 

leurs de M h s t  du mzme ordre que le rapport expérimental et on vérifie confor- 

mément aux enregistrements 4 et 5 qu'à faible parametre de pompage le teme 

de dispersion diminue beaucoup moins rapidement que le terme dhbsorptàsn- Ceci 

explique que l'absorption disparaisse dans le bruïc alors que la dispersion est 

encore nettement visible. 11 faut noter cependant sur les courbes thésr~ques 

l'existence d k n  faible effet de dispersion au voisinage de la fréquence z B  

égale à - z, Sur les enregistrements expérimentaux, cet effet est masqué par 
l' absorption qui se produit à la même fréquence dans le sas M L  1 - 9 6  et 

disparaPt dans le bruit dans le cas M' = 0,2, Une étude expérimentale plus 

approfondie devrait nous permettre de mettre en évidence cet effet, 

A fort paramètre de pompage (Mt - 201, l'absorption augmente consi- 
dérablement alors que l'amplitude du terne de dispersion ne varie guere, ka 

figure 6 met en évidence ce phénomène, Pour faciliter les comparaisons, sous 

avons adopté le même rapport: entre les échelles P et N que précédemment, On 

conçoit que les phénomènes de dispersion soient entièrement masqués pax l b b -  

sorptbon, On peut cependant constater que cbst dans ces conditions que les 

effets de dispersion au voisinage de z'  - - z sont les plus importants, 

Il faut remarquer que les études précédentes sont des études en 

fonction de la fréquence de pompe de l'indice du gaz à la fréquence de sonde, 

Dans ce cas, i.1 n'y a, à priori, aucune relation entre figures d'absorpt~on 

et de dispersion, Ceci nous a permis d'observer des effets de dispereron 

importants pour des fréquences de pompe associées à de faibles absaspraonç 

et vice-versa, En revanche, dans les études en fonction de la fréquence de 

sonde, les deux phénomènes sont intimement liés ; on peut notamment espérer 

les connecter par une extension des relations de Kramers-Ksonig 2 notre pro- 

blème. 

II - 5 Relation de Kramers-Kronig, 

On peut facilement exprimer l'indice n du gaz et la puissance absorbée 

par unité de volume en fonction des parties réelles x h e t  X"  de la susêeptf- 

bilité diélectrique X. 

où E et w sont l'amplitude et la fréquence du champ appliqué, 



Figure 6 : Etude thborique de i'indice et de l'absorption A frkquence de sonde f i e  

(z = 25). Cas du pompage fort. 



Ces r e l a t i o n s  supposent (n-1) p e t i t  e t  Ba suscep tbbx l l t&  magnetnque du gaz ne- 

g l i g e a b l e .  On peut  imaginer de  l i e r  l a  puissance absorbée e t  l'endice par  

l ' i n t e r m é d i a i r e  d'une r e l a t i o n  de d i spe r s ion  e n t r e  X" e t  x ' ,  D e  miznÿère gén9- 
= - -  

r a l e ,  une r e l a t i o n  de d i s p e r s i o n  ou r e l a t i o n  de Kramers-Kronig ;39:4O, e s t  

une r e l a t i o n  i n t é g r a l e  de l a  forme : 
'a3 , j 3, I m  

Re f (a)) = - - db1 (34) 
2 

O u2 - Lo 
1 

e n t r e  l e s  p a r t i e s  r é e l l e s  e t  imagina i res  d'une q u a n t i t é  dgpendant de la fré- 
1 quence Dl1, Dans l e  cas p a r t i c u l i e r  de l a  s u s c e p t e b i l i t é  d i é î eç t rxque ,  d a s i -  

gnons p a r  E ( t )  l 'ampli tude du champ é l e c t r i q u e  e t  par  M(t) I 'ampli tude de la 

composante de l a  p o l a r i s a t i o n  é l e c t r i q u e  su ivant  c e  champ. On peut  c o n a l d é ~ e x  

M(t) comme l a  réponse du système à l "excitation E( t )  , 5 2 1  9 3 1  . En pro- 

longeant  ~ ( w )  dans l e  domaine de fréquences négat ives  p a r  l a  s e l a r ron  

l a  r e l a t i o n  de d i spe r s ion  s  ' é c r i t  043 : 

L'établ issement  de l a  r e l a t i o n  ( 3 6 )  repose s u r  l e s  hypothèses survantes  5% : 
A/ L i n é a r i t é  du mi l ieu  : s i  M l ( t )  e t  M2(f) sont  l e s  réponses aux champs 

é l e c t r i q u e s  El(t) e t  E ( t )  respect ivement ,  l a  réponse au champ E l ( t )  + E 2 ( t )  2 
e s t  é g a l e  à Ml ( t )  % M2(t). 

B/ Les p r o p r i é t é s  du gaz ne dépendent pas explicitement.  du rremps- Sb TCr )  

e s t  la réponse à une impulsion de Dirac ($1 de champ é l e c t r i q u e ,  l a  rPp3nse 2 

une impulsion 6(t - t o )  r e t a r d é e  de ta se ra  un s i g n a l  T ( t - t  ) Ggalemenr r e i a r d é  
O 

O 0 -  0 

de  to. La réponse M(t) à un s i g n a l  quelconque E ( t )  s ' 6 e r i t  donc -41- $2 : 

Mt., = 1'- T ( t  - t" E ( t U )  d t !  (37) 

C/ H y ~ o t h è s e  - de  c a u s a l i t é  : l e  moment d i p o l a i r e  du gaz ne peut pas appa - 
r a î t r e  avant le  champ é l e c t r i q u e  qu i  l y n d u i t ,  La fonc t ion  T ( T )  e s t  donc n g l l e  

pour ,: n é g a t i f .  

On peut  remarquer que l e  c a l c u l  de la d i spe r s ion  à une fréquence désemrnée  

suppose l a  connaissance de l a  t o t a l i t 6  du s p e c t r e  d ' abso rp t ione  



Pratiquement,  l e s  r a i e s  d 'absorp t ion  ayant une la rgeur  t r è s  f aab le  devanr 1â 

d i s t ance  e n t r e  deux r a i e s  success ives ,  on peut  c a l c u l e r  l a  d r spe r s ion  au  voi- 

s inage  de l a  fréquence w d h n e  t r a n s i t i o n  en  l a  cons idérant  corne s e u l e  t ran-  
O 

s i t i o n  du s p e c t r e ,  Les termes a i n s i  nég l igés  son t  du même ordre  que ceux né- 

g l i g é s  dans l ' approximat ion  résonnante,  

Dans l e  cas  des  expériences de double résonance, l e s  hypothèses né- 

c e s s a i r e s  à l ' 6 ê r i t u r e  des  r e l a t i o n s  de Kramers-Kronig ne p a r a i s s e n t  pas  à 

p r i o r i  s a t i s f a i t e s ,  La p o l a r i s a t i o n  d i é l e c t r i q u e  du gaz soumas à La double 

i r r a d i a t i o n  n ' e s t  pas l a  somme de c e l l e s  q u i  s o n t  c r é e s  aéparêment pa r  l a  

pompe e t  l a  sondepuisque précisément l e  champ de  pompe i n t r o d u i t  une madif i -  - 
c a t i o n  de l ' a b s o r p t i o n  de sonde. Bolton e t  Troup y57 o n t  é t u d i é  L e  que de- 

vena ien t  Les r e l a t i o n s  de  Kramers-Kronig en présence d ' e f f e t s  non l a n é a i r e s  

mais l e u r s  r é s u l t a t s  s o n t  r e l a t i f s  exclusivement à des  r a l e s  l o ren tz i ennes  

é l a r g i e s  par  s a t u r a t i o n  e t  ne peuvent s ' é t e n d r e  à n o t r e  cas  qu i  n é = e s s l t e  un 

t r a i t emen t  d i ~ e s t .  

S i  on nég l ige  l e s  e f f e t s  de s a t u r a t i o n  de sonde, on peut n o t e r  que 

l e  gaz s e  comporte comme un m i l i e u  l i n é a i r e  p a r  r appor t  au s i g n a l  de sonde, 

On peut  donc d é f i n i r  un système l i n é a i r e  S q u i  s e r a i t  c o n s t i t u é  du gaz,  du champ 

de pompe e t  d 'un f i l t r e  qui  é l i m i n e r a i t  de  l a  grandeur  de s o r t l e  M ( f )  Sa m m -  

posante  à l a  fréquence de pompe. Il f a u t  remarquer qu 'un t e l  f i l t r e  e s t  effec- 

tivement employé dans l a  technique expérimentale ,  L e  systsme S  s a t i s f a i t  2 

t o u t e s  l e s  hypothèses r equ i se s  sauf éventuellement c e l l e  qul  préconise  Bdgn- 

dépendance e x p l i c i t e  pa r  rappor t  au temps, Ce t t e  hypothèse n ' e s t  s a r ~ s f a i t e  

que dans l a  mesure où l a  réponse macroscopique du systsme à l a  p e r t u r b a t i o n  de 

sonde ne dépend pas de l ' o r i g i n e  de temps (ou de phase) adoptée pour l e  champ 

é l e c t r i q u e  de pompe. C e t t e  condition e s t  e f fec t ivement  r é a l i s 6 e ; ~ n  daphaisage 

$ '  du champ é l e c t r i q u e  E '  de pompe a  pour e f f e t ,  dans l e  t r a i t emen t  résonnant  

de transformer x' en x'e"'. Les éléments de marr ice  de I f o p é r a t e u r  diévolurion 

dans l e  p o i n t  de vue d ' i n t e r a c t i o n  ne d i f f e r e n b  de ceux obtenus pour $ "  = o 

que par  un f a c t e u r  de phase qu i  n ' a f f e c t e  pas  l e s  probabihr téç  de t r a n s i t - o n  

Pa l  e t  P correspondant aux processus à deux e t  un quantum : 3  2 

La p r o p r i é t é  é t a b l i e  au  niveau des processus é lémenta i res  s%étend fa- 

cilement à l'ééchekle macroscopique, 

Il  e s t  donc p o s s i b l e  d ' é c r i r e  une r e l a t i o n  de d i spe r s ion ,  



Théoriquement, c e t t e  r e l a t i o n  permet de c a l c u l e r  l ' i n d i c e  du gaz à parP-,ir 

de l a  pu issance  absolue correspondant aux processus à un e t  deux quantzms, 

Cependant, on peut s e  demander s ' i l  n ' e s t  pas  poss ib l e  d ' é t a b l i r  une cor- 

respondance e n t r e  l e s  termes X'  e t  XI'] a s soc i é s  au processus 2 un quantum 
J 

e t  l e s  termes X I 2  et F I 2  a s soc i é s  au  processus à deux quantums. il e s t  bien 

év ident  que s i  l ' o n  admet que ces  termes correspondent 2 deux proLessus phy- 

s iques  d i s j o i n t s ,  une t e l l e  s é p a r a t i o n  e s t  p o s s i b l e ,  On d o i t  n o t e r  cependant 

qu"xpérimenta1ement il e s t  impossible  d 'observer  séparément l e s  termes à un 

e t  deux quantums e t  que dans l e  c a l c u l  théor ique  de l a  d î spershon,  Sa çeparat ion 

en  termes à un e t  deux quantums r e l è v e  de l a  pure convention, Pratiquement,  
O O x;> e t  x 1 I 2  s o n t  propor t ionnels  aux d i f f é r e n c e s  de popula t ion  (nî - n3) e t  

O O 
( n l  - n ) q u i  s o n t  incommensurables. On peut  sans ambigu?té f a i r e  correspondre 

3 
ces termes aux termes de d i s p e r s i o n  à un e t  deux q u a n t m s  e t  6cx l r e  : 

On peut  exprimer X I '  e t  X" à p a r t i r  des puissances  P I  e t  P absorb6ea 
1 2 2 

par  u n i t é  de  volume e n  u t i l i s a n t  1' équat ion  (33) A l 'approxbmation résonnante,  

on peut  dans c e t t e  r e l a t i o n  confondrew e t  w : 
O 

2 P I  (W) 2 P2(W) 
x" (W) = 

1 ; x 1 I 2  Cu) = 2 ( 40 )  
E W E~ 

O O 
E W B  

O O 

Des express ions  I ( l 7 )  e t  I(18) de P e t  Pa ,  on dédu i t  imGdiatement 
1 

c e l l e  de X" a - 



x" 1 xIt2 

On peut  remarquer que - e t  - p r é s e ~ ~ t e n t  l e s  mêmes pôles  tous 
W -w 

1 
W -w 

s imples  d é f i n i s  par  : 1 

( Y '  QI) 7 = L i u 1  - - w ( 4 3 )  

Soient  a  e t  b  l e s  pô les  ayant  une p a r t i e  imaginaire  s t r i c t emen t  posl- 

t i v e  ; a e t  b l  l e s  r é s i d u s  correspondants  de X" 1' 
a 2  e t  b 2  l e s  r é s i d u s  cor- 

1 
respondants  de  X" On peut  é c r i r e  : 2 "  

où (c) e s t  l e  contour fermé du p lan  complexe r ep ré sen té  s u r  l a  f i g u r e  7, (k) 

e s t  l e  demi-cercle de rayon R parcouru dans l e  sens d i r e c t  e t  ( Y) l e  demi-cer- 

c l e  de  rayon P parcouru dans l e  sens n é g a t i f .  Par a p p l i c a t i o n  du ~h$orSme des 

r é s i d u s ,  de  l a  formule de Cauchy e t  du lemme de Jordan  $ & 8 j  -7 , l e  r i5au l ta ' c  

précédent  peut  s % c r l r e  o 
r 

Pratiquement,  à l ' approximat ion  résonnante,  il n'est pas né -e s sa i r e  

d ' u t i l i s e r  l e  prolongement ana ly t ique  de ~ ( w )  dans l e  domaine des fréquences 

néga t ives .  

Les pôles  sont  s i t u é s  au vois inage  de w e t  l e s  r é s u l t a t s  préeédents  
O 

s o n t  va l ab le s  s i  R '> 1 a-wo / ; / b-wo / . Ceci e s t  faci lement  s a t r s -  

f a i t  avec un rayon R t r è s  i n f é r i e u r  à w . On peut sans mod i f i ca t ion  a p p l ~ q u e r  
O 

l e s  r e l a t i o n s  précédentes  à l a  v a r i a b l e  il : 

L ~ S  pôles  s ' é c r i v e n t  a l o r s  : 



Figure 7 : Relation de Krarners-Kronig. Contour d'intégration dans le plan complexe. 



Expl ic i tons  l e  c a l c u l  dans l e  cas  du terme à deux quantums a 

La p a r t i e  r é e l l e  du double de l a  somme des  r é s i d u s  coinpense exactement 

l a  c o n t r i b u t i o n  du terme X" (R) e t  l a  p a r t i e  imaginaire  pemec de r e t rouve r  2 
l a  va leur  de X\ obtenu précédemment : 

O 

où D e s t  dé£ i n i  par 1' équat ion  (30) . 
On peut  b ien  en tendu e f f e c t u e r  l a  même v é r i f i c a t i o n  su r  les  termes 

à un qlantum. 

Pour i l l u s t e r  l e s  r e l a t i o n s  de  Kramers-Kronig, nous avons calenlé, 

dans un cas  p a r t i c u l i e r ,  l e s  v a r i a t i o n s  de  l ' i n d i c e  e t  de l a  puissance ab- 

. so rbée  en fonc t ion  de l a  f réquence de sonde, Nous adoptons une fréquence & "  

de  pompe a s s e z  d i f f é r e n t e  de v ' ~  (2' = 5) pour o b t e n i r  une bonne sépa ra r inn  

d e  l ' ex t ra -absorp t ion  e t  de l a  résonance c e n t r a l e .  



Le paramètre de pompage est choisi de telle sorte que les amplitudes des 

deux maximums d'absorption soient du même ordre de grandeur (Mt = 100). La 

figure 8 met en évidence la relation entre l'absorption et la dispersion liées 

aux processus à un quantum (Pl, N ) d'une part et à deux quantums ( P ~ ,  N ~ )  1 
d'autre part. 

Pour chacun de ces processus, la figure de dispersion se compose de 

deux termes situés au voisinage de l'extra-pic et de la résonance centrale 

et dont l'amplitude est proportionnelle à celle du terme d'absorption corres- 

pondant. 

Pdur mettre en évidence les propriétés de la susceptibilité, il est 

assez usuel de la représenter par le diagramme obtenu en portant xP(w) et ~"(w) 

respectivement en abcisse et en ordonnée 1443 r461 l4473 . Il s'agit d'une re- 
présentation paramétrique de la susceptibilité dans le plan complexe, Ce dia- 

grame est caractéristique de la forme des raies ; pour une raie lorentzienne 

il se réduit à un cercle. C'est le cas précisément des raies rencontrées dans 

notre domaine expérimental en simp,le irradiation et en absence de saturation, 

La figure 9 donne le diagramme obtenu en double irradiation pour la suscep- 

tibilité totale X( = x +X ) dans les conditions de la figure 8 (z' = 5, M' = 1 2  
100). Le résultat fait apparaître deux cercles correspondant aux composantes 

de l'absorption ; ces deux cercles sont légèrement déformés en raiscn du 

recouvrement partiel de l'extra-pic et de la résonance centrale. On en déduit 

que le profil des deux composantes d'e l'absorption est pratiquement lorentzien ; 

nous montrerons ultérieurement que ces deux composantes sont affecté@dtrès 

différemment par une augmentation de la puissance de sonde, 

II - 6 Conclusion et Dronramme d'étude ex~érimentale 

~ a n i  une circonstance expérimentale particulière et en utilisant une 

puissance de sonde très faible, nous avons mis en évidence un phenomène lié 

à une variation d'indice du gaz due au pompage. Parallèlement, nous avons 

développé un calcul utilisant le formalisme de l'opérateur d'évolution. La 

concordance entre résultats théoriques et expérimentaux est très satisfaisante, 

Nous avons montré également que, moyennant une extension du système, on pouvait 

relier l'absorption et la dispersion par une relation de Kramers-Kronig, 



Processus B un qikantnm 

Procesçus à deux quaiatums M'= 100 ; z '=  5 
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Les r é s u l t a t s  obtenus sont  cependant t r è s  f ragmenta i res ,  Dans une 

première é tape ,  nous l e s  compléterons par des  é tudes  des e f f e t s  l i é s  à l a  

s a t u r a t i o n  de l a  t r a n s i t i o n  de sonde. Dans une deuxième é t ape ,  nous e s saye r~ns  

d ' é t end re  l e  domaine expérimental  d 'é tude de l a  d i s p e r s i o n  e t  de donner, en 

p a r t i c u l i e r ,  des r é s u l t a t s  s u r  l e s  phénomènes observés au vois inage  des f r6-  

quences v e t  v '  t e l l e s  que : 



III - Etude expérimentale de la saturation et de la dispersion 

Les études de dispersion dans les expériences de double rGssnanee 

nécessitent la mise au point de techniques et de dispositifs nouveaux, Avant 

de les décrire, nous analyserons l'appareillage utilise pour les étiades d'ab- 

sorption et les résultats quyl nous a permis dPobtenir sur Xes phénomenes dus 

à la saturation de sonde. Nous décrirons ensuite les modifications apportées à 

ce spectromètre pour l'étude de faibles variations d'indice et également un 

spectromètre à cavité bien adapté à un tel propos. Nous analyserons enfin les 

résultats sur la dispersion obtenus avec les deux types de spectrsmStres 

utilisés. 

III - 1 .  Spectromètre pour étude d'absorption - 
Dans la plupart des spectromètres récents fi2 - 'pr13] e-97 l5fl  

destinés aux études de double résonance,on satisfait aux exigences de sensibi- 

lité en réalisant ilne modulation de l'absorption et une démodulation synchrone 

du signal détecté à la fréquence de sonde, L'utilisation de balayage lent des 

fréquences impose dans ce cas l'utilisation de dispositifs de stabilisation des 

frequences de pompe et de sonde r131 - [5 4 . 
Dans le spectromètre décrit par Messelyn C3] , l a  stabilisation des 

fréquences est assurée par des servomécanismes d'asservissement en phase, On 

module l'absorption grâce à une modulation par tout ou rien de la puissance de 

pompe. Nous avons également retenu ces procédés mais nous avons étendu nos pos- 

sobilités expérimentales grâce à des techniques de traitement des signaux par 

échantillonnage et par détection superhétérodyne, 

Nous décrirons les solutions pratiques apportées aux diffgrenks pro- 

blèmes de réalisation posés par le montage hyperfréquence, Zkasservissement en 

phase des oscillateurs, le balayage de leur fréquence, le traitement du signal 

et les mesures de fréquences. Nous indiquerons enfin les performances du spes- 

tromètre ainsi réalisé, 

III - 1 - 1 Montage hyperfréquence 

La cellule d'absorption est réalisée en guide 3 cm (RG52U) surdi- 

mensionné pour les frequences de pompe et de sonde, Elle est constituée de 

. quatre sections de 3 m assemblées à l'aide de coudes î8OoC Nous avons choisi 

des coudes E avec lesquels les réflexions sont moins sensibles. 



Les b r i d e s  de c e s  coudes o n t  une gorge recevant  un j o i n t  t o r ique  pour assurer  

l ' é t a n c h é i t é  des  raccords.  L ' é t anché i t é  à l ' e n t r é e  e t  à l a  s o r t i e  de l a  ce l -  

l u l e  e s t  r é a l i s é e  par  deux f e n ê t r e r  e n  mica d'  épa i s seu r  50 p s e r r é e s  e n t r e  deux 

b r i d e s  avec j o i n t s  i n t e rméd ia i r e s  en indium. Le pompage s ' e f f e c t u e  à une ex - 
t r é m i t é  de l a  c e l l u l e  par un groupe c o n s t i t u é  d'une pompe secondaire  à d i f fu -  

s ion  d ' h u i l e  e t  d 'une pompe pr imai re  à p a l e t t e s .  La comnunication avec l a  ce l -  
L 

l u l e  e s t  a s su rée  par  un o r i f i c e  de  2  cm de s e c t i o n  r é a l i s é  en a b a t t a n t  l a  

p a r o i  du guide s u r  son p e t i t  c ô t é .  

Ceci permet une grande v i t e s s e  de  pompage e t  n ' a f f e c t e  pas  t rop  l a  courbe de 

t ransmiss ion  de n o t r e  c e l l u l e .  Le gaz e s t  i n t r o d u i t  à l ' a u t r e  ex t rémi té  de l a  

c e l l u l e  e t  son admission e s t  con t rg l ée  par  un rob ine t  de f u i t e  à a i g u i l l e  de 

f a i b l e  c o n i c i t é  (Hoke 1335 M4y). La p lupa r t  des expér iences  son t  r é a l i s é e s  en 

régime d'écoulement,  l e  gaz é t a n t  i n t r o d u i t  e t  pompé en permanence. Ceci permet 

de g a r a n t i r  une bonne p u r e t é  du gaz aux press ions  l e s  p l u s  basses  u t i l i s é e s  

(0 ,5  m i l l i t o r r ) .  La p re s s ion  e s t  a j u s t é e  en r é g l a n t  l e  d é b i t  du r o b i n e t  à 

f u i t e .  Ce r ég lage  e s t  rendu p l u s  f a c i l e  en r e f r o i d i s s a n t  l a  r é s e r v e  d'anhydride 

s u l f u r e u . ~  par un mélange r é f r i g é r a n t  carboglace-acétone, ce  qu i  ramène s a  pres-  

s i o n  de  vapeur s a t u r a n t e  à 200 m i l l i t o r n .  La p re s s ion  e s t  mesurée au  mi l i eu  

de l a  c e l l u l e  à l ' a i d e  d 'une jauge de  Mc Leod e t  repérée  par  une jauge de P i r a n i .  

La f i g u r e  10 donne un schéma d'ensemble du spectromètre .  L ' o s c i l l a -  

t e u r  de  sonde e s t  un k l y s t r o n  1,25 cm (E.M.,I. R9675) ,  l e  pompage 5 mm é t a n t  ef - 
f e c t u é  par un ca rc ino t ron  (C.S.F. C O E 40 B). L ' i n t roduc t ion  des deux puissances  

s ' e f f e c t u e  par  des  coupleurs  d i r e c t i f s  3dB en guide RG 53 U .  Le s i g n a l  de pompe 

i n t r o d u i t  par l a  v o i e  d i r e c t e  e s t  pa r t i e l l emen t  piégé par  l a  g r i l l e  de couplage 

mais c e c i  n ' a  guèré  d' importance dans l e s  é tudes  de s a t u r a t i o n  de sonde. Pour 

m a i t r i s e r  l a  puissance impor tan te  i s s u e  du ca rc ino t ron  ( 1 1  W au maximum) e t  

découpler c e l u i - c i  de l a  cha rge ,  nous avons r é a l i s é  une propagat ion quasi-opt ique.  

La pu-issance e s t  aisément c o n t r ô l é e  à l ' a i d e  d e  l a  g r i l l e  à f i l s  p a r a l l è l e s  

p lacée  e n t r e  l e s  deux c o r n e t s .  Le co rne t  de r écep t ion  e s t  s u i v i  d 'un  coupleur 

20 dB. L ' a  e e n a a t e u r  c a l i b r é  (HITACHI M1513), p l acé  dans l a  vo ie  l a t é r a l e  

permet, en  maintenant l e  s i g n a l  du dé t ec t eu r  X '  à un niveau cons tan t ,  d ' o b t e n i r  

un r e p è r e  p r é c i s  de l a  pu issance  de pompe (donnéere la t ive) .  

Nous disposons de  l a  p o s s i b i l i t é  de moduler pa r  t o u t  ou r i e n  l a  puissance de 

pompe. Pour é v i t e r  que c e t t e  modulation ne per turbe  gravement l e  fonctionnement 

de l a  source hyperfréquence, nous avons abandonné l e  modulateur précédemment 

u t i l i s é  pour l u i  s u b s t i t u e r  un c i r c u l a t e u r  cornmutable. En l ' absence  d ' e x c i t a t i o n ,  

ce c i r c u l a t e u r  fonc t ionne  s e l o n  l a  séquence 1 ,  2 ,  3, 4 e t ,  en l u i  appl iquant  

une e x c i t a t i o n  convenable, il fonct ionne se lon  l a  séquence inverse  4 ,  3,  2, 1 .  



Figure 10 : Spectromètre à andes progressives pour étude des phénomènes de saturation 

d'absorption. 
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Spectromètre pour Etude d'Absorption 

: Atténuateur 

: Atténuateur calibré 

: Coupleur directif 3 dB 

: Coupleur directif 20 dB 

: Charge Adaptée 

: Piston de Court-circuit 

: Cireulateur Csmmutable 

: Carcinotron 4 mm C.S.F. COE 40 B 

: Cornet hyperfréquence 5 mm 

: Grille Polarisante Philips 

: Iris résonnant à la fréquence de sonde 

: Klystron de sonde E.M.I. 

: Klystron Ferisol 

: Modulateur C.S.F. 50-75 Mod. 

: Synthétiseur de Fréquence 300 Hz130 MHz Schomandl 

: Ondemètre 

: Oscillateur à fréquence programmable 

: Transition Pyramidale 

: Synchriminateur de Phase Schomandl FDS 30 

: Synchriminateur de Phase Dymec 

: Cristaux détecteurs, méhngeurs ou multiplicatenrs. 

: Multiplicateur 5 MHz -, 200 MHz 

: Synthétiseur de Fréquence 470 - 1 000 MHz 
: Fenêtre de Mica. 



En u t i l i s a n t  l a  t ransmiss ion  de 1 v e r s  2 en  p l açan t  des charges adaptées  

(corne ts )  en  3 e t  4,  on r é a l i s e  l a  commutation cherchée sans v a r i a t i o n  sen- 

s i b l e  de l a  ~ u i s s a n c e  r é f l é c h i e  v e r s  l a  source.  

La puissance  de sonde e s t  i n t r o d u i t e  pa r  l a  vo ie  d é r i v é e  du cou- 

p l eu r  3dB. E l l e  e s t  con t rô l ée  par  un a t t e n u a t e u r  c a l i b r é  ; c e l u i - c i  e s t  p ro té -  

gé  des remontées de l a  puissance de pompe par  un i r i s  résonnant à l a  fréquence 

d e  sonde ( f e n ê t r e  de 1,00 x 4,07 mm) qu i  assure  une a t t é n u a t i o n  de l b r d r e  de 

20 dB à l a  f réquence de  pompe. Un coupleur 20 d ~ p r é l è v e  l a  p a r t i e  de l a  puis-  

sance de sonde n é c e s s a i r e  au  dé t ec t eu r  à deux c r i s t a u x  de l a  cha îne  d b s s e x -  

vissement en phase du k l y s t r o n .  

Le s i g n a l  u t i l i s é  pour l ' a s se rv i s semen t  en phase du carc inot ron  

e s t  p ré levé  à l ' a i d e  d'un coupleur 20 dB avant  l e  d i s p o s i t i f  quasi-opt ique.  Le 

même c r i s t a l  r é a l i s a n t  l a  m u l t i p l i c a ~ i o n  e t  l e  mélange de frgquences,  un a t -  

t enuateur  e s t  n é c e s s a i r e  pour a j u s t e r  l e  niveau à l'optimum, 

A l ' e x t r é m i t é  de l a  c e l l u l e  d 'absorp t ion ,  une charge adaptée d i s s i p e  

l a  majeure p a r t i e  de l a  puissance de pompe. La m o i t i é  de l a  pu issance  de sonde 

e s t  p ré levée  à l ' a i d e  d 'un  deuxième coupleur  d i r e c t i f ,  une s é r i e  de t r o i s  i r i s  

rasonnant  i den t iques  à c e l u i  d é j à  d é c r i t  a s s u r e  une p r o t e c t i o n  de 60 dB con t r e  

l a  puissance de pompe q u i  t r a v e r s e  l a  g r i l l e  du coupleur* Les deux a%t&muateurs 

p l acés  devant l e  d é t e c t e u r  permettent ,  q u e l l e  que s o i t  l a  puissance de sonde 

u t i l i s é e ,  de ma in t en i r  l e  courant cont inu  d é t e c t é  à une v a l e u r  cons t an te ,  Ceci 

permet d'une p a r t  d 'une p a r t  d ' a s su re r  une s e n s i b i l i t é  cons tan te  e t  d ' a u t r e  p a r t  

d ' ob ten i r  un s i g n a l  a l t e r n a t i f  d é t e c t é  directement  propor t ionnel  à l a  puissance 

r e l a t i v e  absorbée.  Ge p o i n t  e s t  pa r t i cu l i è r emen t  important dans l e s  é tudes  de 

s a t u r a t i o n .  

III - 1 - 2 Asservissements en phase des o s c i l l a t e u r s  de pompe e t  de sonde 

I l s  sont  néces sa i r e s  en  r a i s o n  des s t a b i l i t é s  e t  des  p r é c i s i o n s  re- 
143 

qu i se s  par l ' é t u d e  e n t r e p r i s e s  [521[7l].%ont r é a l i s é s  à l ' a i d e  de synchrimina- 

t e u r s  Schromandl FDS 30 dont  l a  fréquence in t e rméd ia i r e  Fi e s t  comprise dans 

l a  gamme 28-32 MHz. Suivant  l e s  expériences e n t r e p r i s e s ,  on adopte une f r é -  

quence f i x e  de  30 MHZ obtenue par  m u l t i p l i c a t i o n  de l a  fréquence d 'un é t a l o n  

de  fréquence 5 MHZ General Radio 1115 B ou une fréquence v a r i a b l e  f o u r n i e  par 

un o s c i l l a t e u r  à fréquence programmable (0 ,F .P . ) .  L 'é ta lon  radio-fréquence 

u t i l i s é  pour l ' a s se rv i s semen t  du k l y s t r o n  de sonde e s t  un s y n t h é t i s e u r  de 

fréquence X E  Rohde e t  Schwartz égal iment  p i l o t é  par  l ' é t a l o n  5 MHZ, 



Ce syn thé t i s eu r  f o u r n i t  des fréquences d i s c r è t e s  de 10 MHZ en  XO MHZ e n t r e  

470  e t  1000 MHZ, Les fréquences in t e rméd ia i r e s  e n t r e  ces fréquences d i s c r è t e s  

peuvent ê t r e  obtenues g râce  à un i n t e r p o l a t e u r  20-30 MHZ, Suivant  l e s  ca s ,  

c e t  i n t e r p o l a é  eur e s t  c o n s t i t u é  par  un syn thé t i s eu r  "Basse Fréquence" 

Schomandl ND30 M ou un o s c i l l a r e u r  2 fréquence p rog ramab le  (Dans l a  s u i t e  du 

t e x t e ,  nous désignerons l e s  oscilLateurd de  c e  type par l e u r s  i n a r i a l e s  O ,F ,P ,  ) . 
I,'étaLon iadiofréqi ience u t i l i s é  gour LFasservissemeni  en phase du 

carc inot ron  de pompe e s t  un k l y s t r o n  2 - 4 ,  3 GHz  (F'érisol O S 4 0 1 )  lui-mgme 

a s s e r v i  en phase 'à l ' a i d e  du d i s p o s i t i f  Dymec 2650 A. Ce t te  premîere s t a b i l i -  

s a t i o n  u t i l i s e  une r ad io£  réquence de 200 MHZ obtenue par  m u l t i p l i c a t i o n  (x40) 

de l a  fréquence de 1-%talon 5 MHZ e t  une fréquence in t e rméd ia i r e  f i  qu i  e s t  

r é a l i s é e  d e  La mZme manière que l a  f réquence in t e rméd ia i r e  Fin 

III - 1 - 3 Balayage des  Fréquences 

Le balayage des  fréquences de sonde ou de pompe e s t  a s s u r e  par  

1' O .F .Po  d e  Sa chcinne d'assertrissement correspondante.Pour l e s  f a i b l e s  inéer -  

v a l l e s  ba layés  ( i n f e s i e u r  à 2 MHZ), l e  balayage peut s ' e f f e c t u e r  a u  niveau de 

l a  f réquence i n t e r m é d i a i r e  Fi du synchriminateus de phase, En revanche, pour 

des  i n t e r v a l l e s  balayés p lus  importants  ( jusque 15 MHZ), il est.  n é c e s s a i r e  

d ' a g i r  au n iveau  de l v i n t e r p o b a t e u r  du s y n t h é t i s e u r  dans Le cas  d'un balayage 

de sonde e t  au  niveau de l a  fréquence intermédial.re f ;  du premier é t age  de 
." 

l a  chaine d 'asserv issement  dans l e  cas  d 'un  balayage de Pa p3mpe ÇignaLons 

l e s  d i f f i c u l t 6 s  que nous avons r encon t r ées  dans l e  balayage du ra rahnot ron  dans 

un la rge  i n t e r v a l l e  de fréquences ; nous avons remédig à ces  d i f f l ê u l é ê s  en u- 
P 

t i l i s a n t  l a  technique de préconduire  /_53] gGnéraLement c i t é e  2 propas des 

asserv issements  en frgquence,  On appl ique  à chaque i n s t a n t  su r  l a  l i gne  du 

ca rc ino t ron  l a  t ens ion  n é c e s s a i r e  pour annuler  l a  tens ion  d ' e r r e u r  du servo- 

mécanisme dvassesv lsâernent ,  On o b t i e n t  approximativement ce r é s u l t a +  en app l i -  

quant à La Ligne une t ens ion  p ropor t ionne l l e  à c e l l e  appl iquée à ~ ~ s ç i l l a t e u r  

programmable, Lorsque l e  c o e f f i c i e n t  de propor",onnabité es t  correctement  

a j u s t é ,  l a  s e u l e  t ens ion  de c d r r e c t i o n  a p p ~ r t é e  par  l e  synchrimanaéeu.r de 

phase e s t  due aux d é f a u t s  de l i n é a r i t e  tension/frtSquence, Pratiquement en 

r a i s o n  du f o r t  courant  de l i gne  du ca rc ino t ron ,  l a  tens ion  de p r ~ c o n d u i t e  ne 

peut  ê t r e  appl iquée  d i rec tement ,  ELJe e s t  appl iquée par  l Y n t e m é d î a ? r e  $\an 

c i r c u i t  p a s s i f  à t r a n s i s t o r s  qu i  e s t  La reêondust ion de c e l u i  r é a l i s é  dans 

l e  synckirimanateur e t  p l acé  en  s é r i e  avec 



En ;aison des  exigences de  s t a b i l i t é  e t  de v i t e s s e  de balayage,  
7 l e s  0 , F . P .  ont  f a i t  l ' o b j e t  d 'une é tude  p a r t i c u l i è r e  L 5 l J  , l e t  éléments 

remarquables l e  sont  ( f i g u r e  1 1 )  : 

- L b s c i l k a t e u r  proprement d i t  de grande s t a b i k i t 6  

- Le c i r c u i t  de commande précédé d 'un c i r c u i t  coT%?cteur m g l l o x a n t  la li- 

n é a r i t é  f réquence-tension,  

- un c i r c u i t  de r é g u l a t i o n  automatique du niveau d e  s o r t i e ,  

LP3sci21-ateur e s t  du type " ~ 1 a . p ~ "  qu i  e s t  peu sensible aux v a r i a t i o n s  

des paxametres de l a é i & n e a t  a c t i f  de l b s c i l l a t e u r .  Le montage e s t  s t a b i l i  s6 

tbermlquemen~ e t  f ~ n c t i o n n e  sous de f a i b l e s  tens ions  b ien  s t a b i i i s é e ç ,  

La commande de fréquence e s t  assurée  par  I ' in te rm.6dSai~e  d 'une 

diode "varicap" uc i l içGe comme s e u l e  c a p a c i t é  d 'accord ,  La t ens ion  applfqxée 

à l a  diode "'vas<.caps' e s t  l a  somme d'une t ens ion  de p r é p o l a r i s a t i o n  ê î n t i n u e  

e t  d 'une  t ens ion  de programme e x t é r i e u r e .  On améliore l a  l i n é a r i t é  du mnntagge 

en formanr l e  s i g n a l  de programme dans un c i r c u i t  co r r ec t eu r  à dssde q u i  permet, 

su ivant  l a  p a l a r a t é  de l a  tens ion  de commande, d%ppl iquer  t a u t  ou p a r t i e  de 

c e t t e  t ens ion  à l a  diode "varicap", Pour garder  l a  v a r i a t i o n  r e l a r i v e  de f r é -  

quence indépendante de l a  fréquence c e n t r a l e  d'une p a r t  e t  pour conserver  au 

c i r c u i t  c o r r e c t e u r  son e f f i c a c i t é  s u r  t o u t e  l a  qamme des o s c i l l a t e u r s  d ' a u t r e  

p a r t ,  il fa.ut Gvi te r  de modif ier  l a  c a p a c i t é  d'accord du c i r c u i t  o s s i ?  l a n t ,  Le 

rég lage  manuel de ?a fréquence c e n t r a l e  s V e f f e c t u e  en agbssanr s u r  l a  va l eu r  

de I ssnductance  qu i  e s t  cons t i t uée  d'une bobine déroulab le ,  La f i g u r e  I2 montre 

1 ' e f f i c a c i t é  du c i r c u i t  co r r ec t eu r  pour troas va leu r s  de ha f r ê q ~ e n e e  c e n t r a l e "  

La r égu la t ion  du niveau de s o r t i e  e s t  r é a l i s é e  par  un t r a n s i s t o r  à e f f e t  de 

champ dont l a  r é s i s r a n c e  drain-source v a r i e  rapide men^ avec l a  t ens ion  dsain- 

g r i  1 l e  

L e s  tensaons de programme appbiquëes aux c i r c u i t s  de commande sont  

gënéralement founies  pa r  un générateur  de signaux triangulaires de  période 

comprise e n t r e  une ma3 l i seconde  e t  m i l l e  secondes ( C r  R b  C GB 860) Les signaux 

t r i a n g u l a i r e s  son t  p lus  favorables  pour un fonctionnement co r r ec t  des chaînes 

dsasserv issement  en  phase que l e s  s ignaux en dents  de s c l e ,  Le mEme générateur  

f o u r n i t  éventuel lement  l a  t ens ion  de préconduite  ind ispensable  c3ar.s l e  cas de 

l a r g e s  i n t e r v a l l e s  de fréquences ba layés .  

. Les ewpérlences de double résonance se p rê t en t  b i en  à l a  r é a l i s a t i o n  

d'un spectromètre  2 modulation d 8 a b s o r p t l o n o  
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F i r e  11  : Oscillateur et circuit de commande glectrique des O.F.P. 
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On peut  r é a l i s e r  c e t t e  modulation en  modulant par  t ou t  ou r i e n  l a  puissance de 

pompe ou en ba layant  périodiquement l a  fréquence de pompe. A ces  deux possi- 

b i l i t é s ,  correspondent deux t r a i t emen t s  poss ib l e s  du s i g n a l  : l a  démodulation 

synchrone e t  1 'échant i l lonnage . 
Dans l ' u t i l i s a t i o n  de l a  technique de démodulation synchrone, l a  

puissance de pompe e s t  hachée grâce au c i r c u l a t e u r  commutable T.R.G V162 

commandé p a r  son générateur  F e r r i t e  Dr ive r  T R G V 17 11 . La fréquence de com- 

mutation e s t  de 4,5 kHz. Le s i g n a l  i s s u  du c r i s t a l  d ' ex t r émi t é  de c e l l u l e  e s t  

appl iqué à un ensemble de d é t e c t i o n  de phase c o n s t i t u é  d'un préampl i f ica teur  

apériodique à f a i b l e  b r u i t  e t  d 'un  d é t e c t e u r  synchrone P.A.R. 121. La ré férence  

néces sa i r e  au dé t ec t eu r  synchrone (fonctionnement "ex te rne t t ) e s t  p ré levée  d i rec-  

tement s u r  l a  bobine d ' e x c i t a t i o n  du c i r c u l a t e u r .  

Après ce t r a i t emen t ,  on o b t i e n t  un s i g n a l  cont inu propor t ionnel  à 

l a  d i f f é r e n c e  des absorp t ions  de sonde en présence e t  en  absence de pompage. 

Bien entendu, en ba layant  lentement l a  fréquence de pompe ou de sonde, l ' a u t r e  

fréquence é t a n t  f i x e ,  on peut. f a i r e  des é tudes  de f i g u r e s  d ' abso rp t ion .  Géné- 

ralement,  nous avons u t i l i s é  une cons tan te  de temps de 100 à 300 ms e t  une 

durée de balayage de 50 à 200 secondes. Les signaux sont  e n r e g i s t r é s  su r  un 

e n r e g i s t r e u r  graphique Hewlett Packard 7035 AM. Une d i f f i c u l t é  rencontrée 

dans c e t t e  é tude e s t  l a  r é j e c t i o n  p a r f o i s  i n s u f f i s a n t e  du circu-  

l a t e u r  commutable. Cet te  résection e s t  de 26 dB e t ,  de ce f a i t ,  on observe 

un s ignal  propor t ionnel  à l a  d i f f é r e n c e  des absorp t ions  de  sonde en présence 

d'une puissance de pompe P' e t  en présence d'une puissance i n f é r i e u r e  de 26dB 

(p1/400) .  Dans l e  cas  de f o r t s  pompages, l ' e f f e t  obtenu pour P1/400 peut ê t r e  

notablement d i f f é r e n t  au vois inage des fréquences v e t  v s  de c e l u i  qui  s e r a i t  
O O 

observé à puissance de pompe n u l l e .  Ceci peut donc e n t r a î n e r  une d i f f i c u l t é  

d ' i n t e r p r é t a t i o n  de c e r t a i n s  enregis t rements .  On peut  y remédier pa r t i e l l emen t  

en  doublant l e  c i r c u l a t e u r  par  un modulateur c l a s s ique  ( C . S . F .  50-75 Mod) ex- 

c i  t é  en synchronisme, 

La technique d 'échant i l lonnage  ne présente  pas de t e l l e s  d i f f i c u l t é s  

[55] [54 [571 [58] E l l e  cons i s t e  à balayer  périodiquement l ' une  des  fréquences 

v '  ou v e t  à i n t é g r e r  l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  s u r  un grand nombre de  balayages. 

Pratiquement,  l e  balayage de l a  fréquence de sonde v n % s t  guère u t i l i s a b l e  

c a r  l e  s i g n a l  d 'absorp t ion  e s t  ent ièrement  masqué par  l e s  v a r i a t i o n s  de t rans-  

mission de l a  c e l l u l e  qui  dépend de l a  fréquence. En revanche, en modulant l a  

fréquence de pompe v P  pour une fréquence v de sonde f i x é e ,  on ne module que 

l ' a b s o r p t i o n  e t  l a  technique de t r a i t emen t  des  signaux pér iodiques  e s t  bien 

adaptée . 
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Bien entendu, l ' échant ib lonneur  f o u r n i t  un s igna l  de va l eu r  moyenne n u l l e  

mais on s a i t  que, lo rsque  l a  fréquence J q e  pompe e s t  suffisamment é lo ignée  

de l a  f réquence " '  de l a  t r a n s i t i o n ,  l ' a b s o r p t i o n  à l a  fréquence v e s t  l a  
O 

même que cel1.e qu i  e s t  observée en absence de pompage. Prat iquement ,  nous 

u t i l i s o n s  l e  waveform Eductor D H - 9  P , A - R ,  q u i  e s t  un échant i lbonneur  analo- 

gique à 100 canaux* La p a r t i e  du s i g n a l  é tudiée  e s t  décomposée en cent  i n t e r -  

vaTles de temps auxquels correspondent un échan t i l l on .  Ces é c h a n t i l l o n s  é t a n t  

toujours  pos i t i onnés  de l a  même manière par  rappor t  au début du cyc le  de ba- 

layage, on r é a l i s e  une i n t é g r a t i o n  s u r  un t r è s  grand nombre n de cyc l e s  pour 

ob ten i r  une amgl iora t ion  du rappor t  s i g n a l  su r  b r u i t  dont l a  va leur  théorique 

e s t  dn, Le choix de l a  pér iode de balayage r é s u l t e  d'un compromis ; l e  rapport  

s i g n a l / b r u i t  e s t  d 5 u t a n t  me i l l eu r  pour une constante  d ' i n t é g r a t i o n  donnée, 

que c e t t e  pér iode  e s t  p lus  p e t i t e .  En revanche, aux grandes v i t e s s e s  de balayage,  

on peut c r a i n d r e  des anomalies dans l e  fonctionnement de l a  cha7ne d ' a s se rv i s -  

sement en  phase de l a  pompe e t  des déformations des  f i g u r e s  d 'absorp t ion ,  Par  

a i l l e u r s ,  II  f a u t  ë v i t e r  des fréquences de balayage v o i s i n e s  de c e l l e  du réseau 

é l e c t r i q u e  e t  de se s  harmoniques, Nous avons c h o i s i  une modulation de l a  f r é -  

quence pompe à une période de 14 mi l l i secondes ,  Le s i g n a l  de modulation 

é t a n t  t r i a n g u l a i r e ,  l ' é chan t i l l onnage  e s t  e f f e c t u é  s u r  une durée de 7 m i l l i s e -  

condes correspondant au f r o n t  montant s u  descendant du t r i a n g l e .  Ceci e s t  ob- 

tenu en déclenchant  extérieurenient l a  rampe de l ' ho r loge  de b 'échant i l lonneur  

2 l k i d e  dd"impulsions fou rn ie s  par  l e  généra teur  de signaux t r i a n g u l a i r e s  au 

début de chaque c y c l e =  On u t i l i s e  également ces  impulsions pour déclencher  l e  

baLayage de hPosc i l l o scope  dont l a  durée de balayage e s t  également r ég l ée  à 

7 mi l l i secondes  ( f i g u r e  13) Le généra teur  de signaux t r i a n g u l a i r e s  fou rn i s san t  

deux t ens ions  déphasées de T, on échan t i l l onne  s u r  l e  f r o n t  montant ou des- 

cendant du ~ r i a n g h e  en appl iquant  l ' une  ou l ' a u t r e  de ces  t ens ions  2 1'O.F.P. 

de l a  charne d 'asserv issement ,  L 'o sc i l l o scope  permet d 'observer  l e  s i g n a l  avant 

e e  apres  échanti7l.onnage dans l e  fonctionnement où l a  même rampe s e r t  à l ' i n t r o -  

duct ion des s ignaux dans l e s  mémoires e t  à l e u r  l e c t u r e  ("analyse e t  read out") .  

La f ~ g u r e  14 i l l u s t r e  S 'amél iora t ion  s p e c t a c u l a i r e  du r appor t  s i g n a l  s u r  b r u i t  

obtenu. La cons tan te  d ' i n t é g r a t i o n  e s t  de 20 secondes, On d o i t  no te r  que dans 

ce fonctionncmenc 11. n ' y  a  aucun décalage en temps e n t r e  l e  s i g n a l  échan t i l l on -  

né e t  l e  s i g n a i  d i r e c t  e t  c e c i  quelque s o i t  l e s  r e t a r d s  au déclenchement des 

rampes de l W é c h a n t i !  Lanneu- e t  de I P o s ç B l ~ s s e a p e ,  A un i n s t a n t  donné, l e  s i g n a l  

ISSU de 1 " é ~ h a n t i l l a n n e u r  correspond à c e l u i  qu i  e s t  I n t r o d u i t  au même moment 

à l ' e n t r é e  de ? ' a p p a r e i l o  Ce p o i n t  e s t  par t icu l i2rement  important  pour l e s  

mesures de fréquence su r  des signaux é rhan t i l l onnéç ,  



ENREGISTREUR 

F i r e  13 : Traitement des signaux par dchantillonmge. 



F i  14: Amélioration du Rapport signal sur Bmit par 6chantiUomage 

Trace inférieure: Signal avant échantillonnage. 
Trace supérieure: Signal aprés échantillonnage. 



I l  e s t  b ien  entendu poss ib l e  de  l i r e  l ' in format ion  s tockée dans l e s  mémoires à 

basse  v i t e s s e  (fonctionnement : "read out  only").  En adoptant  une durée de 

l e c t u r e  de 100 secondes e t  un déclenchement manuel, on peut a i n s i  ob ten i r  des  

enregis t rements  graphiques des  f i g u r e s  d 'absorp t ion  observ.ées à v i t e s s e  de 

balayage rap ide .  

Dans l e s  domaines usue l s  de  puissance de sonde, l e s  s e n s i b i l i t é s  

obtenues par  l e s  techniques de  démodulation synchrone e t  d ' échant i l lonnage  s o n t  

du même ordre  d e  grandeur e t  généralement largement s u f f i s a n t e s .  La première 

technique e s t  p ré fé rab le  l o r sque  l ' o n  d é s i r e  une bonne m é t r o l o g i e  d e  fréquen- 

ce s  e t  e l l e  permet s eu le  l e s  é tudes  en  fréquence de sonde balayée.  La deuxième 

méthode permet d ' é l imine r  l e s  d i f f i c u l t é s  l i é e s  à l a  r é j e c t i o n  i n s u f f i s a n t e  du 

c i r c u l a t e u r  commutable dans l e s  expériences à f o r t e  puissance de pompe e t  d 'é- 

t u d i e r  rapidement l e s  v a r i a t i o n s  de  forme des signaux en fonc t ion  des d i v e r s  

paramètres  expérimentaux. Pratiquement,  nous avons fréquemment e f f e c t u é  l a  

mise au  po in t  des programmes expérimentaux en u t i l i s a n t  l t é c h a n t i l l o n n e u r ,  l e s  

enregis t rements  d é f i n i t i f s  é t a n t  obtenus en démodulation synchrone. 

Dans l e s  expér iences  à t r è s  basse  p re s s ion ,  on e s t  amené, lo rsque  

l ' o n  d é s i r e  é v i t e r  l a  s a t u r a t i o n  à employer des  puissances  de  sonde t r è s  f a i b l e s  

(10 microwatts envi ron) .  Dans ce cas ,  l a  s e n s i b i l i t é  des  procédés de d é t e c t i o n  

d i r e c t e  e s t  i n s u f f i s a n t e  e t  l ' o n  e s t  amené à l e s  ~ t i l i s e r  en conjonct ion avec 

une d é t e c t i o n  superhétérodyne [53] [59] 1601 k l ]  b2] [63 ]  . La f i g u r e  15 donne 

un diagramme du montage r é a l i s é  [64 dans l e  ca s  où l a  deuxième d é t e c t i o n  e s t  

une d é t e c t i o n  synchrone.  oscillateur l o c a l  e s t  un k l y s t r o n  E . M . I .  R.9  602. 

Pour é v i t e r  t o u t  ef £ e t  microphonique dont  l e s  e f f e t s  son t  c a t a s  t rophiques e w  

égard à l b r d r e  de grandeur t r è s  p e t i t  des  signaux u t i l e s ,  nous avons p r o s c r i t  

tous  l e s  systèmes de re f ro id issement  f o r c é  par  a i r  ou par  eau. Ceci e s t  p o s s i b l e  

sans  échauffement p r o h i b i t i f  du tube en u t i l i s a n t  une t ens ion  e t  un courant  de 

c a v i t é  a u s s i  r é d u i t s  que p o s s i b l e  (V = 1.250 V ; Ic = 4 mA). Pour é v i t e r  des  
C 

s ignaux p a r a s i t e s  à 100 HZ, l e  chauffage des f i l amen t s  des k l y s t r o n s  o s c i l l a -  

t e u r  l o c a l  e t  sonde e s t  e f f e c t u é  en courant  cont inu .  Pour s e  prémunir con t r e  

l e s  boucles  d e  masses qu i  sont  à l ' o r i g i n e  de signaux p a r a s i t e s  à 50 HZ, l e  

d é t e c t e u r  e t  l ' o s c i l l a t e u r  l o c a l  sont  soigneusement i s o l é s  d e  l a  c e l l u l e  d'ab- 

s o r p t i o n .  

Le s i g n a l  i s s u  du c r i s t a l  e s t  appl iqué à un préampl i f ica teur  A.1.L. 

13 341 à f a i b l e  b r u i t  ( f réquence c e n t r a l e  : 30 MHz, bande passante  3  MHz, ga in  

en p i s s a n c e  : 48 dB, f a c t e u r  de  b r u i t  i n f é r i e u r  à 2 dB). Ce préampl i f ica teur  

e s t  s u i v i  d'un ampl i f i ca t eu r  dont  on a j u s t e  l e  g a i n  pour ob ten i r  une t ens ion  

f i x é e  (IV) à 1a .dé t ec t ion  30 MHz. Le s i g n a l  i s s u  de c e t t e  première d é t e c t i o n  

e s t  e n s u i t e  t r a i t é  comme précédemment. 





Pour obtenir un fonctionnement satisfaisant et sûr, il est indis- 

pensable de se prémunir contre de trop grandes fluctuations de la fréquence 

du battement entre la sonde et l'oscillateur local. A cette fin, on asservit 

la fréquence de battement à l'aide d'un discriminateur de fréquence qui reçoit 

de l'amplificateur un signal de fréquence n. voisine de 30 MHz (niveau : 3 mV). 
1 

Cette liaison s'effectue par l'intermédiaire de circuits couplés pour éviter une 

boucle de masse supplémentaire. La fréquence n .  est envoyée sur un discrimi- 
1 

nateur accordé sur 30 MHZ qui fournit une tension d'erreur proportionnelle à 

n. - 30 MHz, Cette tension d'erreur amplifiée et filtrée est appliquée au ré- 
1 

fleêteur du klystron oscillateur local pour réduire l'excursion de fréquence 

correspondante. 

Nous avons déjà signalé les précautions prises pour réduire les si- 

gnaux parasites et particulièrement ceux à la fréquence du réseau. Les précautions 

sont indispendables car le signal utile correspond à une très faible modulation 
- 3 

(10 ) du battement 30 MHz recueilli. Dans ces conditions, il y a un risque 

important de saturer la chahe de détection basse-fréquence sur des signaux 

parasites, Les autres précautions prises sont relati=s aux alimentations de 

la chalne d'amplification et du discriminateur 30 MHZ qui doivent être parti- 

culisrement bien filtrées. Les conséquences d'un résidu de signal 100 HZ dans 

lklimentation du discriminateur sont particulièrement graves ; ce résidu se 

retrouve en effet dans la tension d'erreur du discriminateur, est amplifié et 

introduit une modulation de fréquence de l'oscillateur local. 

L'ajustement de la puissance de l'oscillateur local s'effectue en 

simulant le signal de double résonance par une légère modulation de la puissance 

de sonde. Ceci est obtenu en appliquant un signal carré sur un détecteur placé 

dans la voie latérale d'un Té hybride et permet d'effectuer ce réglage sans 

réaliser effectivement une expérience de double résonance. Le réglage optimum 

correspond bien sûr au cas OC le rapport signallbruit est aussi grand que pos- 

sible, Pratiquement, aux puissances modérées de sonde, on vérifie que le montage 

çuperhétér~dyrae n'apporte guère dkmélioration. En revanche, lkmélioration 

est sensible aux faibles puissances de sonde ; la figure 16 donne l'enregistre- 

ment d'un phgnomène de double résonance à une puissance de sonde de dix micro- 

watrs en détection directe sur la trace A et en détection superhétérodyne sur 

la trace B o  Pour montrer que l'amélioration substantielle observée ne peut être 

attribuée à un pint de fonctionnement du cristal détecteur particulièrement 

défavorable à la detection directe, l'enregistrement A a été effectué en appli- 

quant extérieurement au cristal la polarisation continue conduisant au meilleur 

rapport signaldbruit, 
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I L I  - I - 5 - Mesure des  f r é q u e n c e s  

Les techniques  d e  mesure d e  f réquences  s o n t  t o u t  â f a i t  d i f f é r e n t e s  

s e l o n  l e  procédé de  d é t e c t i o n  u t i l i s é  (ou d e  seconde d é t e c t i o n  avec  une première  

d é t e c t i o n  superh6 té rodyne) .  Dans l e s  deux c a s ,  l e s  f r é q u e n c e s  f i x e s  s o n t  mesurées 

par  s imple  comptage, Lorsque l ' o n  u t i l i s e  l e  procédé d ' é c h a n t i l l o n n a g e ,  l e  ba- 

l ayage  e s t  r a p i d e  e t  l a  mesure  de  f r é q u e n c e  s ' e f f e c t u e  à l ' a i d e  d ' u n  r é c e p t e u r .  

Ce r é c e p t e u r  es t  atta.qué p a r  l e  s i g n a l  i s s u  d e  l 'O .F .P ,  e t  f o u r n i t  un marqueur 

chaque f o i s  que l a  f réquence  d b c c o r d  du r é c e p t e u r  e s t  é g a l e  à c e l l e  d e  l ' o s c i l -  

l a t e u r .  En a p p l i q u a n t  c e  marqueur s u r  l a  deuxième v o i e  d e  l ' o s c i l l o s c o p e  d 'ob- 

s e r v a t i o n  du s i g n a l  é c h a n t i l l o n n é ,  o n  p e u t ,  en  a j u s t a n t  l a  f réquence  d ' accord  

du r é c e p t e u r  (28 à 33 MHZ),  l e  p l a c e r  success ivement  s u r  l e s  d i f f é r e n t s  p o i n t s  

remarquable  d e  l a  f i g u r e  d ' a b s o r p t i o n  e t  mesurer l e s  f r é q u e n c e s  cor respondan tes  

( f i g u r e  133, Pour é v i t e r  l e s  d é c a l a g e s  dus  à l ' o s c i l l o s c o p e  ou aux v i t e s s e s  d e  

b a l a y a g e ,  il est  prudent  d ' u t i l i s e r  un o s c i l l o s c o p e  b i c o u r b e  â commutation 

p l u t â t  qu 'un  o s r k ~ ~ ~ s c o p e  à deux canons  d ' é l e c t r o n s  e t  d ' e f f e c t u e r  une moyenne 

des r é s u l t a t s  obtenus  en  é c h a n t i l l o n n a n t  success ivement  s u r  l e s  f r o n t s  montant 

e t  descendan t  d u  t r i a n g l e  d e  modula t ion .  On é v i t e  également  l e s  d é c a l a g e s  dus 

à l ' o s c i l l o s c o p e  e n  a p p l i q u a n t  l e  marqueur convenablement a m p l i f i é  à l ' é l e c t r o d e  

de Wehnelt  ( f i g u r e  13) S u i v a n t  l a  p o l a r i t é ,  l e  marqueur i n t r o d u i t  un p o i n t  

lumineux ou sombre s u r  I F o s c i l l o g r a m e .  Pra t iquement ,  e n  r a i s o n  des  niveaux 

i m p o r t a n t s  d e s  s ignaux ,  d e  l a  n é c e s s i t é  d ' a d a p t e r  de  f a ~ o n  p r é c i s e  l a  bande 

p a s s a n t e  à l a  v i t e s s e  de ba layage  e t  d e  pouvoir  d é f i n i r  rapidement l a  f réquence  

d ' a c c o r d ,  nous avons Gté amenés à r é a l i s e r  un r é c e p t e u r  conçu spéc ia lement  à 

c e t  e f f e t  341 11 s ' a g i e  d 'un  r é c e p t e u r  superhétérodyne d e  f réquence  intermé- 

d i a i r e  108 KHz s a n s  r 6 9 c t i o n  de l a  f réquence  image e t  d e  bande p a s s a n t e  con- 

t inuement  r é g l a b l e  e n t r e  1 e t  20 KHz, L F o s c i l l a t e u r  l o c a l  e s t  du même type  

que ceux u t i l i s e s  dans l e s  O.FpP.  ( f i g u r e  R 1 ) .  Il e s t  s u i v i  d ' u n  a m p l i f i c a t e u r  

s é p a r a t e u r  qui  f o u r n i t  l e s  s i g r n u  r e q u i s  p a r  l e  mélangeur e t  l a  mesure de 

f r é q u e n c e  au compteur num6rique (Rochar A 1 4 3 9 ) .  

Le r e g l a g e  d e  l a  bande p a s s a n t e  e s t  obtenu e n  a m o r t i s s a n t  p l u s  ou 

moins l e  c i r c u i t  o s ~ i l l a n t .  Un r é g l a g e  de  g a i n  couplé  permet d e  c o r r i g e r  l e s  

v a r i a t i o n s  d e  s e n a n b i l i t é  q u i  e n  r é s u l t e n t .  

Bans l a  t echn ique  de  démodulat ion synchrone,  l a  v i t e s s e  d e  ba layage  

e s t  très f a i b l e .  On admet généralement  1651 que,  dans 1 ' o b s e r v a t i o n  d 'une . 

r a i e  e n  s p e c t a n m 6 t r i e  S t a r k ,  l a  d u r é e  d e  passage  s u r  l a  demi- largeur  à mi-hau- 

t e u r  d o i t  2 t r e  de l Y o r d r e  d e  v i n g t  à c i n q u a n t e  £ a i s  l a  c o n s t a n t e  d"n tégra t ion .  



En r a i s o n  de l a  complexité p lus  grande des f i g u r e s  d ' abso rp t ion  observées en 

d.ouble résonance e t  pour é v i t e r  l e s  déplacements des maximums de ces  f i g u r e s ,  

nous avons habi tue l lement  r é a l i s é  des  balayages d 'une durée de cent  secondes 

pour une constance de temps d ' i n t é g r a t i o n  de t r o i s  c e n t s  mi l l i secondes ,  Dans 

ces  cond i t i ons ,  on e f f e c t u e  b i en  entendu des enregis t rements  graphiques.  Le 

repérage  de l a  fréquence balayée s ' e f f e c t u e  grâce  à des  marqueurs appl iqués 

e n  "moduXation z", Chaque marqueur s e  t r a d u i t  par  l ' a p p a r i t i o n  d t  un blanc s u r  

l a  courbe e n r e g i s t r é e  grâce  à une cour t e  levée  de l a  plume de l ' e n r e g i s t r e u r .  

Le d i s p o s i t i f  r é a l i s é  ayant  f a i t  l ' o b j e t  d'une p u b l i c a t i o n  11661 , nous nous 

contentons d 'en indiquer  i c i  l ' u t i l i s a t i o n .  L 'appare i l  fonct ionne se lon  un 

cyc le  ent ièrement  automatique schématisé s u r  l e  t ab l eau  1, il e s t  a s soc i é  à 

un compteur numérique e t  à une imprimante p a r a l è l l e  r ap ide .  

Signalons l a  souplesse  d'emploi de ce d i s p o s i t i f  qu i  ne sou f f r e  

pas des  r e s t r i c t i o n s  imposées par  l e s  techniques convent ionnel les  de géné ra t ion  

de marqueurs [29] . Sous r é se rve  que l e s  f réquences r e s t e n t  dans un domaine 

a c c e s s i b l e  au  compteur numérique, l a  fréquence c e n t r a l e ,  1 5 n t e r v a l l e  balayé 

e t  l e  nombre de marqueurs peuvent ê t r e  c h o i s i s  a r b i t r a i r e m e n t .  

III - 1 - 6 - Performances du spectromètre  

Nous terminons c e t t e  d e s c r i p t i o n  du d i s p o s i t i f  expérimental e n  in -  

diquant  l e s  performances du spectromètre  a i n s i  r é a l i s é ,  c ' es t -à -d i re  s a  sen- 

s i b i l i t é  e t  s a  r é so lu t ion .  

Pour mesurer l a  s e n s i b i l i t é  de n o t r e  spectromètre  167J, nous 

avons p r é f é r é  aux méthodes de r a i e  t e s t ,  de s u b s t i t u t i o n  i so topique  [68] ou 

de mesure absolue 6721 une technique de modulation [69] r6g [7g . La fré- 

quence du k l y s t r o n  de sonde e s t  modulée p a r  un s i g n a l  c a r r é  de f a i b l e  amplitude 

e t  balayée lentement au tour  de l a  fréquence 
vo  

d'une t r a n s i t i o n  d1iri.;ensit6 

connue. Le s i g n a l  d e t e c t é  en bout  de c e l l u l e  e s t  t r a i t é  par démodulation synchrone. 

Ce t t e  technique présente  l ' avantage  de permettre  une é tude  de s e n s i b i l i t é  du 

spectromètre  dans des  cond i t i ons  a s sez  vo i s ines  de s e s  condi t ions  r é e l l e s  

d k m p l o i ,  c ' es t -à -d i re  en é t u d i a n t  une f a i b l e  v a r i a t i o n  d ' abso rp t ion*  Qn a j u s t e  

cet te  v a r i a t i o n  en r é g l a n t  l ' excu r s ion  en fréquence a s soc i ée  à l a  modulation 

c a r r é e .  L'appendice II donne l e s  d é t a i l s  n é c e s s a i r e s  s u r  l a  technique expér i -  

mentale  e t  s a  j u s t i f i c a t i o n .  La p l u s  f a i b l e  v a r i a t i o n  AA du c o e f f i c i e n t  d'ab- 

s o r p t i o n  du gaz que l e  spectromètre  pu i s se  m e t t r e  en  évidence avec un r appor t  
-8 - 1  

s i g n a l  su r  b r u i t  é g a l  à un e s t  de l ' o r d r e  de 1.5.10 cm . Cet t e  s e n s i b i l i t é  - 
e s t  du même o rd re  que c e l l e s  qu i  son t  annoncées en spec t romé t r i e  S tark  L621 

t o u t e s  choses éga l e s  par  a i l l e u r s  ( v i t e s s e  de commutation, cons tan te  de temps, 

gamme hyperfréquence, e t c .  . .) . 



Impulsions d e  déclenchement du généra teur  T.B.F 

l 

l 
I 

A : mise e n  se rv i ce .  J B : impulsion de début 1 CD : plume l evée ,  mesure 
I 

AB : plume l evée ,  mesure 1 d 'enregis t rement .  l e t  impression d 'une  f r é -  
I 

e t  impression d'une £ré- IBC : plume ba i s sée ,  l evée ;  quence f i x e  F t o u t e s  l e s  
l 2 

quence f i x e  F tou tes  l e s  de  plume, mesure e t  i m -  l deux secondes 
1 l I 

deux secondes ! pres s ion  de l a  fréquence1 D o Arrêt. 
I l 
I balayée t o u t e s  l e s  n se-l 
I l 
i condes I 
l l 

1 C : impulsion de f i n  d 'eh-  
I 

I 

1 r eg i s t r emen t .  I I 

Tableau 1 

Cycle de  mesure e t  d ' i n s c r i p t i o n  I 6z\ 
' : 

--C automatique des fréquences 



La dé tec t j -on  superhé té rodyne  s imple  que nous avons r ê a i ~ s é e ,  n 'ap-  

p o r t e  pas  d e  g a i n  en s e n s i - b i l i t é  c a r  e l l e  n e  comporte pas  d e  b r a s  d R 6 q u l ? f b r a g e o  

Fil-e n2 permet donc pas  d e  m e t t r e  en  évidence d e s  v a r i a t i o n s  d ' a b s o r p t i o n  p l u s  

p e r i t e s  que c e l l e s  o b s e r v é e s  e n  d é t e c t i o n  d i r e c t e ,  Son o b j e t  e s t  exchs ivernen t  

d e  p e r m e t t r e  d 8 6 t u d l e r  c e s  v a r i a t i o n s  à d e s  p u i s s a n c e s  beaucoup p l u s  f a i b l e s  

d e  fa.çon à G v i t e r  l e s  e f f e t s  l i é s  à l a  s a t u r a t i o n ,  

La r é s o l u t i o n  du s p e c t r o m è t r e  e s t  l i é e  à l a  Largeur du s p e c t r e  des  

o s c i l l a t e u r s  de  s ~ g d e  e t  d e  pompe" C e t t e  l a r g e u r  d o i t  e t r e  a t t r i b u e e  d ' u n e  p a r t  

à une c o r r e c t i o n  incompls te  d e s  f l u c t u a t i o n s  d e  f r é q u e n c e  d e s  o s c i l l . a t e u r s  p a r  

l e s  cha?nes d ' a s s e r v r s s e m e n t  e t  d ' a u t r e  p a r t  aux modula t ions  d e  frPquonce pa- 

r a s i t e s  a f  f e,-,tanC l e s  6 t a l o n s  r a d i o f r é q i ~ e n c e s  e t  l o s  f réquences  i.rlterméd-La ..ses - 
On p e u t  e s t i m e s  I y m p o r t a n c e  d u  p remier  e f f e t  e n  anahysanr l e  batcement e n t r e  

l ' é t a l o n  ~ a d i o f i é q u e n c e  e t  l a  source  q u ' i l  a s s e r v i t -  La f r é q u e n c ~  cenxrele de 

c e  ba t t ement  es t  é g a l e  à l a  f réquence  i n t e r m é d i a i r e  Fi d u  synchr rmrna teur  de 

phase  e t  s m  spectre une t r a n s p o s i t i o n  de  c e l u i  d e  l a  s o u r c e .  En b a l a y a n %  l a  

fyéquence F, à I n a i d e  d h n  O o F Q P c ,  on o b t i e n t  à l a  s o r t i e  d ' u n  r é c e p ~ e u r  à bande 
I 

G t x o ~ l c e  1-e s p e c t r e  de Ia souxce a s s e r v i e ,  Ces s p e c t r e s  on t  une l a r g e u r  InfG- 

r i e u r e  à 1 kH%,Les a u t r e s  modula t ions  d e  f réquence  paras i -ces  o n t  l e u r  o r i g i n e  

dans  l e s  o s c i l l a t e u r s  à f r é q u e n c e  p r o g r a m a b l e .  Pour é t u d r e r  c e s  p e r t u r b a t r o n s ,  

q u a e l l e s  s o r e n c  p é r i o d i q u e s  ( i n s u f f i s a n c e  de f i l t r a g e  ou rayonnement des  alb-  

m e n t a t i o n s )  ou a l g a t o f r e s  ( b r u i t ) ,  nous avons comparP l a  p u r e t é  s p e c t ~ a î e  des  

O , E , P ,  r G a l i s 6 s  en  l a  comparant 3 c e l l e  du  s y n c h ê t i s e u r  de f requence  Schsmandl 

NB 30 MB. Msus u t i - l i s o n s  comme a n a l y s e u r  s p e c t r a l  n o t r e  r é c e p t e u r  20-33 MHz, 

Les 7-mperfecti osas é v e n t u e l l e s  d e  IV anal-yseur n '  i n r r e r v i e n n e n ~  pas  dans  ' @ appré- 

c i a t i o n  r n m p a ~ é e  des  p u r e t e s  s p e c t r a l e s  En s e  p l a ç a n t  s u r  l e  f l a n c  d e  c ~ t ~ r c b e  

d e  réponse  du r G - e p ~ e u x ,  on  f a i t  jouer  à c e l l e - c i  l e  r ô l e  d e  d r s c r ~ m c n a t e u r  de  

f ~ é q u e n s e  t ransf  ornan t  ].es f  lukotuatiorls éven tue l l -es  d e  f r g q u e ~ c e ç  en f lzictaa- 

r i o n s  d q a m p l t t u d e ,  En v é r i f i a n t  a u  p r e a l a b l e  que l e s  e j i£e t s  de n o d u l a t i o n  d"m- 

p l i t u d e  s o n t  négligeables e t  en  t e n a n t  compte de  l a  p e n t e  de convers ion  dg 

d i sc rxminareux ,  on p e u t  e s t i m e r  l ' eexc i~rs ion  maximm de f réquence  2 ' O  HZ Nocons 

qu 'avep un ban wobulateur  commercial à l a r g e  gamme, on n o t e  c o u r m e l i t  des  

e x c u r s i o n s  de  500 HZ c e  q u i  j u s t i f i e  l a  r é a l i s a t j - o n  d 'un  O o F o R ,  spéera2emens 

adap tg  à rlas b e s o i n s ,  

La p r & r ~ s i o n  des mesures obtenues  dépend d e  l a  s t a b j - l r t é  des  d i f f é r e n t s  gén6- 

r a t e u r s  de f r&quenêe e t  du  fonctbonnemenf c o r r e c t  des  d i s p o s l t x f s  d e  meEure 

d e  f r é q u e n c e s ,  La p l u p a r t  des  f r é q u e n c e s  s o n t  r é a l x s é e s  p a r  s y n t h e t ~ s e u r s  ou 
a 

m u l t i p l i c a t e u r s  à p a r t i r  d 'une  f réquence  5 MHZ f o u r n i e  p a r  un é t a l o n  Genera l  

Radio 1 175 E d r n t  l a  d é r i v e  e s t  i n f é r i e u r e  à 5.10-~ '  par  j o u r .  



Les ~ T P C ;  f r ~ q u e n i b e s  sont f o u r n i e s  pas  l e s  O.F ,P ,  don t  %a a c a b i l n r é  rrelarlve 
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à moyen terme ( 3 0  minute r )  e s t  de  2 ,  10 aprEs une  h e u r e  d~ pr6çklauffage La 

mesure  d e s  f r e q u e n e e s  d e s  0 ° F  P .  e s t  e f f e c t u é e  à I ' a i d e  d h u  ncnqpreu; n i u n é ~ r q u e ,  

e n  p l I o t a n t  l a b s r î o g e  de ce compteur pa r  l e  5 MHZ & t a l o n ,  on a ç s u r e  1 'exat.cl- 

tude  d e s  mequ-cs 5 im d i g i t  p r è s .  La mesure d e s  f r é q u e n c e s  lentement  balayGes 

s i e f f e r . t n e  à. P ' a l de  du d i s p o s n t i f  d e  mesure e t  d ' l n s c r i p r a o a i  aut-mat1 saes de  

fvGquenees,  1 e levge d e  p l  yune s e  f a i s a n t  e n  mZme temps q u e  le cmpt .age  e ,  ayant 

une d u r é e  Ggalie au sup6r-iea.re a u  temps de comptage ( O ,  7 seconde) ,  rk s i x f r ~ ~  

que l e s  dl:ver,ees r r 3 m u t a r i o n s  n x a f f  e c t e s t  pas  l e  f o m r  inannemerar du campt6ailr 

B jen  en tendu ,  le sésu l ta r  e s t  p o s i t i f ,  La mesure d e s  f r é q u e n c e s  r a p n d e m e n ~  

b a l a y e e s  ç ' e f f e r ~ u e  2. l ' a i d e  du r é c e p t e u r  20-33 MHZ. La s t a b a l i r é  dc sa f r @ -  
- 6 

queplnie d k a ê r o r d  e s s  de 5 I O  2 court  texme (300 s e r , )  , Les @ri-ru-s de meqcare 

peuvent  provenir   de^ dgplacements  d e s  figures d 5 b s ~ r p r ~ o n  e t  du majrqueul paT 

v - i t s ? , ~  d e  passage .  C e ?  e r r e u r s  s o n t  c n r i i g é e r  e n  majeure  pa i - r~ç -  en fd; banc 

l a  mayenve d e s  i résa l l ra ts  obrenuç pour  l e s  de l lx  s e n s  de  p a s s a g e ,  Ceci G o u ~ n t r  

d % i l  lessrr  r 6 ~ u l i a t  e x s e c  dans le c a s  d e s  5 lgnaux  symétrilquec P r  d 'un  ba- 

l ayage  o a r f a i  temeait I i n é a i  re, Prat iquemens,  pour  d e s  r a i s o n s  d e  c x~un3di +@, rî-ias 

n%vans  jamais u+-ltse c e r t e  cechnique 2. des  f i n s  d e  mesure absolue  de f ~ g q u e n -  

ee mais  exc:us wement pour e s t i m e r  des d e s a l a g e s  r e l a t ~ f s  

Des x n d l r a r a a n s  p r é c é d e n t e s  1-1 r 6 s u Z t e  que l a  grGrj.qi3n d e s  mesures  

de  f r g q u e n c e  est s u p é r i e u a s  à l a  r é s o l u c ~ o n  du s p e c t r o m è t ~ e  q1-w l'an p e u r  P ~ C X -  

mer me11 l e u r e  que 2 kHZ - P r a ~ i q u e m e n t  , c e t t e  i r é s q l u t i o n  es+ roui  3tJrS appar ae 

c a m e  5 u r a h c n d a a ~ e  i m p r e - b e a u  des  3argeurs p r o p r e s  d e s  f ~ g u r e s  d'ab~sr pr5.gn 

FI1 - 2 - Fben~mgneç de s a t u r a t i o n  de sonde 

En P ' a b s ~ n r a  d e  t o u t  e f f e t  de s a t u r a c i o n ,  l a  p u r ~ ~ a n c e  a b s 3 ~ h 6 ~  p a f  

l e  g a s  e s t  d i r e c t e m e n t  ~ ropox t i l canne l l e  à Sa p m s s a n c e  de sonde-  Fn d ~ s p o s a a c  

d ' u n  d c t e c r a u r  I-iaGaare e n  pzalssance, on o b t r e n d r a i ç  d m r  darps ce rab une  

i x s f a ~ m a t r o n  mc~drnli Ge p r o p o r t a o n n e l l e  à ia v a r ~ a f i o n  de  pui çsance  absorbée  d i e  

a u  pompage, O ~ a ~ ; g u ? m e n t ,  ?a s e n s i b i l i t é  des  d é t e s s e u r s  h y p ~ r f v é q t ~ ~ n c e ~  d & ~ e n d  

c a n s l d s r a b l ~ m e n t  de l e u r  p o l a r i s a t i o n  e t ,  p a r  consCiqueair, en l ' a b s e n c e  de p9- 

1 ar? s a r  l a n  e x t é r i e u r e ,  de  l a  p u i s s a n c e  hyper f réquence  qu' ils ~~~~~~uenr û "alle 

d'!lin a t r ~ n t l a t ~  U V ,  rloilç ramenons c e t t e  pu1 ssanLe à une v a l e u r  ê?uistante r.1 fxxane 

l a  t e n s f o n  - > a t " n n e  d é t e c t e e  par  l e  e r a s t a l .  

Banc: c e s  c o n d i t i o n s ,  I 'bnfo.-mation modisl Ge recueiiT7 LE. sûr l e ~ G C P C -  

t e u r  e s t  indépendante  de  l a  p u i s s a n c e  de  sonde en l ' a b s e n c e  d ' e f f e t s  de  haru- 

r a t l o n  ; 1 ' a p p a x l t l f ~ n  de ses e f f e t s  s e  t r a d u i t  a l o r s  p a r  un écrasement d r ~  

f i g u r e s  dqabr ;orp+aon,  



NOUS avons a n a l y s é  pa r  c e t t e  t echn ique  l ' i n £  l uence de  l a  pu i  ssance 

d e  sonde s u r  l e s  f i g u r e s  d%bsoxpt lon  obtenues  dans l e s  é t u d e s  à f r é q u e n - e  de  

sonde f i x e  e r  à f r e q u e n c e  de  pompe f i x e .  

III - 2 - E - Etudes  à f réquence  de sonde f i x e  

Ces 6 t u d e s  peuvent ê t r e  e n t r e p r i s e s  indif féremment  pa r  l e s  tech-  

n iques  d e  dGmoduSarion synchrone ou d ' é c h a n t i l l o n n a g e -  Dans l e  premner cas,  1.e 

spec t romèt re  f o u r n i t  un s i g n a l  p r o p o r t i o n n e l  à l a  d i f f é r e n c e  d e s  absorp taons  

en p résence  e t  e n  absence de pompage ; dans  l e  deuxième c a s ,  on o b r l e n t  l a  

courbe r e p r é s e n t a t i v e  des  v a r i a t i o n s  d e  l ' a b s o r p t i o n  en  f o n c t i o n  d e  l a  f requence 

d e  pompe. Les deux e n r e g i s t r e m e n t s  n e  d i f f è r e n t  que par  un d é c a l a g e  e n  u:don- 

n6e c a r  l k a b s o r p t i e n  e n a b s e n c e  de  pompage e s t  évidemment andépendante de  l a  

f réquence  d e  pompee Pra t iquement ,  l e s  é t u d e s  de s a t u r a t i o n  ne  necess l - tant  pas  

de  m é t r o l o g i e  d e  f réquence ,  nous avons u t i l i s é  l a  t echn ique  d ' é c h a n t i l  lonnage 

d e  mise en  oeuvre  p l u s  r a p i d e .  Pour e x p l o r e r  un domaine impor tan t  de v a r h a t i o n  

de l a  p u i s s a n c e  d e  sonde,  il f a u t  que,  pour  l a  p l u s  f a i b l e  p u i s s a n c e  de sonde,  

l e  d é t e c t e u r  conserve  une s e n s a b i l i t é  s u f f i s a n t e .  C e t t e  s e n s n b s l ~ s é  s e r a  en  

e f f e t  maintenue c o n s t a n t e  en  c o u r s  d v é é t d e  pa r  l e  j e u  cornbrré des  a t t 6 n n a s n u r s  

p l a c é s  e n  tete e t  en b o u t  de  c e l l u l e .  Pratiquernenc,  avec  une t ensnon  oTJntbnue 

d é t e c t é e  d e  5 mV ( s u r  1 M n ) ,  on peu t  e x p l o r e r  d e s  v a r i a t i o n s  de 50 dB de l a  

pu i ssance  d e  sonde - 

Le r é g l a g e  du paramètre  d e  pompage M h s e f f e c t u e  p a r  l a  %ethode 

d e  m o d u l â t ~ o n  de l a  pu i ssance  d e  pompe e t  de d é m o d u l a t ~ o n  synchrone-  On urslrse 

une mgthode de  2563-9 : pour é g a l  à e t  id ' é g a l  2 
-2% 

on sa3 t en n£fet que 
O 

u+ l ' a b s o r p t i o n  e n  p resence  d e  pompage e s t  é g a l e  a  l ' a b s o r p t m n  e n  absence d e  

pompage l o r s q u e  M T  e s t  é g a l  à 1 .96  ; expér imentalement ,  c e e l  correspond à un 

s i g n a l  niil à l a  s o r t i e  d e  l a  d é t e c t i o n  synchrone,  L ' a t t e n u a t e u r  c a l i b r G  5 mm 

( fbgure  10) permet e n s u x t e  d k a j u s t e r  M'  à l a  va leur  voulue p a r  ~ r n  pzoc6d6 In- 

d i r e c t ,  Ce prfpcéd& c o n s i s t e ,  p a r  d e s  v a r i a t i o n s  d e  s e n s  opposé d e s  a r t r r n u ~ i ~ ~ o n ~  

i n t r a d u i t e s  pa r  la g r i l l e  e t  l i a t t e n u a t e u r ,  à m a i n t e n i r  c o n s t a n t e  l a  cens i3n 

d é t e c t e e  pan l e  c r i s t a l  X 1 .  On a j u s t e  a i n s i  une pu i ssance  brnpurtanse p a r  ünac- 

t e n u a t e u r  c a l i b r é  q u i  ne  s u p p o r t e  pas  c e t t e  p u i s s a n c e .  Le r é g l a g e  de  M s  e f f eê rué .  

on l a ~ s s e  l e  c i x c u l a t e u r  e n  p o s i t i o n  p a s s a n t e  ( 1 , 2 , 3 , 4 )  e t  on r é a l i s e  I ' é t u d e  

e n  échan t i l  l snnage .  

Les  f i g u r e s  17 e t  1 7  b i s  donnent  l e s  enregis t rernenss  obtequç pour  

M '  éga l  à 3 - 9 6  e t  une f réquence  J t e l  Je  que : 







l a  p ~ e s s i o n  du gaz mesurée à l a  jauge de Mc Leol  e s t  éga le  à l i ,8  

mTozr, La fréquence "st balayée s u r  un i n t e r v a l l e  de 2 , 2  MHZ, Les échelons 

observés dans Xe t r a c é  des  enregis trements  correspondent à l ' e x p l o r a t ~ o n  des 

d i f f é r e n t s  canaux de I ' e c h a n t i l l o n n e u r ,  Nous avons é v i t e  de I ~ s s e r  ces courbes 

c a r  c e  procédé i n t r o d u i t  un l ege r  écrasement des  f i g u r e s  d 7 a b s o r p t l o n C  Les en- 

reg is t rements  des  f i g u r e s  17 e t  17  b i s  e t  l % é t d e  des amplitudes des maximms 

d ' abso rp t ion  en  fonc t ion  de l a  puissance de sonde ( f i g u r e  j 4  bLs) montre que 

l e s  e f f e t s  de s a t u r a t i o n  n ' appa ra i s sen t  que pour une puissance de sonde qua- 

r a n t e  f o i s  supérrelire à l a  puissance minlmum u t i l i s é e ?  Les é tudes  du même 

type en t reprkses  pour des  é c a r t s  (c- ) plus importants  mon t rdque  l a  puissance 
O 

de sonde correspondant a u  s e u i l  de s a t u r a t i o n  e s c  d ' a u t a n t  p lus  é levée  que 

I1é . ca r t  ( 1 -  ) e s t  p lus  grand. 
O 

poux l a  même v a l e u r  du paramètre M' (M' = 1,961, 11 p a r a î t  In t é -  

r e s s a n t  d ' & t u d î e r  l e  cas  où l a  fréquence de sonde e s t  exactement ggale  à c e l l e  

de  l a  t r a n s i t i o n  correspondante ( $ = J  ) ,  On peut  p révo i r  en e f f e t ,  dans ce cas ,  o 
l ' e x i s t e n c e  d k n  optimum pour l a  puissance de sonde, A t r e s  f a i b l e  puissance 

de sonde, l%etude théor ique  de l ' abso rp t ion  montre que l a  v a r i a t f o n  d ' abso rp t ion  

due ail pompage e s t  n u l l e  q u e l l e  que s o i t  l a  fréquence de pompe ( c f  : I + %  e t  

f i g u r e  2 ) .  11 en e s t  de mgme à f o r t e  puissance de sonde en  r a i son  des phénomsnes 

de s a t u r a t i o n ,  Entre  ce s  deux va l eu r s  de l a  puissance de sonde, il e x i s t e  donc 

un cas  in te rmédia i re  correspondant à lm maximum d ' abso rp t ion  r e l a t i v e ,  La f i g u r e  

18 donne l ' a s p e c t  des r é s u l t a t s  expérimentaux. On observe effect ivement  un op- 

t i m u m  qui e s e  abtenu pour une puissance r e l a t i v e  de sonde de 26 dB environ,  

L h s p e c t  des enregis t rements  n ' e s t  cependant pas exactement conforme à ce q u i  

é t a i t  prévu. En p a r t i c u l i e r ,  l a  courbe obtenue à t r è s  f a i b l e  puissance de sonde 

p re sen te  un maximian t r s s  p l a t  a f f e c t é  d h n  creusement au  cen t r e  a l o r s  que l ' o n  

a t t e n d  une a b s o a p t ~ a n  cons t an te -  Ceci peut ê t r e  a t t r i b u é  aux inhomogénéités de 

puissance de pompe dans l a  c e l l u l e ,  e t ,  éventuellenient à des levées de dégené- 

rescences m pax 1% rhamp de pompe. Mous reviendrons su r  ces  poln ts  importants 

à l a  f i n  de no t r e  é tudeo  Qual i ta t ivement ,  on peut cependant d i r e  que 

observé se rap r  l a  supe rpos i t i on  d ' e f f e t s  correspondant à d i f f é r e n t e s  va l eu r s  

du paramètre de pompage M', Les v a l e u r s  ~ n f é r i e u r e s  2 1,96 s e r a i e n t  responsables  

du creusement c e n t r a l ,  e t  l e s  va l eu r s  supér ieures  exp l ique ra i en t  l a  forme ob- 

servée  l o i n  de l a  fréquence ' , 
O 

- 
On é v i t e  l e s  d i f f i c u l t é s  en adoptant  une va l eu r  "moyenne" M b n o a -  

blement i n f é r i e u r e  à 1.96.  (Nous désignons par  va leur  moyenne c e l l e  qu i  e s t  

r é a l i s é e  par  l a  technique expérimentale exposée pr6cédemment). 





L'étude expérimentale dans l e  ca s  où M' e s t  éga l  à 0, 2 montre que 

l a  s a t u r a t i o n  de sonde appa ra î t  pour des  puissances de sonde p lus  f a i b l e s  que 

c e l l e s  observées dans l ' é t u d e  de l a  f i g u r e  17 b i s .  De manière généra le ,  il 

semble donc que l e s  phénomènes de s a t u r a t i o n  s o i e n t  d ' a u t a n t  p lus  importants  

que l a  fréquence u de sonde e s t  vo i s ine  de v . Il r e s t e  à confirmer ce r é s u l t a t  
O 

par des études à fréquence de pompe f i x e .  

III - 2 - 2 - Etude à fréquence de pompe f i x e  

Ce t t e  é tude  ne peut ê t r e  e n t r e p r i s e  que pa r  l a  technique de modu- 

l a t i o n  de l a  puissance de pompe e t  de démodulation synchrone du s i g n a l  dé t ec t é  

à l a  fréquence de sonde. En ba layant  l a  fréquence de sonde, l a  r a i e  de sonde 

s e  s o u s t r a i e  de l a  f i g u r e  d 'absorp t ion  en présence de pompage pour donner l a  

f i g u r e  effect ivement  observée. Lorsque l a  fréquence de pompe e s t  assez  é lo ignée  

de v r 0 ,  c e t t e  s o u s t r a c t i o n  a f f e c t e  essent ie l lement  l a  résonance c e n t r a l e  e t  

f o u r n i t  au vois inage  de vo une courbe qui  a grossisrement  l ' a s p e c t  d 'une r a i e  

d i f f é r e n c i é e  ( D ) .  La s a t u r a t i o n  de sonde a f f e c t e  évidemment à l a  f o i s  l a  ré -  

sonance c e n t r a l e  e t  l a  r a i e  obtenue en absence de pompage. On peut es t imer  

qua l i ta t ivement  l ' importance r e l a t i v e  de ces  deux e f f e t s  en examinant l a  l a r -  

geur e t  l ' ampl i tude  de deux composantes de ( D ) .  Les f i g u r e s  19 e t  19 b i s  repro- 

duisent  l e s  enregis t rements  obtenus dans l e s  condi t ions  su ivantes  : 
- 

p = 7 . 2  mTorr ; v '  - v '  = 3 MHZ ; M' = 5 
O 

La fréquence de sonde e s t  balayée-.Sur un i n t e r v a l l e  de 4 MHZ environ.  

En r a i s o n  de l a  f a i b l e  amplitude des signaux obtenus dans ces cond i t i ons ,  il 

a é t é  néces sa i r e  d ' u t i l i s e r  des puissances de  sonde p l u s  importantes pour con- 

server  un bon r appor t  s i g n a l  s u r  b r u i t .  Chaque courbe du réseau  19.19 b i s  e s t  

a f f e c t & d f u n  r epè re  mentionnant l a  puissance r e l a t i v e  de sonde dans l ' g c h e l l e  

u t i l i s é e  précédemment (111.2.1).  La s a t u r a t i o n  de sonde su r  l ' e x t r a - p i c  n'appa- 

r a î t  qu ' à  p a r t i r  d 'une puissance r e l a t i v e  d e  16 dB environ ; au c o n t r a i r e ,  l a  

s a t u r a t i o n  de l a  résonance c e n t r a l e  a p p a r a î t  dès l e s  p lus  f a i b l e s  puissances de  

sonde e t ,  en appl iquant  l a  r e g l e  q u a l i t a t i v e  indiquée ci-dessus,  on peut  remar- 

quer que l a  résonance c e n t r a l e  e t  l a  r a i e  de sonde observée en l ' absence  de 

pompage sont  sensiblement  a f f e c t é e s  de l a  même manière par  l a  s a t u r a t i o n .  On 

peut  no te r  également l ' e f f e t  de l a  s a t u r a t i o n  s u r  l a  la rgeur  des  deux composantes 

de l ' a b s o r p t i o n .  L 'é largissement  l e  p lus  important a f f e c t e  l a  résonance c e n t r a l e  ; 

c e l u i  de l ' e x t r a - p i c  e s t  p lus  f a i b l e  e t ,  de  p lus ,  il p a r a î t  masqué par  d ' a u t r e s  

phenomènes (inhomogénéité de M'  notamment). 







Une 6tude p lus  f i n e  montre également un l6ger déplacemenr de l ' ex t r a -p i c sdû  

à l a  puissance de s~nde~vea i - s  Sa résonance c e n t r a l e ,  En adoptant  comme o r i g i n e  

l a  f réquence do b 'extra-pic  aux puisaanres  de  sonde l e s  p lus  f a i b l e s ,  l e  

dépouillement des  enregis trements  e f f ec tués  permet de d r e s s e r  l e  t ab l eau  

Comparé à l a  la rgeur  de l ' e x t r a - p i c  (de l ' o r d r e  de 400 kHz), ces  

déplacements sont  f a i b l e s  e t  negl igeables  dans l e  cas des puissances de sonde 

habi tuel lemen% u t i l i s é e s .  

III - 2 - 3 - Çonc1usion 

On peu t  résumer l e s  r é s ~ l t a t s  abtenus dans l e s  érudes de s a t u r a t i o n  

de sonde en indiquant  de manière genéra le  que l a  s a tu ra tbon  de sonde a f f e c t e  : 

- l e ampl i tude  des f i g u r e s  d ~ b s o ~ p t i o n  mais d 5 u t a n r  moins que l a  frequence 

de sonde esa, plus  é lo ignée  de l a  fréquence de l a  t r a n s i t ~ o n .  

- l a  la rgeur  des  f i g u r e s  d 'absorp t ion  à Fréquence de sonde balayée.  

E n  revanche, l e s  fréquences des maximums d 'absorp t ion  ne p a r a i s s e n t  

guère  modPflGer en première approximation 

III - 3 - Adapration du svectromètre  à l F G t r ~ d e  de l a  d i spe r s ion  

La mesure de f a i b l e s  v a r l a r i o n s  d ' i n d i c e  assoc i6eç  à une f a i b l e  

v a r i a t i o n  d'amplitude e s t  un problgme par t içu l i2rement  d i f f i c i l e  dans l e  do- 

maine hyperfréquence. En spec t rométr ie  des gaz, une t e c h n ~ q u e  u s u e l l e  c o n s i s t e  

à détermj.ner l a  clifference des fx6quences d e  ~ 6 s n n a n c e  d'une c a v i t é  hyperfré- 

ouence en pr6sençe e t  en absence de gaz -  ~ ~ a t i q u e m e n t ,  ce  p r inc ipe  e s t  mis 

en j eu  en u a i l i s a n t  deux c a v i t é s  ou une c a v i t é  bamodale. Dans l e  premier cas ,  

l ' u n e  des ôaviti5s e s t  vide (OU remplle de gaz non d i spe r sb f )  e t  l ' a u t r e  remplie  

de  gaz é t u d i e  & 2 j  [27] . ~n balayant  l a  fréquence de la source à une 
-4 

v i t e s s e  connue, on mesure I%gcart de temps s f p a r a n t  l e s  passages s u r  l e s  f r é -  

quences de résonance de l a  c a v i t é  remplie e t  de l a  c a v i t é  de ré férence .  Notons 

l a  d i f f i c u l t g  de r é g l e r  2i l a  p réc i s ion  ne -e s sa i r e  l e s  deux c a v i t é s  à l a  même 

fréquence à v ide  e t  de conserver ce rég lage  en cours d \xpér ience  ( s e n s i b i l i t é  

aux var i a tk sns  de temp6ratures notamment) , 



- 46 - 

La méthode de  l a  c a v i t é  bimodale permet d ' é v i t e r  c e s  d i f f i c u l t é s  : il s ' a g i t  

d ' u n e  c a v i t é  q u i ,  en  l ' a b s e n c e  de  d i s p e r s i o n ,  p r é s e n t e  deux modes d e  même 

f réquence  ou d e  f r é q u e n c e  harmonique r227 b- - 1602 . Les phénomènes d e  

d i s p e r s i o n  l è v e n t  c e t t e  dégénérescence e t  on mesure l ' é c a r t  e n t r e  l e s  f réquences  

de résonance a s s o c i é e s  aux deux modes pa r  une t echn ique  analogue à c e l l e  

u t i l i s é e  dans  l e  c a s  p récéden t .  Des p r é c a u t i o n s  d o i v e n t  b i e n  en tendu  ê t r e  

p r i s e s  pour découple r  c.onvenablement l e s  deux modes. P ra t iquement ,  l a  s e n s i -  

b i l i t é  de c e s  méthodes e s t  i n s u f f i s a n t e  pour mesurer d ' a u s s i  f a i b l e s  v a r i a t i o n s  

d ' i n d i c e  que c e l l e s  q u i  s o n t  obse rvées  dans  nos  e x p é r i e n c e s  ; l e u r  champ d'ap- 

p l i c a t i o n  e s t  l i m i t é  aux é tudes  d ' i n d i c e  à p r e s s i o n  r e l a t i v e m e n t  é l e v é e  (su- 

p é r i e u r e  à 100 mTorr e t  h a b i t u e l l e m e n t  de  l ' o r d r e  de  l a  p r e s s i o n  a tmosphér ique) .  

Les déplacements  o b s e r v a b l e s  des  f r é q u e n c e s  d e  résonance de  c a v i t é  s o n t  su- 

p é r i e u r e s  à 10 kHz a l o r s  que l a  v a r i a t i o n  d y n d i c e  mise  en  év idence  e n  double 

résonance (11.1) correspond à un déplacement d e  l ' o r d r e  de  300 HZ.  

On p e u t  e s p é r e r  une m e i l l e u r e  s e n s i b i l i t é  e n  u t i l i s a n t  des  t e s h n i -  

ques d ' i n t e r f é r o m è t r i e  d é r i v é e  de  l ' o p t i q u e .  De nombreux i n t e r f é r o m è t r e s  hyper- 

f réquences  à deux  ondes o n t  é t é  d é c r i t s  T74l - -  - r751 c76] . I l s  u t i l i s e n t  géné- 

ra lement  deux c e l l u l e s  à ondes p r o g r e s s i v e s  ; un système de  Tés permet d 'en- 

voyer  des p u i s s a n c e s  é g a l e s  dans  l e s  deux b r a s  e t  de r e c u e i l l i r  un s i g n a l  pro- 

p o r t i o n n e l  à l a  d i f f é r e n c e  d e s  p u i s s a n c e s  d i s p o n i b l e s  à l ' e x t r é m i t é  des  deux 

c e l l u l e s .  Lorsque l e s  deux c e l l u l e s  s o n t  v i d e s ,  on r é a l i s e  l ' é q u i l i b r a g e  des  

deux b r a s  à 1 "ide d 'un  a t t é n u a t e u r  e t  d ' u n  déphaseur pour compenser l e s  l é -  

g è r e s  d i s y m é t r i e s  géométr iques .  L ' i n t r o d u c t i o n  d 'un gaz dans  l ' u n e  d e s  c e l l u l e s  

s e  t r a d u i t  a l o r s  p a r  l ' a p p a r i t i o n  d 'un  f a i b l e  s i g n a l  dû a u  déphasage (d i sper -  

s i o n )  e t  à l a  v a r i a t i o n  d ' a m p l i t u d e  ( a b s o r p t i o n )  s u b i e  p a r  l ' o n d e  empruntant 

l e  b r a s  c o r r e s p o n d a n t .  Le f a i b l e  s i g n a l  r e c u e i l l i  e s t  souvent  t r a i t é  en  dé- 

t e c t i o n  superhé té rodyne  - P53] [60] , Les r o t a t i o n s  de phase  mise  en  év idence  

p a r  c e s  d i s p o s i t i f s  s o n t  généralement  de l ' o r d r e  de l a  minu te .  Compte-tenu 
- 8 d e  l a  longueurr d e  n o t r e  c e l l u l e ,  l a  v a r i a t i o n  d ' i n d i c e  de  10 que nous avons . 

observée i n t r o d u i t  une r o t a t i o n  de  phase  de quelques  secondes .  SARDOS [77] 

a  é t u d i é  un in terf6rornètr .e  h e r t z i e n  à t r o i s  ondes qu i  semble a v o i r  une s e n s i -  

b i l i t é  s u f f i s a n t e  pour nos é t u d e s .  Ce type d ' i n t e r f é r o m è t r e  semble cependant 

d i f f  i c i l e m e n t  a d a p t a b l e  aux e x p é r i e n c e s  de  double  résonance.  

En revanche,  dans c e s  e x p é r i e n c e s ,  nous b é n é f i c i o n s  d e  l ' a v a n t a g e  

impor tan t  de r é a l i s e r  une modulat ion de  l a  v a r i a t i o n  d ' i n d i c e .  Il e s t  poss i -  

b l e - d e  m e t t r e  e n  év idence  c e t t e  v a r i a t i o n  e n  d i s p o s a n t  d 'une  c e l l u l e  dont  l a  

t r a n ~ m i s s i o n  dépend f o r t e m e n t  d e  1' i n d i c e  du g a z  ; 



on o b t i e n t  c e  r é s u l t a t  e n  m o d i f i a n t  l a  c e l l u l e  u t i l i s é e  pour l e s  é t u d e s  d 'ab-  

s o r p t i o n  p a r  une augmentat ion des  phénomsnea d 'ondes  s t a t i o n n a i r e s .  Le coupleur  

3 dB u t i l i s é  pour l t i n t r o d u c t i o n  de l a  p u i s s a n c e  de  sonde ( f i g u r e  10) e s t  rem- 

p l a c é  p a r  un coupleur  20 dB, L'impédance d e  c e t t e  e x t r é m i t é  d e  l a  c e l l u l e  e s t  

a l o r s  p ra t iquement  c e l l e  de Sa t r a n s i t i o n  pyramidale  1.25 cm -+ 5 mm q u i  s e  

comporte comme un c o u r t - c i r c u i t  à l a  f réquence  de sonde (gu ide  sous coupure) .  

C e t t e  modi fbea t ion  permet également d ' i n t r o d u i r e  dans Sa c e l l u l e  des  pu i ssances  

de  pompe p l u s  impor tan tes  c a r  il n ' y  a p ra t iquement  aucun p i è g g e  dû au cou- 

p l e u r .  La f i g u x e  20 montre  l e s  aménagements a p p o r t é s  à l ' a u t r e  e x t r é m i t é  de  

l a  c e l l u l e .  La charge a d a p t é e  e s t  remplacee p a r  un c o u r t - c i r c u i t  mobi le .  Le 

prélèvement d e  la p u i s s a n c e  n é c e s s a i r e  a u  d é t e c t e u r  d e  sonde s ' e f f e c t u e  p a r  

un coupleur  10 dB, C e t t e  v a l e u r  du  t a u x  de  couplage r é s u l t e  d ' u n  compromis 

e n t r e  l e s  i m p é r a t i f s  d e  s e n s i b i l i t é  el d e  s u r t e n s i o n .  Le r a p p o r t  e n t r e  l e  

maximum e t  l e  minimum de  t r a n s m i s s i o n  e n  p u i s s a n c e  a i n s i  r é a l i s é e  e s t  de d i x .  

Le r é g l a g e  d u  - us" ,z i rcul t  de b o u t  de  ee l :u le  permet d s  a j u s t e r  a u  rnaxkmsrm 

l a  pu i saance  Lransrn,se au d g t e c t e u r  p s u r  une f rgquence de sonde donnée* La 

t r ansmiss ron  T de la  ceXluTe e s t  une f o n c t i m  de P 5 n d r c e  n du  g a z ,  Le dé- 

phaseur p l a c é  e n  a-mnc d a  coupleur  permet de s e  p l a c e r  en un p o i n t  où l a  pen te  

de convers ion  - est maximum ou n u l l e  s a n s  a f f e c t e r  l e  c î e f f ~ c i e n t  de couplage.  dn 
Dans l e  p remier  cas, le  s i g n a l  obse rve  r 6 s u â t e  de l a  s u p p r p o s s t l o n  d e s  e f f e t s  

d ' a b s o r p t i o n  e t  de d i s p e r s i o n  (P+N) ; dans  l e  d e u x ~ s m e  cas, s e u l  s u b s i s t e  Xe 

terme d 8 a b s o r p t l m  ÇP)" Lkxamen cornpar9 d e s  e n r e g i s t r e m e n t s  obrenuç d o l e  

p e r m e t t r e  l e  h ra -6  de l a  f i g u r e  de  d i ~ p e c s i a n -  II f a u t  remarquer que c e t t e  

méthode ne  p e m e r  que des  é t u d e s  à f r é q u e ? r ~  de  sonde f a x e  e t  q u ' e l l e  e s %  

mal a d a p t é e  à 1 1 6 t u d e  de l a  d ~ s p ~ r s a o n  avm t r é q u e n r e s  de  pompe psur  l e s q u e l l e s  

l ' a b s o r p t i o n  est  nmportante.  Ces l l m l t a t ~ û n s  s m t  d ' a i l l e u r s  l e s  mêmes pour 

tous  l e s  t y p e s  dm%nter fé romiSt reç  h e r t z  ens -  

E n  rc-iarichc, c e t t e  t echn ique  pemeh. d v  o b r e n a r  l e s  v a l e u r s  abso lues  

des  v a r t â t i o n s  d P r n d r c e n  En e f f e t ,  une v e ~ i a t ~ m  d ? n d ~ c e  an e n t r a l n e  une 

v a r i a t i o n  il de ka f,céq,uence d e  résonance de  la cel!ule  dnabbsoarptaane On 

p e u t  o b t e n a s  He m?me s s g n a l  débecté en  supprimant l a  modula t ion  de pompe e t  

e n  a p p l ~ q u a n ~  une modula t ion  c a r r é e  d a e x ç u r s ~ s t n  Ab' l a  f réquence  de sonde, 

On é t a b l i t  fa :EQrmeat  La r e l a t i o n  : 

. C c n  = - ( 1 )  

~ r a é i g u e r n e n t ,  c e t t e  modu~latàon e s t  e x r r a i t e  du d 6 t e c r e u r  synchrone 

dans un mode de f ln?-t+-onnement p a r t i c u l  :-ex. ( 'Ynterne")  e t  a p p l i q u é e  à I ' e n t r é e  

d i r e c t e  d b n  d e r  Q < F - P .  de  l a  cbaâne d ' a sae rv l s semenr  du  k l y s t r o n  de  sonde,  



C.C. 

Figure 20 : h$n-ement apporte A la détection en bout de cellule pour &tude d'indice. 

F : Fenetra: de mica - Pyr : transition pyramidale - C 10 : Coupleur directif 10 dB - 
@ : D b p b u r  - C.C. : Court-circuit mobile - 1 : Iris - A : Att6nuatrur - X : Cristal détecteur. 



11 e s t  évadene que l e s  r é g l a g e s  à e f f e c t u e r  pour chaque v a l e u r  de La î rgquence  

de  sonde s o n t  namb~eax  : r e g l a g e  du mup4age de  s o a r n e  à I " a a d e  d u  p l g r o n  de 
da: 

C ~ U R ~ - C ~ ~ C I P ~ L S ,  rn-h-erche dia maximum de  T e s  de - à l ' a b d e  du déphaweur, mesure an  
réa jus tement  d e r  p u i s s a n c e s  admises s u i  Le dé- de  l a  v a l e u r  d u  lzlax,mum de  - 

da' 
t e c t e u r  pour b G n é ~ ~ z ~ e r  de  l a  meme s e n s ~ b r ' f t 6  dans Pe t r a c é  des  c ~ u c b e ç  CPTN) 

e t  (Rb e t c n o ,  Ces ~ E g l a g e s  ne  s o n t  pas  t ~ u s  Lndépendants  ; e n  p a r t L c u d l e r ,  

l ' e x i s t e n c e  de  xi2fiexions p a r a s à t e s  du niveau d e s  coudes e t  d e s  fengrres dqRran-  

c h é i c é  n6aieâalke un r g g i a g e  p a r  re touyhes  suc Lessaues du p ~ s t ~ n  de rc3 l r f - c i ê c u ï r  

e t  du d é p h a s e ~ ~ r  &*ce  c m p l e x a t 6  expér imenta le ,  l e s  probX2mes de s e n s i b n l ~ t ê  

e t  les d i f f l ~ ~ l r g s  de p r i n c i p e  sou lev6es  prCici5demmenr ( c ~ e x n s f e n c e  des  p h h o -  

mènes d '  abso-rpt:; .n e t  d e  dnapers lon)  xes ryergnen t  cons ldérab  lement l e  champ 

d y n v e s t  i g a ~  : In exper imenta l  , 

III - 4 - Résu!? r;c: expéiramentaux obtenus  en c e l l u l e  

L a  ne e s s i t é  d w é v l t e r  un recouvrement t r û p  u n p o r t a n t  d e s  figures 

d ' a b s o r p t i o n  e t  de d i a p e r s i o n  l i m i t e  pratnqlaemenc l e  domabne d i é t u d e  au t r a c é  

des  f i g u r e s  de d i s p e r s i o n  ob tenues  poux des  f r é q u e n ~ e s  de  sonde ' dnfherane de  

v de p l u s b e u r s  f o x  l a  l a s g e u r  d e  r a i e ,  Z 1  faut n o f e r  que Les é t u d e s  d e  $as- 
Q 

p e r s i o n  s T e f f e , k u e n c  à f réquence  de  sonde fixe, e l l e s  peuvent  rndïffésemment 
.. 
e t r e  e f f e e r u é e a  pas  l e s  t e c h n i q u e s  d%écbantnlJonnage s u  de d é c e c t l o n  s y n c h r m e -  

Pra t iquement ,  Ba deuxnb-e t echn ique  s'a'mpase pour  o b t e n i r  un Gralonnage des 

e n r e g i s t r e m e n t s  en ordonnee ; on G v i t e  l a  m u l t i p 2 i c a r l o n  des r é g l a g e s  en  ûtr- 

l i s a n t  exêkus~vemenc c e  mode de  traefemenE du s i g n a l ,  

Le  s p ~ z t r o m 2 t r e  à c e l l u l e  mcdrf ige  d o i t  permeztre  d'obten1.ê des  

r é s u l t a t s  s u s  h a  d s p e r s s o n  e n  l ' a b s e n c e  de s a r u r a t i o n  de  sonde-  11 bénefr ie 
dT en e f f e t  d 'une é r e s  bonne senst ; ib i l iëé ,  d 'une p g n t e  de convers-ion - éIevGe 
dn 

s a n s  champ éEnc:rnqqJe p r o h i b n t r f ?  Une &tude pri2slabêe 2 une p r e s s i o n  de 6 mTorr 

e t  d i f f é r e n r s  é  TG ( - ) s u p 6 r ~ e u r s  2 3 MHZ n ~ u s  a montré que> p c - ~ ~  t c u r e a  
O 

l e s  valeiaxs di* pa~~~orii5rre de pompage, ..Y exAsta' s un l a r g e  damalne de  pu i ssances  

de  sonde pou1 i;q,eJ on n ' o b s e r v a ~ t  aucun phgnomgne de s a t u r a r x o n  e t  que IUAn- 

c i d e n c e  de ha c a t u r a t i o n  se m a n ~ f e s t a e ç  dans I e r  mêmes c o n d i t ~ o n ç  bus l e s  t e r -  

m e s  d e  ciaspers -a e r  d % b a o r p t a o n ,  Noua revkendrsns  uleérreiaremenrt sur  ce phE- 
993""" 

nomgne e t  n2~6Tpdaç:n~la d a n s  ce paragraphe 2 des  p u i s s a n c e s  de sonde suffis am men^ 

f a i b l e s  pour qoJ \la n'y a n r  pas d \ f f e t  senqbble de sa tuwaraon-  

Lep f i g u r e s  21 e t  2.1 b i s  d3nnenC un exemple d ' e n r e g ~ s t r e m e n t s  ob- 

t e n u s  en s e  p l a ~ a n t  r e s p e c t i v e m e n t  s u r  un maximm e t  s u r  un p o i n t  de p l u s  g rande  

p e n t e  d e  l a  c a r a c t 6 r i s t i q u e  T(n)  de t r a n ~ m i s s i ~ o n  de l a  c e l l u l e  en  f o n c t i o n  de 

l ' i n d i c e .  







Les c o n d i t i o n s  e x p é r i m e n t a l e s  s o n t  l e s  s u i v a n t e s  : 

La f réquence  de  pompe e s t  b a l a y é e  s u r  un i n t e r v a l l e  d e  12 MHZ. La s e n s i b i l i t é  

du d é t e c t e u r  synchrone a  é t é  m u l t i p l i é e  p a r  q u a t r e  pour  l a  f a i b l e  v a l e u r  de M'" 

Remarquons que c e s  e n r e g i s t r e m e n t s  n e  peuvent  pas  ê t r e  con£rontés  à ceux q u i  

o n t  é té  obtenus  à I ' o c c a s i o n  de  l a  première  mise  e n  év idence  d e s  phénomènes 

de  $ i s p e r b i o n  ( f i g u r e  4 ) .  S igna lons  cependanr q u 5 n  r e p r o d u i s a n t  les c o n d i t i o n s  

expér imenta les  de  c e s  p remières  é t u d e s  nous avons c o n s t a t é  que l e  g a i n  e n  r a p p o r t  

s i g n a l  s u r  b r u i t  ob tenu  e s t  de  l k r d r e  de q u a t r e .  Pour e t u d i e r  l ' i n c i d e n c e  

des  d i f f é r e n t s  pa ramèt res  s u r  l a  forme des  f i g u r e s  d e  d i s p e r s i o n ,  nous avons 

d é p o u i l l é  un g rand  nombre d k n r e g i s t r e m e n t s  pour e n  e x t r a i r e  l e s  f i g u r e s  de 

d i s p e r s i o n .  Les f i g u r e s  22, 23, 24 p e r m e t t e n t  de donner ime b ~ n n e  r e p r é s e n t a t i o n  

de l ' ensemble  des  r é s u l t a t s  ob tenus .  E l l e s  p r o v i e n n e n t  du dépoui l l ement  d e s  en- 

r e g i s t r e m e n t s  21 e t  21 b i s  ( f i g u r e  23) e t  d k n r e g i s t r e m e n t s  obtenus  dans  l e s  

mêmes c o n d i t i o n s  sauf  en  c e  q u i  concerne l ' é c a r t  ( b - 1 ~  ) é g a l  à 3  MHZ pour  l a  
O 

f i g u r e  22 e t  à 7 MHz pour l a  f i g u r e  24. Nous avons i n d i q u é  s u r  chaque r é s e a u  
-8 

l ' é c h e l l e  en ordonnée (An = 10 ) obtenue p a r  l a  méthode exposée précédemment. 

Toutes  l e s  courbes  p r é s e n t e n t  un maximum à l a  r ésonance  d e  pompe ( v l =  v s  ) ; 
O 

on n o t e  également l ' e x i s t e n c e  d e  l ' e f f e t  a t t e n d u  ( c f .  11-4) au v o i s i n a g e  de  

l a  f réquence Y '  t e l l e  que : 

Sans e n t r e r  dans  l ' a n a l y s e  q u a n t i t a t i v e  q u i  s e r a  f a i t e  dans l a  

c o n f r o n t a t i o n  d e s  r é s u l t a t s  t h é o r i q u e s  e t  expgrimentaux, on peut  f a i r e  l e s  

o b s e r v a t i o n s  q u a l i t a t i v e s  s u i v a n t e s  : 

- l e  terme " c e n t r a l "  ( u t w  u '  ) d e  d i s p e r s i o n  e s t  peu a f f e c t é  par  l a  v a l e u r  du 
O 

paramètre  de pompage. Il e s t  sens ib lement  indépendant  d e  M t  pour l e s  pompages 

f o r t s  e t  diminue tres len tement  avec M' dans l e  c a s  des  f a i b l e s  pompages. 

- au c o n t r a i r e ,  Be terme " l a t é r a l "  ( v t w \ , '  +- - u )  augmente rapidement avec  l e  
O O 

paramètre  de pompage e t  d i s p a r a i t  pra t iquement  à f a i b l e  pompage. 

- l ' a m p l i t u d e  d e s  phénmsnes  diminue rapidement  a v e c  l ' g c a r t  ( . , - x i  ) mais c ' e s t  
O 

dans  l e  cas  d e s  g rands  é c a r t s  que l ' o n  b é n é f i c i e  de l a  m e i l l e u r e  s é p a r a t i o n  

des  deux termes p r é c é d e n t s .  

On peut: n o t e r  e n f i n  que l a  forme du terme c e n t r a l  dans l e  c a s  d e s  

f o r t s  pompages e t  des  f a i b l e s  é c a r t s  0-0 ) e s t  s u j e t t e  à c a u t i o n  ; l ' a b s o r p t i o n  
o  

e s t  e n  e f f e t  t r è s  impor tan te  dans c e t t e  zone e t  une f a i b l e  d i f f é r e n c e  d e  sen- 

s i b i l i t é  dans l e  t r a c é  des  courbes  (P) e t  (P*N) amène des d i s t o r s i ~ n s  s e n s i b l e s  

à l a  courbe (N) obtenue p a r  s o u s t r a c t i o n .  









III - 5 - Spectrométr ie  à c a v i t é  

La modi f ica t ion  apportée au spectromètre  à ondes progress ives  des- 

t i n é  aux études d ' abso rp t ion  pour é tendre  son u t i l i s a t i o n  aux études de  disper-  

s ion  cons i s t e  pratiquement à r é a l i s e r  un spectromètre  à c a v i t é .  Cet te  c a v i t é  

peut ê t r e  c a r a c t é r i s é e  par  des  modes d b r d r e  é l evé  ( supér ieur  à 1000) mais de 

su r t ens ion  ' f a i b l e  L ' ind ice  é t a n t  une grandeur i n t e n s i v e ,  on peut e spé re r  ob- 

t e n i r  des r é s u l t a t s  s a t i s f a i s a n t s  avec une c a v i t é  convent ionnel le  de volume 

moindre en béné f i c i an t  de techniques expérimentales  moins acrobat iques .  De 

plus ,  en r a i son  des  champs importants  r é a l i s é s ,  un spectrometre  de ce type 

d o i t  permettre  de  compléter l e s  r é s u l t a t s  précédents  dans l e  cas des f o r t s  

pompages e t  en présence de s a t u r a t i o n  de sonde. 

Legrand a r g s o l u  l a  d i f f i c u l t é  technique p r i n c i p a l e  q u i  e s t  de 

r é a l i s e r  une c a v i t é  résonnant  simultanément aux fréquences de pompe e t  de sonde 

e t  accordable séparément s u r  ce s  deux fréquences 99: . Nous nous contentons 

de donner i c i  un résumé de ce  t r a v a i l  qu i  a f a i t  l ' o b j e t  d 'une p u b l i c a t i o n  

La c a v i t é  r é a l i s é e  e s t  d e  forme cyl indr ique  à base c i r c u l a i r e  ; 

l a  f i g u r e  25 en donne une coupe su ivan t  un p lan  méridien.  L'ensemble s e  com- 

pose d 'un corps de  c a v i t é  (1) , d'une p ièce  t ronconique mobile ( I I) ,  d h  p is ton  

d e  cour t - c i r cu i t  (III) e t  d ' un  fond (IV). Pour des r a i sons  de commodité, nous 

avons c h o i s i  à l a  fréquence de sonde :, l e  mode de résonance d i t  fondamental : 

l n  
e t  à l a  frgquence de pompe v '  l e  mode TE 

O l n '  
connu pour son bon coe f f i -  

c i e n t  de q u a l i t é .  La va leur  du diamètre D du corps de c a v i t é  e s t  a l o r s  f i x é e  . 

de manière à ne permet t re  que l a  propagation du mode TE à l a  fréquence . 
1 In 

L%ccord aux fréquences v e t  u' e s t  obtenu par  déplacement des p ièces  (II) 

e t  (III) paral lè lement  à L'axe du sys tS ie .  La p igce  (II) a l a  forme d'un t ronc  

de cône dont Be diametre  d ' e n t r é e  e s t  v o i s i n  de D e t  dont l e  diamètre de s o r t i e  

d a une va leur  t e l l e  q u ' i l  ne  puisse  s e  propager aucune éne rg i e  à l a  fréquence 

de sonde \ J  dans le guide c i r c u l a i r e  correspondant.  Ce p i s t o n  tronconique pré- 

s en te  a l o r s  un o b s t a c l e  r é f l é c h i s s a n t  à l a  fréquence u e t  permet d 'accorder  l a  

c a v i t é  aux fréquences de sondes. Dans ces  cond i t i ons ,  e t  pour une va l eu r  de 

d t e l l e  que l a  propagat ion d e  l ' é n e r g i e  à l a  fréquence JJ'  s o i t  poss ib l e ,  on 

peut accorder l a  c a v i t é  aux fréquences de pompe par  déplacement du p i s t o n  (III) 

sans modifiez pour au t an t  l a  résonance à l a  fréquence La determinat ion de 

l a  pente  de l a  t r a n s i t i o n  conique e s t  un des p o i n t s  l e s  p lus  d é l i c a t s  de l a  

r é a l i s a t i o n .  A l ' é c h e l l e  de l a  longueur d b n d e  de pompe, l e  raccordement des 

p a r t i e s  cy l ind r ique  (1) e t  conique (III) i n t r a d u i t  une d i s c o n t i n u i t é  a f f e c t a n t  

l a  su r t ens ion  de l a  cav i t é .  



C A V I T E  HY P E R  F R E Q U E  N C E  

Figure 25 



En u t i l i s a n t  l e s  r é s u l t a t s  théor iques  r e l a t i f s  à l a  propagat ion dans un cône 

e t  en procédant par  a jus tements  succes s i f s ,  nous avons c h o i s i  la  pente de 

cône permettant  l a  m e i l l e u r e  su r t ens ion  à l a  f réquence de pompe. 

Il e s t  c l a i r  que l a  s a t u r a t i o n  maximale de pompe e s t  obtenue pour 

un c o e f f i c i e n t  de couplage r é a l i s a n t  l ' a d a p t a t i o n  en puissance de l a  c a v i t é  

au  guide  de couplage. Nous avons u t i l i s é  un couplage de type Bleaney [78] par  

l e  fond de l a  c a v i t é  ( f i g u r e  26) .  En ou t r e ,  l e  c o e f f i c i e n t  de q u a l i t é  d o i t  
* e t r e  théoriquement a u s s i  grand que poss ib le .  Pratiquement,  on é t u d i e  l ' a b s o r p t i o n  

de sonde en fonc t ion  de l a  fréquence de sonde ou de pompe pour une v a l e u r  donnée 

du paramètre M'  . On conçoi t  a l o r s  l ' importance accordée au f a i t  que M '  r e s t e  

a u s s i  cons tan t  que p o s s i b l e  au cours  du balayage en fréquence. Ceci f i x e  a l o r s ,  

compte-tenu de l a  v a r i a t i o n  t o l é r é e  du paramètre M t ,  l a  va l eu r  maximale du 

c o e f f i c i e n t  de q u a l i t é  : prat iquement ,  ce d e r n i e r  e s t  v o i s i n  de 6 000. 

En ce qui  concerne l a  vo ie  de sonde, Feher [79] a  montré que l a  

s e n s i b i l i t é  e s t  l a  m e i l l e u r e  pour un système en t ransmiss ion  e t  lo rsque  l a  

c a v i t é  e s t  adaptée aux gu ides  de couplage d ' e n t r é e  e t  de s o r t i e .  La sens ib i -  

l i t é  c r o î t  a l o r s  avec l e  c o e f f i c i e n t  de q u a l i t é  de l a  c a v i t é .  Pratiquement,  

e t  pour l e s  mêmes r a i sons  que préc$dement ,  c e  d e r n i e r  a  é té  c h o i s i  v o i s i n  

de  2 000. 

Le couplage e s t  magnétique ; il e s t  r é a l i s é  par  un o r i f i c e  c i r -  

c u l a i r e  s i t u é  s u r  l a  p a r o i  l a t é r a l e  de l a  c a v i t e  ( f i g u r e  26) au  c e n t r e  de l a  

s e c t i o n  d r o i t e  du guide. 

Les t rous  de couplage d ' e n t r é e  e t  de  s o r t i e  son t  d i sposés  s p é -  

tr iquement pa r  rapport  à l ' a x e  de l a  c a v i t é .  

Pour pouvoir i n t r o d u i r e  l e  gaz à f a i b l e  p re s s ion  dans l a  cavitt5, 

c e l l e - c i  e s t  p lacée  dans une ence in te  t r ave r sée  par  l e s  passages étanches ne- 

c e s e a i r e s  aux conmandes de  fréquences e t  aux guides d ' a l imen ta t ion  ( f i g u r a  261% 

C e t t e  ence in t e  en l a i t o n  s e  compose d'un cy l ind re  f e m é  pa r  deux couvercles ,  

dont  l ' é t a n c h é i t é  e s t  a s s u r é e  par  des j o i n t s  t o r iques .  

La p a r t i e  cy l ind r ique  de l ' e n c e i n t e  p o r t e  l e s  guides d ' a r r i v g e  

e t  de s o r t i e  de l ' é n e r g i e  hyperfréquence. La f i x a t i o n  r i g i d e  des guides  à 

l ' e n c e i n t e  n ' e s t  pas p o s s i b l e .  En e f f e t ,  e l l e  i n t e r d i t  t o u t  d6montage e t  ne 

permet pas de pos i t ionner  par fa i tement  l e s  gu ides  pa r  rappor t  B l a  cav i t6 .  

Urie f i x a t i o n  l a  f o i s  eouple e t  e tanche e s t  r é a l i s é e  8 l ' a i d e  de s o u f f l e t s  mg- 

t a l l i q u e s  en tombac ( f i g u r e  26 b i s ) .  



Fig ure26 



Figure 26 bis : Légende des figures 26 et 26 bis. 

A et B : bagues de commande 

1 : corps de cavité 

II et III : pistons d'accord 1.25 cm et 5 mm. 

4,5,6,7 : soufflets mCtalliques (tombac) 

8 et 9 : joints toriques 

10 : Enceinte extérieure 

1 1 et 12 : couvercles 

13 : iris de couplage (voie de pompe) 
14 et 15 : iris de couplage (voie de sonde) 

16 et 17 : guides RG 53 U (voie de sonde) 

18 : brides 

19 :fenêtredemica. 



Ceux-ci sont  soudés d'une p a r t  à l ' e n c e i n t e  à vide ,  d ' a u t r e  p a r t ,  à une bague 

s o l i d a i r e  du guide d'onde. Dans ce mode de f i x a t i o n ,  l e s  guides d'onde son t  

appl iqués à l a  c a v i t 8  par  l e s  f o r c e s  de l a  p re s s ion  atmosphérique. L ' é t anché i t é  

du guide  luimême e s t  a s su rée  pa r  une f e n ê t r e  en mica de 30ri  d%paisseur  s e r r é e  

e n t r e  deux b r i d e s  par fa i tement  p o l i e s .  

Sur l e  couvercle  i n f é r i e u r  e s t  f i x é  l e  corps de l a  c a v i t é .  Le 

couvercle supér ieur  po r t e  l e s  deux p is tons  d 'accord II e t  III e t  l e  d i s p o s i t i f  

de commande de t r a n s l a t i o n  de ceux-ci. Il n ' a  pas é t é  poss ib l e ,  à l ' a i d e  des 

d i s p o s i t i f s  de commande habi tuel lement  u t i l i s é s  de c o n c i l i e r  l e s  problèmes 

d ' é t a n c h é i t é  e t  de  double commande des p i s t o n s  II e t  III. Le système r é a l i s é  

e s t  c e l u i  d é c r i t  s u r  l a  f i g u r e  26. L ' é t anché i t é  e s t  assurée  par  des s o u f f l e t s  

mé ta l l i ques  souples en tombac. Le mouvement du p i s t o n  II e s t  obtenu par  ro- 

t a t i o n  de l a  bague A e t  c e l u i  du p i s ton  III par  r o t a t i o n  de l a  bague B. On 

o b t i e n t  l ' accord  de l a  c a v i t é  en  jouant d'abord s u r  l a  bague A pour l a  résonance 

à l a  fréquence b, pu i s  s u r  l a  bague B pour l a  résonance à l a  fréquence u ' .  

Une course s u f f i s a n t e  a  é t é  prévue, pour permet t re  de déplacer  chaque p i s t o n  

d'une d is tance  éga l e  au moins à une demi longueur d'onde guidée pour chacune 

des fréquences prévues,  

Les p i s t o n s  s o n t  rendus s o l i d a i r e s  du d i s p o s i t i f  de commande pré- 

cédemment d é c r i t  par  un f i l  méta l l ique .  La souplesse de ce f i l  permet de com- 

penser l e s  éventue ls  é c a r t s  e n t r e  l e s  axes Q de l a  c a v i t é  e t  A' du d i s p o s i t i f  

de commande. 

L ' i n t roduc t ion  du gaz s ' e f f e c t u e  par  un des guides de l a  vo ie  de  

sonde au moyen d h n  rob ine t  à f u i t e  r ég l ab le  en communication avec l e  r é s e r v o i r  

de SO r e f r o i d i  par  un mélange r é f r i g é r a n t  d 'acé tone  e t  de carboglace. L 'or i -  
2  

f i c e  de pompage e s t  placé directement  s u r  l ' e n c e i n t e  e x t e r i e u r e  ce q u i  implique 

l a  r é a l i s a t i o n  r ap ide  d h n  é q u i l i b r e  e n t r e  l a  p re s s ion  de l a  c a v i t é  e t  c e l l e  

qui  règr,e dans l % n c e i n t e  e x t é r i e u r e .  Une p e t i t e  ouver ture  a  é t é  ménagée à 

c e t  e f f e t  dans l a  po r t ion  de  guide d'onde comprise e n t r e  l n  c a v i t é  e t  l k n c e i n t e  

ex t é r i eu re .  

Le d i s p o s i t i f  hyperfréquence ( f i g u r e  27) présente  de grandes ana- 

bogies avec c e l u i  du spectromètre  à c e l l u l e  ( f i g u r e  10).  I l  en d i f f è r e  par  l a  

d i s p a r i t i o n  des systèmes d ' a i g u i l l a g e  des fréquences de pompe e t  de sonde q u i  

sont  admises séparément dans l a  cav i t é .  Cependant, un problème spéc i f ique  

e s t  posé par l ' a cco rd  de l a  c a v i t é  aux fréquences de sonde e t  de pompe. L'accord 

à l a  fréquence d e  sonde s ' o b t i e n t  immédiatement en recherchant  l e  maximum 

de puissance t ransmise .  



Figure 27 : Spectromètre ai cavité pour étuide de dkpasion 
Les symboles sont identiques ik ceux utiiids dans la figure 10. 



En revanche, on ne peut observer  l a  puissance transmise à l a  f réquence de 

pompe car  l e  guide correspondant e s t  fermé s u r  un c o u r t - ç i r c u l t  a j u s t é  une 

f o i s  pour t o u t e s  e t  place à l ' i n t é r i e u r  de l ' e n c e i n t e  à v i d e .  Pratiquement,  

on s e  contente  d b b s e r v e r  l a  puissance de pompe qui  remonte dans l e  b ra s  d ' in-  

t roduct ion  du s i g n a l  de sonde. Cet te  puissance e s t  maximum lorsque l a  cav i t é  

e s t  accordée s u r  l a  fréquence de pompe. Un pr6lèvement s u f f i s a n t  e s t  obtenu 

au moyen d'un coupleur 3 dB de l a  bande K ( f i g u r e  2 7 ) .  

La technique expérimentale  e s t  analogue à c e l l e  employée préçé- 

demment ; t o u t e f o i s ,  l a  c a v i t é  r é a l i s é e  p ré sen te  une courbe de résonance beau- 

coup p lus  symétrique. On peut  t i r e r  p a r t i e  de c e t  avantage pour doubler  l e s  

e f f e t s  de  d i s p e r s i ~ n  en t r a ç a n t  l e s  courbes (PaN) e t  (P-NI obtenues pour deux 

poin ts  symétriques de l a  courbe de résonance. Ces deux p o i n t s  b é n é f i c i e n t  en 
dT 

e f f e t  de l a  meme transmission T e t  de l a  même pente de conversion - (au s tgne  
dn  

p r è s ) .  La technique expérimentale s ' e n  trouve a l l é g é e  c a r ,  sans re toucher  1 ' a t -  

t énuat ion  du s i g n a l  de sonde, on b é n é f i c i e  de l a  même s e n s i b i l i t é  dans l e  t r a c é  

des courbes (P+N) e t  (P-N). Pratiquement,  on t r a c e  cependant l a  courbe (Pl obtenue 

à l ' a cco rd  de l a  c a v i t é  à t i t r e  de v g r i f i c a t i o n .  

dT 
Le r o n t r z l e  a s s e z  p réc i s  que L b n  a de l a  pente  de conversion - dn 

permet également d ' e f f ec tue r  des mesures absolues des v a r i a t i o n s  d ' i n d i c e  par 
p *  

une technique de zé ro  ou d"aantimodulation ~74 081J . A c e t t e  f i n ,  on applique 

en synchronisme une modulation c a r r é e  de l a  puissance de pompe e t  de l a  fré- 

quence de sonde, En L'absence d ' abso rp t ion ,  l e  s i g n a l  f o u r n i  par  l e  dé t ec t eu r  

synchrone e s t  nu l  lorsque l k x c u r s i o n  At de fréquence de sonde e s t  éga le  à l a  

v a r i a t i o n  de l a  fréquence de  resonance de l a  c a v i t é  ; c e l l e - c i  é t a n t  causée 

par  l a  v a r i a t i o n  d ' i nd ice  An due au  pompage, An e t  A\ s o n t  a l o r s  l i é s  par 

l a  r e l a t i o n  ( 1 )  : 

On montre fac i lement  qu 'en  présence d 'absorp t ion  on o b t i e n t  un 

r é s u l t a t  c o r r e c t  en prenant l a  moyenne des v a l e u r s  An e t  An données par  l a  
1. 2 

r e l a t i o n  ( 1 )   pou^ deux po in t s  symétriques de  l a  courbe de resonance de l a  

c a v i t é .  

III - 6 - Résu l t a t s  expiSrimentaux obtenus en c a v i t é .  

Contrairement à ce que l ' a n  pouvai t  e spé re r ,  l e  spectromètre  à 

c a v i t é  ne permet pas dhavantager de façon importante l e  terme de d i spe r s ion  

a s soc i é  à une v a r i a b l e  i n t e n s i v e  pa r  rappor t  à l ' a b s o r p t i o n  v a r i a b l e  extensive.  



En e f f e t ,  s ' i l  n 'y  a pas de  s a t u r a t i o n  de sonde, l e s  signaux dé t ec t é s  cor res -  
dT 

pondant aux deux phénomènes s o n t  propor t ionnels  à - An e t  à clQX respect ivement  dn 
( [82] p. 437)  . 

a désigne l e  c o e f f i c i e n t  d 'absorpt ion,  A l a  longueur d b n d e  e t  Q 
dT 

l a  s u r t e n s i o n  de l a  c a v i t é  ; l a  pente  de conversion - e s t  p ropor t ionne l l e  à dn 
l a  su r t ens ion .  Pratiquement,  à même p a r a s t r e  M e t  M t  de sonde e t  de pompe, 

l a  c a v i t é  b é n é f i c i e  sensiblement  de l a  mEme s e n s i b i l i t e  que l e  spectromètre  à 

c e l l u l e  mais l e s  r é s u l t a t s  correspondants  sont  obtenus à pres s ion  plus  é l evée .  

Les enregis t rements  de l a  f i g u r e  28 reproduisent  des condi t ions  expérimentales 

v o i s i n e s  de c e l l e s  des  enregis t rements  M t  = 4 des f i g u r e s  21 e t  21 b i s  à une 

p re s s ion  de 30 m'Torr au l i e u  de 12,7 mTorr. La courbe 3 en p a r t i c u l i e r  e s t  à 

rapprocher  de l a  courbe correspondante de l a  f i g u r e  21 b i s .  Le rappor t  s i g n a l  

s u r  b r u i t  e s t  moins bon c a r  nous e f fec tuons  l e s  expér iences  en c a v i t é  en réa-  

l i s a n t  une modulation p lus  profonde de l a  puissance de  pompe. A c e t t e  f i n ,  on 

u t i l i s e  à l a  f o i s  l e  c i r c u l a t e u r  commutable T , R , G .  e t  l e  modulateux C.S .F ,  

e x c i t é s  en synchronisme ; l e  médiocre temps de montée du modulateur impose 

a l o r s  une fréquence de commutation de l a  puissance p l u s  basse  que c e l l e  u t i l i s é e  

précédemment, de l ' o r d r e  de 400 HZ à Laquelle l e  b r u i t  du c r i s t a l  d é t e c t e u r  

e s t  p l u s  important ,  Le spectrometre  à c a v i t é  s e r a i t  é v i d e m e n t  sans I n t é r ê t  

s ' i l  ne pe rme t t a i t  que de r e t rouve r  des r 6 s u l r a t s  précgdemment acqu i s ,  En f a i t ,  

nous l ' avons  e x p l o i t é  pour deux types d k x p é r i e n c e s  que nous décr i rons  succes- 

sivement : 

- des expériences r é a l i s e e s  pour des v a l e u r s  é levees  des 6 e a r t s  (s-1) ) 
o 

- des  expériences d e s t i n é e s  à l a  mise en évidence des  phénomènes de s a t u r a t i o n  

de sonde s u r  l ' i n d i c e  lorsque  l e  pompage e s t  exzctcment résonnant ( Y ' = , '  
O 

1 

III - 6 - i - Etudes d ' abso rp t ion  e t  de d i spe r s ion  à des fréquences de sonde 

t r è s  é lo ignées  de la résonance 

A f a i b l e  pompage, l ' ampl i  tude du t e r n e  d 5 b s o r p t i o n  diminue r a p i -  

dement lorsque ka fréquence de sonde s ' é lo igne  de l a  résonante.  A f o r t  pompage, 

en revanche, c e t t e  décro issance  e s t  beaucoup p lus  l e n t e ,  Des é tudes  qua l i t a -  

t i v e s  ont  montré q u y l  en é t a i t  de même pour l e  t e r n e  de d i spe r s ion .  l ' i n t é r ê t  

de l a  c a v i t é  e s t  de permet t re  de r é a l i s e r  fac i lement  des  f o r t s  pompages en  

é v i t a n t  l e s  puissances de source énormes qu i  s e r a i e n t  néces sa i r e s  en ondes pro- 

g r e s s i v e s  & r83 , Nous avons pu a i n s i  en t reprendre  des études à des fréquences 

de sonde d i f f é r e n t e s  de 200 MHZ de l a  fréquence de  rgsonance - - -  r94 .  De manière 

généra le ,  lorsque l%ésart (v-v ) e s t  grand, on n 'observe  guère d ' e f f e t s  l i é s  
O 

à l a  s a t u r a t i o n  mgme pour des  v a l e u r s  assez  é levées  de l a  puissance de sonde. 





Nous avons dé j à  obtenu ce r é s u l t a t  (III-2-k) e t  nous avons v é r i f i é  s u r  tous  

l e s  cas  d i scu té s  ci-apres  qu'une v a r i a t i o n  dans un f a c t e u r  qua t r e  (6dB) de l a  

puissance de sonde n ' a f f e c t a i t  pas  l e s  f i g u r e s  d 'absorp t ion  e t  de d i spe r s ion .  

Nos é tudes  expérimentales  couvrent un domaine assez  v a s t e  (p re s s ion  

de 10 à 200 mTorr, Q l ~  -b de 5 à 200 MHz, parametre de pompage M '  compris e n t r e  
Q 

O e t  100). Nous nous contenterons  de donner quelques enregis trements  carac té -  

r i s t i q u e s ,  

A f o r e  paramètre de pompage, l e s  phénomènes l e s  p lus  importants  

sont  observés au vo i smage  de l a  fréquence u t  d é f i n i e  par  : 

C'es t  à ce domaine de fréquence de pompe que nous l imi tons  n o t r e  

é tude .  Les enregis trements  de l a  f i g u r e  29 r ep ré sen ten t  l a  l i m i t e  de s e  q u i  

e s t  a c c e s s i b l e  avec n o t r e  a p p a r e i l l a g e ,  I l s  on t  e t% obtenus avec une cons tan te  

d ' i n t é g r a t i o n  élevée (5s . ) , un  balayage t r è s  l e n t  (10 minutes) en s e  p l a ~ a n t  

j u s t e  en deçà du s e u i l  de s a t u r a t i o n  de l a  charne de preamplif l c a t i o n  p a r  l e  

b r u i t  

Les courbes 1 ,  2, 3 d é f i n i s s e n t  respect ivement  (P) , (P*N) e t  

(R-N). ri écart (v-L ) e s t  important  (60 MHZ) e t  l e  pompage modéré ( ~ ' = l ) ,  La 
Q 

pres s ion  du gaz e s t  de Ibordre  de 30 mTorr, Pour des pompages p lus  impor tan ts ,  

on b é n é f i c i e  é v i d e m e n t  d 'un r appor t  s i g n a l  s u r  b r u i t  g l u s  s a t i s f a i s a n t .  Le 

dépouillement des enregis t rements  de l a  f i g u r e  29  e t  d ' enregis t rements  obtenus 

pour d ' a u t r e s  vabeurs (5 e t  20) du paramètre de pompage permet de p r e c i s e r  l a  

forme des f i g u r e s  d ' abso rp t ion  e t  de d i spe r s ion  dans l e  cas  des  grands é c a r t s  

( v - \ ) A a  f igu re  30 montre que ces  formes ne d i f f è r e n ~  pas de façon importante  

de c e l l e s  qui on t  é t é  obtenues en c e l l u l e  pour des  é c a r t s  moindres. On d o i t  

cependant no te s  q u y l  semble e x i s t e r  une correspondance du type K r  K r  onig 

e n t r e  f i g u r e s  d 'absorp t ion  e t  de d i spe r s ion .  Ce f a i t  peut surprendre c a r  l a  

fréquence  har ri ab Xe por t ée  en a b s c i s s e  n % s t  pas çell+ccb à l a q u e l l e  s ' e f f e c t u e  

l a  d é t e c t i o n ,  On peut  l ' i n t e r p r é t e r  en remarquant que, gour l e s  grandes va l eu r s  

des  é c a r t s  ( ~ v  ) e t  ( ? J ' - \ + '  ) ,  l e  processus à deux quantums e s t  net tement  pré- 
Q O 

pondérant ; dans ces  condi t ions ,  l ' é c a r t  de fréquence à prendre en cons idé ra t ion  

e s t  (v-lia) 9 (-*'-dl ) dont l a  v a r i a t i o n ,  dans nos expériences,  e s t  l i é e  à c e l l e  
O 

de l a  f réquence de pompe v \ Par a i l l e u r s ,  on observe une d issymétr ie  e t  un 

é la rg issement  importants  de l a  f i g u r e  d ' abso rp t ion  dans l e  cas des  f o r t s  para- 

mètres  de pompage, 



Figure 29 : Etude de dispersion en cavité pour une fréquence de sonde très éloi@ de la résonanc 

(v = v, - 60 MHz). Paramètre de pompage M' = 1. Pression de l'ordre de 30 rn Ton. Constante 
d'intbgration : 3 sec. Durée d'un enregistrement : 10 min. 





- 56 - 
Nous montrerons que ces e f f e t s  do ivent  2trc û ~ t r i b u é s  à l ' inhumogénéi té  du 

champ de pompe e t  2 l a  levée de dég6nérescence m nasquge pax- c e t  e f f e t .  

III - 6 - 2 - Inf luence  A- de l a  s a t u r a t i o n  de sonde a x r  Ke tem 

Nous e f fec tuons  c e t t e  &tude dans l e  cas aù l a  pompe e s t  exactement 

résonnante" La technique employee e s t  c e l l e  dbn t imodu la t ion  d g c r i t e  précgdem- 

ment (111-5)0 L i  f a u ~  remarquer que ce t te  6t:ude n'est pas sans p ré sen te r  de 

se r i euses  diffkcu7tCis expGrbmentales. Cel les -c i  sont  îiGor principalement  à 

l a  r é j e c t i o n  i n s u f f i s a n t e  du d i ç p o s i t t f  de rnnadulairon de l a  puissance de 

pompe, à ?_ 'ex is tence  d5lin r é s i d u  de .signa% de pompe s u r  Be d 6 ~ e c t e i ~ a :  de sonde 

e t  à une l e g è r e  d i s p é t r i e  de l a  courbe de rgsonance de la e a v r t é ,  Nous avons 

vu, en e f f e t ,  que l ' ampl i tude  du t e r n e  de d5-~pe1sIon au v o i s ~ n a g e  de u' da- o 
minilait lentement avec l e  paramètre de pompage ( f igu res  4 ,5 ,6  e t  2 % ) .  Un 

dé fau t  de réje,ctxon se t r a d u i t  p a r  un é c ~ ~ s e m e n t  unpoutant des gagaires obtenues 

pour l e s  grandes va leurs  du parametre de pompage que naus avons observé expé- 

rimentalement,  Le ca l cu l  de l a  v a r i a t i o n  d\ndlr ,e An e~ f a i s a n t  l a  moyenne 

des v a l e u r s  AR e t  An obtenues s u r  chaque f l a n c  de l a  courbe de réponse de 
R 2 

d T 
l a  c a v i t é  suppose implici tement  1 ' é g a l i t 6  de deux pentes  ---- 

dn 
correspondantes.  

Ceci permet d8é'Limlner les  e f f e t s  l i é s  à l a  pxesence. du terme d b b s o r p t i o n  

e t  d 'un r e s i d u  de  s igna l  de pompe, Dans l e  c a s  d'une d .&-pét r ie  de l a  courbe 

de réponse de l a  c a v i t é ,  ces  e f f e t s  ne sont  pas  Gliminés e e  peuvent fausses  

l e s  r é s u l t a t s ,  OB c ~ n s t a t e  exp6r"rentaBemenR que les e r r e u r s  l e s  p lus  graves 

proviennent d u  ssçidu de s i g n a l  de pompe car l b b b s o r ~ t i a n  e s t  f a i b l e  au voi- 

s inage de c '  an GBimlne en grande part le  l e s  dx f f i cu l rGs  ~ndbquées  ci-dessus 
O 

en l imitant :  l ' é t u d e  au cas des f a i b l e s  p a s m è t r e s  de ponpage pour l eque l  l e  

terme de d i s p e r s i o n  e s t  avant3gée p a r  sappoyt au t e m e  dPabsorp tbon,  C e  s a s  

e s t  d ' a i l l e u r s  ph.ysoquement l e  p l u s  i n t 6 r e s s a n t  ca.r s! permet: de reaébser  des 

paramètres M de satuaration de sonde s u p é r l e ~ ~ ~ e s  au  p a x a G t s e  de p,,mpage M', 

La f i g u r e  31 montre l e  ri5sultac obtenu dans l e s  c m d b t i o n s  su i -  

vantes  : 

p - 27 nLc?rr ; i - 1' -: 5 MHZ ; M" 0 0 5  
na 

C h  obaexve une sa tura t ion .  tr5s l e a t e  s u r  l e  terme de  d ~ s p e r s i o n  ; 

remarquons que pour l a  plmus f a i b l e  puissance de sonde ukvlbsée on observe 

dé j à  une s a t u r a t s o n  5ensrble  de l a  ra ie  de sonde en Ikbbôon-e de pompage e t  

que l a  p l u s  f o r t e  puissance de sonde correspond à un paramgtre M plus  de v ing t  

f o i s  p lus  grand que le parametne de pompage M n " -  Cet te  ecude montre c la i rement  

que l e s  e f f e t s  de sa tuaa t ion  ne s o n t  pas l i é s  aux va l eu r s  r e l a r l v e s  de M e t  

de M V -  





III - 7 - Conclusion de 1 X t u d e  Expérimentale 

Les spectromètres  à c e l l u l e  en guide d b n d e  a t  c a v i t é  résonnante 

que nous avons décr-bts nous ont  permis de psgc i se s  un bon nombre de p o i n t s  

s u r  l e s  phénomènes de  s a t u r a t i o n  e t  de d i spe r s ion .  

Nous avons montré en  p a r t i c u l i e r  que Les e f f e t s  de s a t u r a t i o n  

de sonde s e  mani fes ta ien t  s u r t o u t  au  vois inage  de l a  fréquence de r6sonanêa 

de sonde ; on observe l a  d i s p a r i t i o n  des e f f e t s  de  s a t u r a t i o n  de sonde même 

pour des va l eu r s  é l evées  du paramètre M lo rsque  l s 6 c a r t  (v-c ) e s t  important .  
O 

Cet te  c i r cons t ance  permet en p a r t i c u l i e r  d'étudier l e s  phénm2nes 

de d i spe r s ion  à des  puissances  de  sonde compatibles  avec une bonne s e n s i b i -  

l i t é .  Nous avons pu a i n s i  m e t t r e  en évidence les phénomgnes de d i s p e r s i o n  au  

vois inage  de l a  f réquence v "v' - (v-v ) q u i  a p p a r a i s s a i e n t  mal s u r  l e s  pre- 
O o  

miers  enregis t rements  e t  pour des  va leurs  importantes  de l ' é c a r t  (3-L ) ,  
o 

Nous développerons dans l e  prochain c h a p i t r e  une ana lyse  théo r ique  

d e s t i n é e  à j u s t i f i e r  l k s s e n t i e l  de ces  r é s u l t a t s ,  



I V  - ETUDE THEORIOUE GENERALE 

L ' i n t e r p r é t a t i o n  des  r é s u l t a t s  expérimentaux n é c e s s i t e  un c a l c u l  

de  l ' i n d i c e  e t  de l ' a b s o r p t i o n  du gaz sans hypothèse p a r t i c u l i è r e  s u r  l ' o r d r e  
2 

de  grandeur des  paramètres M' e t  M (1x1, l 2  e t  lx i 1 ) c a r a c t é r i s t i q u e s  des  

puissances de  pompe e t  de sonde. Le formalisme développé en 11-3 e s t  mal adapté  

à un t e l  propos. Il repose en  e f f e t  sur  l a  connaissance des éléments de  ma t r i ce  

de  l ' o p é r a t e u r  d ' évo lu t ion  dans l e  po in t  de vue d ' i n t e r a c t i o n  U V .  Ces éléments 

ne son t  pratiquement c a l c u l a b l e s  que dans l e  cas  où M e s t  négl igeable .  Dans 

l e  cas  géné ra l ,  l a  r é s o l u t i o n  du système (7) 1 conduit  à une équat ion  carac-  

t é r i s t i q u e  du 3" degré  dont l e s  r a c i n e s  ne s 'expriment  pas  simplement. Le 

c a l c u l  des  éléments de  m a t r i c e  de  U '  devient  pratiquement i n e x t r i c a b l e  e t  I a- 

t i l i s a t i o n  des express ions  ( 1  1 )  (17) (18) (19)  dir ch. II impossible ,  Nous avons 

donc abandonné c e  formalisnie pour u t i l i s e r  une méthode basée sur  l ' u t i l i s a t i o n  

d ' opé ra t eu r s  "hab i l l é s " .  Le p r i c c l p e  d e  c e t t e  méthode e s t  d s i n c l u r ~  l e s  champs 

hyperfréquences dans l e  système 6 tud ié  ; l e  prohleme à résoudre e s t  a l o r ç  un 

c a l c u l  de pe r tu rba t ions  s t a t i o n n a i r e s  dans un c a s  quasiment dCgénéré e t  on é- 

v i t e  par  ce  b i a i s  l ' e s s e n t i e l  des  d i f f i c u l t é s  r encon t r ees  daos i e î  ce lcu?  s d e  

p e r t u r b a t i o n s  dépendant du temps. Nous exposerons ce formalisine dans l e  cadre 

des  approximations usuellement f a i t e s  en spec t roscopie  he r t z i enne  e t  nous lhap- 
i 

pl iquerons  à n o t r e  problème p a r t i c u l i e r .  Nous exp lo i t e rons  e n s u i t e  numérique- 

ment l e s  r é s u l t a t s  obtenus pour recouper l e s  r é s u l t a t s  expérimentaux r e l a t i f s  

à l a  s a t u r a t i o n  e t  à l a  d i s p e r s i o n .  Enfin,  nous i n t e r p r é t e r o n s  c e r t a i n e s  d i -  

vergences e n t r e  l e s  r é s u l t a t s  théor iques  e t  expérimentaux qu i  senblent  dues 

à l ' inhomogénéité d e  l a  puissance de pompe e t  à des  levees  de dégénerescence 
-- 
m par  l e  pompage. 

TV - 1 - Formalisme des  "Op6rateurs Habil lés"  

Il  semble a v o i r  é t é  i n t r o d u i t  par  Sh i r l ey  e n  1965 1841 mais il. a  

s u r t o u t  é t é  développé au l a b o r a t o i r e  de 1 'Ecole  Normale Supérieure ( P a r i s )  

p a r  Cohen-Tannoud j i ,  Haroch e  e t  l e u r s  co l l abo ra t eu r s .  1851 1:86? 1 871 / 881 $9! 

[go] [91]. I l s  o n t  appl iqué  ce formalisme au problème d 'un  atome soumis si!nul- 

tanément à une i r r a d i a t i o n  opt ique ,  à un champ magnétique s t a t i q u e  e t  à un 

champ magnétique rad iof réquence .  En ca l cu lan t  l e s  niveaux d ' éne rg i e  de  l ' a tome 

h a b i l l é  par  l e  champ rad iof réquence  [85] 1861 19 11, i l s  o n t  pu i n t e r p r é t e r  é l é -  

gamment d i v e r  s e s  résonances magnétiques observées expérimentalement /dl  1:89j 

L90] e t  des  modi f ica t ions  du f a c t e u r  de Landé de l 'a tome l i é e s  à l a  présence 

du  champ radiofréquence [87] . 



Le c a l c u l  du moment magnétique n e c e s s i t e  en  général l ' i n t r o d u c t i o n  de l'opl- 

r a t e u r  d e n s i t é  p5] ; i l-  e n  e s t  de même pour celuf  du moment é!-ctrlque 
e 

Dans un a r t i c l e  r écen t  -4 , D i  Giacomo e t  Santucci ont  introduî  t 13 an t lon  

d '  opé ra t eu r  dens i  té  "habiL1én ; l eu r  formalisme s "applique avec boaheur aux - 
problèmes de résonance paramagnétique é lec i ronique  2 , magnét<qve n u - l  éa i re  

1922 e t  de  double r6sonance0 En p a r t a n t  des & m e s  hypoth2ses que DI Sp-ac~nia 

e t  Santucci ,  mais en e f f e c t u a n t  une démarche assez  d i f f é r e n t e ,  nous i o n s  

développé une technique d e  caLcul c o m d e  de l a  s u s c e p t i b i l l t P  d l é l e c s r i q u e  - 
d 'un  gaz à basse  p re s s ion  ?_94 

IV - 1 - 1 - Pr inc ipes  génGraaix. 

L ' idée de dépa r t  est  de cons idérer  l e s  champs çmm~e quanclf  i é s  e t  

de l e s  i n c l u r e  dans l e  système Gtudié,  L%amiltonlen du s y s t h e  a ~ n s l  d é f t n r  

e s t  indépendant du temps, e t ,  par r a n s é q u e n ~ ,  beaucoup p lus  faclle 5 man~p- le r  

qu 'un hamil tonlen dependant du temps, En v e r t u  du p r inc ipe  de correçp3ndanc.e 

e t  en  r a i s o n  du grand nombre de photons, c e t r e  technsque doih. fournln- exacte- 

ment l e s  mêmes r é s u l t a t s  que ceux q u i  serai en^ obrenus par rra :-.ai tenieat semi- 

c l a s s ique .  Un ca l cu l  g l é r n e n ~ a l r e  basé s u r  l e s  expressions c î a s s ~ ç u e s  d e  1s 

d e n s i t é  d%nergie  é3ectromagnGtique e t  du nombre de  mûlécul e s  par  u n i  L S  de 

volume permet en e f f e t  de montre- que, dans nos c o n d S f ~ ~ s n ç  exp6sinentaleç,  ae 
- 1 Li 

nombre moyen n de photons par mokéeule e s t  roi~jocirs sup6rnerir à 10 

Puisqu ' ib  s ' a g i t  de 1 ° i n t e r a c t l a n  dqraxl champ 6lestxomagnétrsae avec 

un gaz t r è s  d i l u é ,  il e s t  legi t l rne d"sdneitre que l e  champ é I e ~ - r 7 q u e  e f f  e r -  

tivement appl iqué à chaque ~ o l é c u l e  correspond au champ ragznné p a r  i a  so l rce  

à l ' e n d r o i t  où s e  t rouve %a molécule,  C e l a  revient  en f a i t  2 se lsmitex 2 

l a  première approximation de l a  s o l u t i o n  génera le  obtenue par un rrairZmenK 

autocohérent .  

Le champ appl iqué  é t a n t  obtenu p a r  superposi txon d'ondes rnana~srh~=- 

rnatiques e& d é c r i t  dans l e  formalisme quantique par  un 6 t a t  cobérent  de 

Glauber [93] . Bien que les  exp l r i ences  f a i t e s  j u squ ' à  présenr  dans  c e  do- 

maine n % i e n t  pas aborde c e t  a spec t  du probl$rne, l e u r s  r g s u l t a t s  rnmtrent  

néanmoins qul il e s t  r a i sonnab le  d "dmettæe en premiere approxxrna t i  sn  que 

l ' i n t e r a c t i o n  matière-rayonnement n ' e n t r a l n e  pas de rncrdificai;;on sens ib l e  de 

l a  cohérence du champ, L 'opéra teur  dens r t é  
'-? R 

d ' u n  champ dans un 6 t a t  cr>héx-ent 

r e s t e  donc inchangé pendant Z ' i n t e rac tban -  De ce f a t ,  on Gcrira IkspGrateur 

d e n s i t é  du s y s t h e  (5) c o n s t i t u é  de l a  mo1écuSe e t  $11 champ appA~quf sous 

forme d 'un produi t  p p où p e s t  appel& opéra teur  d e n s i t é  d e  l a  mojécuie 
R 

h a b i l l é e .  



Le déuelcppemenk du formalisme comporte deux Gtapas e s s e n t i e l l e s  : 

- Construct ion de 1 bpGrat13n d e n s i t é  habgblé ,  

E l l e  s ' e f f e c t u e  par  ana logie  avec l e  t r a i t emen t  semi-classique d e  
T - Karplus e t  Schwinger '1%;.  

- Calcul  de  l a  va l eu r  moyenne d'une observable.  
P 

Ce ca l cu l  n e c e s s i t e  un r e tou r  au r r a i t emen t  semi-c lass~que  1-égitime 

par  l e  p r inc ipe  de c w c r e s ~ o n d a n c e ~  Les opéra teurs  de c r é a t i o n  e t  d ' ' ann ih i l a t i on  

a s s o c i é s  au  champ électromagnét ique sont  remplacés par l e u r s  va beurs propres  

e t  l e u r s  commutateurs s o n t  negl iy6s .  

IV - 1 - 2 - Construct ion de  l 'spéxaterir  d e n s i t é  h a b i l l é .  

L 'opérateur  d e n s i t é  du s y s t h e  (S) (moliicule 9 champ) dgpen? des  

v a r i a b l e s  des  opérateurs de  champ e t  son évo lu t ion  en  fonc t ion  du temps 

e s t  d é t e r m i n a  par l ' hami l ton ien  t o t a l  H ; 

où Ho e s t  Phami l ton ien  de l a  mnléc i_ i l s  i s o l é e ,  H i %ami! ton; en associé.  au 
R 

champ électromagnét ique e t  où H r acac~ iS r i se  I ' < n t e r a c t l o n  e n t r e  l a  molécu le  
1 

e t  l e s  champs app l iqués ,  

* 3 
H = L a w .  a a .  ; H, = - X i. 2 .  (ai f a . )  

R a 1 1 1 ,  a a a 7. 
(21 

+ 
w. e t  A (ai  + a . )  dés ignent  l a  fréquence e t  l v o p 6 r a t e u r  a m p l ~ t u d e  du champ 
1 i 1 

é l e c t r i q u e  a s soc i é s  au  igme mode de r a d i a t i o n  ; S, e s t  Irop6rateur de l a  
1 

composante du moment d i p o l a i r e  é l e c t r i q u e  q u i  l u 1  e s t  coup?& l e  champ é lec-  

t r i q u e  a g i s s a n t  s u r  chaque molécule peut ê t r e  d é c r i t  par  un ap6rabeur d e n s ~ t é  
6 .  

pR correspondant prat iquement  à un é t a t  cohérent  -4 a = ( a , ,  a 2 ,  . , . om) 

des m modes d ' exc i , t a t i sn  : 

En absence de couplage H l ' opé ra t eu r  d e n s i t e  du systsme s ' é c r i r a i t  
1 

P R  @ P S  où : 

exp(- \/k"T) 
- - 

s T r  ( eup ( -H~/LT)  1 ( 4 )  

S i  on nég l ige  l a  modi f ica t ion  des champs e x t é r i e u r s  appl iqués  due 

à l a  présence des molécules,  1 9 ~ n c r o d u c t i o n  du terme d ' i n t e r a c t i o n  BI n ' a f f e c t e  

pas pR t a n d i s  que p évolue sous Ikac t ion  de l 'hami l ton ien  t o t a l  H o  G s e  
s  s - + 

transforme en un opéra teur  habi l l .6  c dépendant des  opé ra t eu r s  de champ a.,  e t  a . .  
1 1 



- 61 - 
D a w  Ie t r a l  renient semî-class%que, on suppose que l ' opé ra t eu r  

deas -.té re l  sxe exp-pnent: e l lement  vers I ' é q u i l i b r e  thermodynamique cor res -  

p9ndsnt  2. 4 a - ~ a l r u r  ins tanrzange de 1 "aml ton ien  jl52 . Dans n o t r e  forma- 

1 i m e ,  c e s i  revient  à süppoFer  q u e  I' opérateur  d e n s i t e  hab i lbe  r e l axe  ex- 
panentEe2lement ve r s  ra  

' 1  e ~ r  t a ~ m ~ d e  d v ~ t ~ x i u i s e  l ' o p é r a t e u r  D correspondant à l a  p a r t i e  

de 1 ' q g r a  tsvxr densite h&b17 '6 r a f f ec t ée  par  l a  r e l a x a t i o n  : 

T76qüarn;dn 'isvel-ie à l a q u e l l e  s a t i s f a i t  l ' o p é r a t e u r  d e n ~ i t é ~ c o m p l é t é e  

du  telrani? de  r e $ a % a t * s a  permet d'écrire : 2i 

Ec réglrne ~ ; a t ~ ~ n n n a ; r e ~  D e s t  ~ndépendan t  du temps puisque l e  système 

e s t  SI-at j  c?ri~a:lre e b  l - ' ;q\~sl" ,cn ( 7 )  p e u t  s ' é c r i r e  : 

car P o  f 3nrx;o~1 de H -, 8. cmmute évi-demment avec c e t  opéra teur .  Il f a u t  R C 
'nate: que I "-xpr~ssaon b8) -12 * a i t  aucune hypothèse s u r  l ' o r d r e  de grandeur 

de H ikP e r  de  HI;^*. On p s a ~  -:emarqoar que dans l e  domaine de l a  spec t roscopie  
3 

hertz$enne des g a z ,  < 2 5  J x f "  Gîenres df  Gnergie .hw e t  $wP e n t r e  niveaux de ro- 

rsihi9n sc t r t  près f a i b l e s  d u ~ i a r t  kT, Dans n o t r e  expérience par  exemple %a' /kT 
O 

-3  
e s t  de Is?rdre d e  5 I G  à ia r emvésa~ure  ambiante. L ' i n t e r a c t i o n  H é t a n t  I 
P '.le-asme i%Eblo, devani- W on p e u t  donc  dans l e  ca l cu l  du êommutateu 

"* 0 'O'HI 

o s ]  . e i f e a c < i c i  iin dZi<rcloppemenf nu premier o rd re  par  rappor t  à - . 
kT 

- (Y +N,)/kT 
O A" C - ------a.-v-- 

C 
(9) 

rr iç  R exp 1-(H +H~) lkTJ 
8 

où I 'on a '~e*?u c,?rnj?te d e l a  o ; 7 m m : ~ t a t i v i t é  de HR e t  Ho. Pa r  a i l l e u r s ,  nous 

effect i ions un c . a k p - ~ l  a u  prernjar o rd re  p a s  r appor t  3. l ' i n t e r a c t i o n  H On peut  
1 ' 

donc nég l ige r  l e  terme B f xgc ran r  a u  dénominateur de l ' é q u a t i o n  (10) .  1 



F s  
r ep résen te  l ' o p é r a t e u r  d e n s i t é  de l a  molécule h a b i l l é e  en l ' absence  

d ' i n t e r a c t i o n  e n t r e  i a  molécule e t  l e  champ ; c ' e s t  donc un opéra teur  de t r a c e  

-" IkT) 1-' e s t  éga l e  éga l e  à l ' u n i t é ,  A n o t r e  o rd re  d'approximation { ~ r  (e  O 

aux p r o b a b k l ~ t é s  dToccupat lon  p  des  d i f f é r e n t s  niveaux d 'énerg ie  d e  r o t a t i o n  

de l a  molécule q u i  sont  t r è s  v o i s i n e s .  I l  f a u t  remarquer en ef £ e t  qu'en con- 

fondant l e s  popula t ions  de deux niveaux d ' éne rg i e  connectés par une t r a n s i t i o n  

de  frequence (3 on commet dans l ' e s t i m a t i o n  du commutateur 
0' 

e r r e u r  r e l a t i v e  : 

L'approximation a i n s i  f a i t e  e s t  du même o rd re  que c e l l e  qu i  nous 

conduit  à l ' équa t ion  (9) . Compte-tenu des remarques précédentes ,  on peut  

é c r i r e  : 

I V  - 1 - 3 - Calcul  de l a  va leur  moyenne d 'une observable.  

La moyenne s t a t i s t i q u e  d 'une observable  O l i é e  au système g l o b a l  

molécule e t  champ s ' é c r i t  a 

Le problème généralement posé,ou c e l u i  auquel on s e  ramène rapidemens 

e s t  c e l u i  du calcul.  de l a  moyenne temporelle < 6 7 de  < O > .  C e  c a l c u l  néces- 

s i t e  un r e t o u r  au  t r a i t emen t  semi-classique e t  f a i t  a p p a r a î t r e  l a  c o n t r i b u t i o n  

déterminante des  é t a t s  propres  quas i  dégénérés de l 'hami l ton ien  h a b i l l é .  

Transformons d 'abord  l ' exp res s ion  (15) .  On admet que l ' o n  puisse  

é c r i r e  l ' o p é r a t e u r  p O sous l a  forme normale (Dg p .  268) : 



(SI 
(PO) kl e s t  un opéra teur  qu i  n ' a g i t  que dans l k s p a c e  de Hi lbe r t  de l a  

3 
molécule ; a  e t  a  s o n t  l e s  opéra teurs  du champ de rayonnement. Nous l imi tons  

l a  s u i t e  de l ' exposé  au  cas  d h n e  seu le  fréquence car  l a  g é n é r a l i s a t i o n  e s t  

év idente .  Pour u t i l i s e r  l e s  r e l a t i o n s  (14) (15) (16) ,  il e s t  néces sa i r e  de re-  

ven i r  à un t r a i t emen t  c l a s s i q u e  du champ é l e c t r i q u e ,  On o b t i e n t  ce  r é s u l t a t  

en t r a i t a n t  l e s  opé ra t eu r s  de rayonnement dans l e  po in t  de vue de Heisenberg 

e t  l e s  ~ p é r a . t e u r s  de l a  molécule dans l e  p o i n t  de vue de Schrzdinger.  A c e t t e  

f i n ,  on peut  remarquer que s i ,  à l ' i n s t a n t  i n i t f a l ,  l e  champ e s t  dans un é t a t  

cotb6rent c a r a c t é r i s é  par  l a  va leur  propre a(o) (a  1 a s  = a 1 a2 ) , il s e  

trouve à l y n s t a n t  t dans un a u t r e  é t a t  cohérent  correspondant à l a  va leur  

propre aCt) 
- i u t  

s b t )  = aCo) e  

Cet te  p r o p r i é t é  e s t  c a r a c t é r i s t i q u e  des  é t a t s  coherents  1933 . 
Remarquons que eb b P a n  t e n a i t  compte de l a  modi f icar ion  du rayonnement par  l e s  

molécules,  l e  champ i n i t i a l e m e n t  dans un é t a t  cohérent  évo lue ra i t  v e r s  un mé- 

lange d ' é t a t s  cohérents ,  Dans une approximation semi-classique l i é e  à l a  pré- 

sence d'un grand nombre de photons, on peut  donc dans l ' exp res s ion  (16) remplacer 
9 - 1 w t  

l e s  opéra teurs  a e t  a  pa r  ae e t  par  aieiwt. Dans l e  ca l cu l  de l a  moyenne 
- 

temporelle Co'- de ka moyenne s t a t i s t i q u e  < O > ,  tous l e s  termes de (16) cor- 

respondant à k d i f f é r e n t s  de 1 donnent une con t r ibu t ion  n u l l e  : 

n e s t  le nombre moyen de photons. On peut c a l c u l e r  l a  t r a c e  (19)  dans l a  base 

des k e t s  propres  de H + 5 qu i  e s t  obtenue en  f a i s a n t  l e  produi t  t e n s o r i e l  
o  

des  bases  fourn ies  par  l e s  k e t s  propres  ]i:> de H e t  ln" de H 
O R ' 

Désignons pas E l e  p o ~ d s  s t a t i s t i q u e  de l ' é t a t  1 n: dans l a  décomposition n 
de l%L-at cohérent 1 a - 



On peut  t ransformer l ' exp res s ion  (20) pour l u i  donner une forme 

p lus  u t i l i s a b l e  : 

c a r  l e s  éléments de ma t r i ce  diagonaux de ack a l  sont  n u l s  lorsque k d i f f è r e  

de 1. En f a i s a n t  apparaSt re  l e s  éléments de m a t r i c e  de p e t  de O ,  ( 2 3  peu t  

s % c r i r e  : 

Le  c a l c u l  de l a  s u s c e p t i b i l i t é  d i é l e c t r i q u e  du gaz s e  ramène à c e l u i  

de l a  va l eu r  moyenne d'un opérateur  dont l e s  éléments de'masriêe diagonaux sont  

n u l s  dans l a  base c h o i s i e .  Nous l imi tons  l a  s u i t e  de n o t r e  ca l cu l  à ce type 
1 d 'opéra teur  ( c n , i  1 O 1 n , i  2 = O) .  Pour . c a l c u l e r  l ' exp res s ion  (241, il y a  

l i e u  d9estamer l e s  éléments non diagonaux de l ' o p é r a t e u r  d e n s i t é  h a b i l l é  0 .  Les 

éléments non diagonaux de  
Po 

s e  déduisent  fac i lement  de l ' é q u a t i o n  (13) ; au 

premier ordre en H i l s  s ' é c r i v e n t  : 
1 ' 

hP "+ n , i  1 p o  q , j  = - S c  n , i  1 HI 1 q , j  > = -  n i  1 ( a  1 q ,  (25) 
kT kT 

Le cal.cul des  éléments de mat r ice  de D e s t  pa r t i cu l i è r emen t  simple 

dans l a  base des k e t s  propres  j n l , i '  . de l%ami l ton ien  per turbé  H (H = H 9 
O 

H + H ) "  Dans c e t t e  base  en e f f e t ,  l e s  équat ions donnant l e s  éléments de ma t r i ce  
R 1 

de D son t  ent ièrement  découplées.  ûn o b t i e n t  fac i lement  grâce à l ' é q u a t i o n  (14)  : 

OU. E 
q ' j  ' e t  Entir r ep ré sen ten t  l e s  va leurs  propres  d 'énerg ie  a s soc i ées  à l 'hamil- 

P ton ien  t o t a l  H e t  où il a  é t é  tenu compte de l a  va l eu r  du commutateur i,H H 
R' I 

+ 
- 1-75 LU C [N, a+a'] = - L U  2 (a  -a) !jkD HJ - - (27) 

~'Ciquaèbon (26) appe l l e  l e s  commentaires su ivan t s  : 
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- Les é l é m e n ~ ?  de ma t r i ce  notab les  de D sone ceux qui  connectent  des  é t a t s  

propres  de  H quask-d6géngr6s QE -- En ca r  l e s  a u t r e s  éléments de mat- i c e  
4 t ~ t  5 

de D sont nêglsgeables  devant l e s  ps&cEdents Q U! T - Y0 ) 

- La pe r tu rba r ion  Hi couple t r g s  peu l e s  é t a t s  q u i  ne son t  pas quasi-dégénérés. 

On peut done également nég l ige r  3 es él6ments de mat r ice  n , i  1 D 1 q , j  .* de 

D ca l cu le s  dans Pa base des k e t s  propres  de H 9 H pour l e sque l s  : 
O R 

- En revanche, Ba p e r ~ u x b a t i o n  H couple t r e s  fortement les é t a t s  propres  de 
1 

H t % de valeur propre  quasL dégénérée. On consoi t  que dans ces  condi t ions  
o 

l e s  éléments de ma t r i ce  correspondants n , l  j D 1 q , j  auront  s e u l s  une am- 

pl i t i ide  no tab le  dant  l ' o r d r e  de grandeur e s t  correctement donné par  %'équat ion  

(261, Notons q u ' a  chacun de ces  éIGments e s t  aâsoei6e une résonance à n - q 

quantlmsdans l e  langage semi-classique : 

P a s  ail l eu r s ,  i b  r é s u l t e  de l a  comparaison des Gquations (25) e t  (26) 

que les  él6rnents de matr:ce d e  
Po 

correspondent à des phénomenes non résonnants  

e t  sont du mZme o rd re  de grandeur que l e s  éléments de mat r ice  non résonnants  de 

D e  De p lus ,  dans  ?."expxeçsion (251, l e s  v a r i a b l e s  de rayonnemenr appa ra i s sen t  

exclusive men^ FOUS la forme de 1 ' a p é r a t e u r  champ é lec tx ique .  La con t r ibu t ion  

de c dans 7e :alcul du moment dapolahre s e r a  non rgaonnante, en phase avec 
0 

I ' e x c i t a r i o n  e t  négLigeable devant l a  p a r t i e  résonnante.  On r e t rouve  Le r é s u l t a t  

annoncé dans 1 'érude semi-ciassique (Equation 11 .5) .  

Dans une approximation résonnante,  on peut donc dans 1 ' express ion  

(24) remplacer I . ' ~ ~ é r z i . t e u r  3 par  D e t  r é d u i r e  l a  sommation aux s e u l s  é t a c s  quas i -  

dégénérGs, Remarquons que s i  E e t  E sont des  gca ts  propres  quasi-dégGnérés 
n , i  e i b  

de l % a i l t o n i e n  H + Hl> i l  en e s t  de meme des é t a t s  E e t  E où k 
n+k , -i q+k 9 J 

e s t  un nombre e n t i e r  a rb i t r a i r e .  Pratiquement,  l a  d i s t r i b u t i o n  e s t  cen t rée  
n 

s u r  l a  va leur  n correspondant- au  nombre moyen de phorons : 

E l l e  a inre l a rgeu r  absolue imporsante (n ' j 2 )  mais une l a rgeu r  r e l a t i v e  

t rès  f a i b l e  (nhi2) Avec une t r è s  bonne p réc i s ion  (^ n - I i 2 )  î n  peut  confondre 

les  éléments de  ma t r l âe  e n t r e  l e s  é t a t s  I n 9 k ,  i * , ' q + k, J e t  e n t r e  
i / a .  l e s  é t a t s  i n , i : ,  iq,  j - où  k e s t  un e n t i e r  bnfgr ieur  ou de  l k r d r e  de n , 



La distribution 9 Gtanr  normal i sée ,  on p e u t  donc é c r i r e  l ' é q u a t i o n  (24) sous  
n 

l a  forme : 

oià 1.a sommatrvn e s t  I a m l t é e  aux i n d i c e s  B, -j , q  cor respondan t  à d e s  é t a t s  

quasi-dégénGrGs, 

Prat iq i iement ,  l e  probbSme s e  r é d u i t  à un c a l c u l  des  %I&ments de 

m a t r i c e  d e  D dans  Pa b a s e  B f o u r n i e  pas  l e s  ke tâ  p r o p r e s  quasx-dggénerés d e  

l ' hami l tonaen  H s H On o b t i e n t  c e  résul ;a+ en  r é s o l v a a r  un systsme 
a R" 

d ' é q u a t i o n s  l inéaiaes d ' o r d r e  a s s e z  b a s ,  ~ ' éqnaa thon  ( 3 0 )  p e u t  a l x s  s ' é c r i r e  a 

où I e  caEhsiil de l a  t r a c e  e a r  3 i m i t 6  a u  sous-espace d é f i s 1  p a r  l z  h a s e  B, 

L ' e x p r e s s i ~ n  (317 ne permet de  c a l c u l e r  que l a  v a l e u r  noyenna de La 

grandeur  phys ique  assocn%e 5 l ' o b s e r v a b l e  O 0  Un prablems ~ m p o y r a n t  e s t  c e l u i  de  

1 ' é t u d e  de l a  a é p s n a e  2 h a  fréqlience du champ a p p l i q u é  ou é ~ e n t u e l l e m e n r ,  

aux f réquences  hamnnnques  ( p r o c e s s u s  à p 8 u s i e u r s  q u a n t m s )  - ~keâ  trk pa- t i -  

c u l i e r  1e probt,Sme q u i  s e  pose 2 Propos du momerie d - b p s k a ~ r e  d o n t  on recc,hese.he 

l a  composante 2 l a  fréquence du champ 6 1 e c t r i q u e  appliqué. On o b t i e n s  f a c i l e m e n t  
A 7- l e  r é s u l t a t  cherché  en  c a l c u l a n t  1â val-eur moyenne de l % p 6 r a a e u r  L .  a 

En e f f e t ,  çmp:e-aenu du grand nombre de photons  p r g s e n t s ,  on peut dans l e  
-& - 

premier  membra de  c e t c e  é g a l i t é ,  remplacer  l ' o p é r a t e u r  a  p a r  /n  ( c o s  *>t - 

i s i n  ut) ; l e  ~hamp é l e r t x ~ q u e  a p p l i q u é  é t a n t  en (a + a" 1, e Pesir-à-dire e n  

cos  .*ic, on en déduat f a c i l e m e n t  les  composantes du  momear d i p o l a i r e  s t a t i q u e  

moyen en phase CL" eer e n  quadrarilise (eu) avec  Le champ : 

On d é d u r t  f a c i l e m e n t  d e  & h e r  &if' Tes pa r t i e s  r ée l l e  Y " e t  i m a g i n a i r e  x "  

de l a  suscept~brlEtG d f & l e a t r a q u e ,  

I V  - 2 - Apglieahban du formalisme aux é t u d e s  d e  double x é s ~ n a n c e .  

La fréquence d e  sonde d e s t  voLsine  de c e l l e  de  Ia t r a n s a t i o n  2 + 3 

e n t r e  les  Gtars p r o p r e s  1 2 e c  1 3 - d e  l "amil tonien de l a  molécu le  i s o l é e ,  



De mZme l a  fréquence de pompe d \ s t  v o i s i n e  de w V r é q u e n c e  de l a  t r a n s i -  
O"  

t i on  1 + 2 e n t r e  l e s  é t a t s  / 1 ' e t  1 2 . L'hamiltonien H a  l a  forme simple : 
R 

4- 
a  a  e t  a"ay son t  l e s  opéra teurs  nombre de  photons de sonde e t  de pompe de 

k e t s  propres  in e t  in '  A respect ivement .  Les é t a t s  propres  quasi-dégénérés 

de H + HR à cr3nsid6rer dans n o t r e  formalisme se r é d u i s e n t  à t r o i s  : 
0 

1 * = 1 / n  ' n ' +  1 (Valeur propre * -E 2') ( ' 3 5 )  

I O % =  2 1, ln '  (Valeur propre O) (36) 

l - <  ~ ' 3  in - 1 "  ' n '  : (Valeur propre --Pi cr ) (37) 

o; e t  a '  désignent les é c a r t s  ( A -  JJ 1 e t  (3' - o' \ ; on adopte comme o r i g i n e  
O O y 

des éne rg i e s  la valeur  propre du k e t  1 O 

Le Terme dY i n t e r a c t i o n  H s%écrît  : 
1 

H = -  f 

I 
- ( a  + a )  .t ' 1  ( a '  + a '+)  1 (381 

OC lfiohi t i e n t  cQmpie du f a i t  que l e s  champs é l e c t r i q u e s  de sonde e t  de pompe '. son t  p o l a r i s 6 s  rec t i l ignement  dans l a  même d i r e c t i o n  e t  où ci désigne l 'opé-  

r a t e u r  composante du moment d i p o l a i r e  suavant c e t t e  d i r e c t i o n .  Les s eu l s  é lé -  

ments de mat r ice  non n u l s  de H dans l a  base  B fou rn ie  par  1 s , i O e t  
I 

i -  çonnest-ent les é t a t s  1 O , / + e t  l e s  é t a t s  / O , 1 - ' a On o b t i e n t  

faci lement  : 

où l e s  n o t a t i o n s  s o n t  c e l l e s  des  paragraphes I e t  II. 

On o b t i e n t  l e s  c:eff ic ients  8 e t  * ' en ca l cu lan t  l e  chmp é l e c t r i q u e  E dans 

I'approximatàon semi-classique. 
A 

E = (a =+ ai) + if (a '  i a ' + )  

On identifie immédiatement 2 .i ~ n f  et 2 * '  d 7  avec l e s  amplitudes E ec  

E' des champs GIe~;$r iques  de pompe e t  de sonde. Compte-tenu de c e t t e  remarque, 

on peut écrire la maenîice de H dans l a  base  B .  I - 
; O  x T  0 1  



Pour a1KCiger les  no ta t ions ,  nous avons supposé l e s  paramètres x e t  x '  ziSeIs, 

On o b t i e n t  fadi lement  l e s  ma t r i ce s  des  opé ra t eu r s  e t  [ H ~ ,  H 1 qu i  appa- 
a, 

r a i s s e n t  dans Bséquat 

O - w t x x "  O 

--UX 643) 

O ux O 

A de (35)  (36) (37) (42) , on peut  c a l c u l e r  l a  ma t r i ce  de 1 'hamil- 
!- - 

ton ien  h a b i l l é  per turbé  K e t  en dédu i r e  l e  commutateur L II, D A dans Be sous- 

espace cansid6r6, Pour a l l é g e r  l e s  n o t a t i o n s ,  nous adoptons Yes i n d i c e s  1,2,3 

 pou^ reperer les é t a t s  1 + : , 1 O,", 1 - q u i  correspondent psGcis6ment aux 

é t a t s  1 i > ,  ! %;, / 3 '- d e  l a  moliÉcule. On o b t i e n t  alors : 

x'  CDl2 - D 2 +  a T D I 2  + x D I 3  (a+ a ' )  D 1 3  

+ x '  ( D I *  -xPD 2 3 
+ xDa2 

-xq(Dir  - Dz2)  - D l  - D l  xDz2  - 
[H, DI = % 

- ?31 - a 1 ~ 2 1  + x (D23 - D32) -xlD 13 "D23 

- ( a + a t )  D31 - x (D22 - D33) -x(B 23 - D32' 

- x D + x ' D  2 1 3 2 - a D  32 * X 1  D3[. 
-. ( 4 4 )  

En in t rcduisant  l e s  r é s u l t a t s  ( 4 3 )  e t  ( 4 4 )  darfs l%équatbun ( 9 4 )  rela- 

t ive  à l " o p 6 r a t ~ u ? r  D, on obt ient ;  un système l i n é a i r e  de  neuf i5quablona à 

neuf inconnues donnant les- GlGments de ma t r i ce  de D reîatavement  en base B : 
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On v&rEfîe fac i lement  que l e s  équat ions ( 4 5 )  à (53) d é f i n i s s e n t  b i e n  

un, opgrateiîr D hermit ique e t  de t r a c e  nulPe,  C e  système s e  simplj.fae conaidé- 

rablement en r a i s o n  notamment de l ' e x i s t e n c e  d'une t rans i tgor i  entecdrte ( 1  - 3 ) "  

A l' a ide  des  6 q u s ~ i o n s  (45) (49) e t  (531, on peut  &laminer l e s  éléments de 

ma t r ine  diagonaux de D q u i  n ' i n t e rv i ennen t  pas dans l e  c a l c u l  de Pa arace 
* 

Xr D P a , De mzme, 5n é l imine  fac i lement  l e s  6léments de mat-rice D e t  
B ! 3 

mrreqaondanc à l a  t r a n s i t i o n  i n t e r d i t e ,  On e s t  a l o r s  ramené à un  

syçtgme de q u a t r e  équat ions à q u a t r e  inconnues qui  ne sonc d'al~leurs pas 

indépendantes en r a i s o n  de l ' h e r m b t i s i t é  de D o  En pasanr  r 

Ce ays%ème prend l a  forme du tab leau  II, 

* ,+- 
Les ma t r i ce s  des  opéra teurs  C a e t  $ a q u i  permettent  de  ra1c:ulez 

l e s  composantes d t ~  moment d i p o l a i r e  aux fréquences w et snc  une foxme 

paat ic~1l~èremerr . t  simple p a r  r appor t  à ha base B. E l l e s  n b n z  q u k n  nçeu2, &l&ment 

de ma t r i ce  d i f f é r e n t  de zero : 

< Q  ( C a *  1 - *  = i l G  Y c + / î a l ' l o .  = bg c C5 4 )  

On en dédule immédiatement : 
P 

i. @ (w) = p R e  D 3 2 
; p "  (LU) = u Tm D3:! (56) 

f u (u)) b 9  (3') e t  L-('(~) IL'' (di) permettent  de c a l c u l e r  respectxvement l e s  

p a r t i e s  résonnantes  de l y n d i c e  du gaz O N ,  &Nt e t  les puissances P ,  ~ b a b s o r -  

becs pan mité de volume aux fréquences w e t  w \  

où w e s t  le nombre de molécules  pa r  u n i t é  de v o l m e ,  Il  e s t  i n t e r e s s a n r  
AN AN" 

d'exprimer 1 9 s  r é s u l t a t s  en i n t r o d u i s a n t  des grandeurs  r é d u i t e s  - ANo > '3NT > 
P - P '  

et 7 O A e t  P ont d é j à  é t é  d é f i n i s  (Equation II - 32) .  O 

Po o O 
O 





AN' e t  P 9  I ~ , J T  -2r respgndent  dans  Zu6change de  rBles d e  l a  pompe e t  de  la. 
9 i, 

sonde q u i  j x e r r  dans notre z a l c u l  d e s  r ô l e s  s p é n r ~ q u e s  : 

O 
0 

O O 
Les 3iffGre~:ez de  p=ipularicrn l n ,  - 3) e t  In2 -n 1 s 'expr iment  feicilemcni 

L 3 
en ~ f f e c t u a n r  un ca1cu.X de  -. a u  premier o r d r e  en  H /ka' (4)  : 

S O 

Compte-"eau de c e t t e  remarque,  on é t a b l i t  sans d l f f ~ r u l - é  ' e s  

expressions des -*ariations d ' l n d a e e  et d e s  p u i s s a n c e s  absorbées  en en;*a~ëa 

En r z i s t~n  de ?fbermr-cLcit6 de D,  on p e u t  facxlemenr dedusue d a  systSrne 

d'ëquatians I lnéa i res  B c a ç i f i c i e n t s  romplexes d é f i n i s s a l r  II 
D~~~ i2,N' p i  

e t  D32 Pe sys"!:rne d 'Gqua t lono  à c o e f f i c i e n t s  r 6 e l s  xelatlis 2 .7 , 
SN " P " "  

AN R 9 8 - et --- 1.e eabieain IEJ donne le ~ 6 s u R t a t  de c e t t e  t r a r r r r ' i ~ r m a r ~ o n .  On 
[LN P 

O c a gose : 
2 M =. m = i x  1 2 . i f 2  ; = m r Z =  l x n  - 1  

4, 

( 6 4 )  
C) 

La ré. 2lucT",ore du syscSme du t a b l e a u  111 fsixrn-Lt: ds . re~ternent  1 e s  

r ~ s u l t a t ç  phvszques i n t é r e s s a n t s ,  Taus l e s  calculs n m é ~ ~ q a e s  se t ~ c ; w e n f  

repoxtés  à CE mveau-  C'est-  ilrie supériorité du formalisme que nous avons 

d 6 v e l n p p 6 ,  P a r  a a l i e u r s ,  n o t r e  c a l c u l  f a i t  jouer  des roles  scrbcternens 

6 q u l v a l e n t s  a7rax s ignaux de  f réquençe  e t  w P  et permeli d'gtadren: l e s  phRn~-  

mènes de do l~b lc  r6,asnance dans  le iras de paramètresM e t  M' s u e L c ~ n q u e ~ ,  Bans 

l e  c a s  où  M e s t  supposé n6gls-geahle (M - O) ,  on r e t r o u v e  Guidemmepnt l e s  

résu l ta t s  sbhenws à 7 ' a i d e  du f onnalasme semi-classiqixe, Remarqucns 1' 2nt.CpiGt 

q u ' i l  y a à , n r r o d u i r e  Tes grandeurs  r é d u i t e s  (62) ( 6 3 )  pour 6 v l r e r  les  srn- 

gular3t&s prGsfns6es pax l e  sysrgme r e î a t x f  aux Glémenrs de matrace  de D l o r s -  

que M e s +  n u l ,  Dans Le c a s  g6n6:fa%, l a  r é s s l u t i o n  du sysb2me du  t a b l e a u  III 

permet de  r a L s ~ n l e y  Le6 t e m e c  d ' a b s s r p t l o n  e t  de d i s p e r s A m  à la f rgquence de 

s o n d ~  s e t  d ' ~ q ~ a r p r S r e r  Les r é s u l t a t s  expér imentaux,  





La résa lu t ion  manuelle est en pxrnciipe possible mals e l l e  eondui t 5 des ex- 

pressions extr&nernenat Bourdes qua ne sont  guère u t i l i s a b l e s ,  Nous an7nrxs préEér6 

e f f ec f ! i e~  Sre e x p h i t a t i ~ n  ~ m & ~ h q u e  directement  au n iveau  du systzme du f ab leaa  

111, Cekiri--ci e s t  rGsc11u par  l a  teehaaique de t r i angu la r i s a t ioz i  de Ceuss sri- 

ralculatexx~ Bu!.l M $On 

@ES e a l x l s  on t  e t 6  e a r r e p r i a  on vue d Y n t e r p r e t e r  l ' e s sen rAex  des 

w G s u l f - a t s  expi5s~rnentaaix, Ceci n é c e s s i r e  une d é t e r m ~ n a t l o n  da pa-ramèrre ; e l l e  - -7  

a Cité f a i  t e  au mayen de l a  technique exposée par  rfessekyn e r  rappe lée  err 

1 - 3 Noamsi rndiquoxiç dan? l 5 p p e n d i a e  P h 1  l e s  am6liorat ions apportées  2 ce ' t te  

r e c h x q u e ,  sa ~ u s t a f l c a t i o n  compte-tenu de Iga t ténuas ;an  de %a ce81uke et l e s  

r 6 s u l t a c s  abcenus,  Pra t~quernent ,  nous n'avons pas rechezrhe syst6marxquernent 

l e  reeowremenk des courbes r h é ~ c s q u e s  e t  expérimentales  ; cecl necessr t e r a i c  

le t ra i tement  d B  iln très grand nombre de sas thgorfques pour -reproduixe exa?- 

ternent Zes r é ~ a l t a t s  experimentaux, Nous nous sommes conéentéi  d'ef feeê tue&: l e s  

c a l r u l s  ~héc r iq~aes  dans des -,.>ndlslons - , a r a c t é r ~ s t a q u e s  qu i  i ep rod l s i s rn r  cor- 

rectement 3 es résu ' , tars  expîi-rimenralax, 

TV - 3 - Etude %hGariaue de l a  s a t u r a t i o n  d%bbsorût~un 

Corne dans ? N é ~ ~ d ~  expérimentale ,  nous d is t inguerons  l e s  é t udes  à 

fréquence de sande f i x e  eL à fréquence de pompe f i x e ,  Ces frgquences son t  

rep6rGes p a r  l e s  grandeurs  r g d u i t e s  z e t  z '  : 

XI fa:~S n o t e r  que lTabsorpt:on çâkrulGe contbenr  an d ~ v f s e u r  le para- 
2 mètre x p r o p o ~ t i u n n e l  à la puissance de sonde ; c e c i  correspond prGærs~rnent 

aux cond i~P3ns  experfmentales  où 1'0x1 ramene l a  pu:-ssan6-e hyperf  r éqrrence admisa 

sur  Xe czPstaP dÉseeteur à un nnveau cons t an t "  

I V  - 3 - i - Cal-ul à frequence de sonde f i x e  
--. -< 

La f l g ~ i i r e  32 danne l e s  r é s u i  taf s d'une expPoltat<on nmGrEque e f f  e :tuGe 

dans l e  cas oc : 

Ce sont pratiquement les t ond i t i ons  des  enregis t rements  6es f ~ g u r e s  

17 17  bisr On observe que l a  s a t u r a t i o n  de  sonde se mamifeste paur une 

valeur du pzaametre M as sez  £ai-ble (O ,? )  , Une s a ~ u r a ~ b o n  t?iq~livaleslre Q ) O  %) 

csr obtenue expérimenraiement- avec une puissance r e l a t s v e  de sonde de 30 dB, 





Le recnupement des r é s u l t a t s  théor iques  e t  expérimentaux e s t  a s sez  bon. On 

no te  cependant que l a  s a t u r a t i o n  observée expérimentalement e s t  p lus  pro- 

g re s s ive  que c e l l e  qu i  e s t  prévue pa r  l e  c a l c u l .  Nous re t rouverons  ce phéno- 

mSne dans t o u t e s  l e s  é tudes  de s a t u r a t i o n  (absorp t ion  e t  d i s p e r s i o n ) .  On peut  

?"attribuer à l ' inhomogénéité de l a  puissance de sonde ( a t t énua t ion  e t  ondes 

statlonnaîres) e t  à une sures t imat ion  de c e t t e  puissance lorsque  l ' o s c i l l a t e u r  

d e  sonde e s t  for tement  couplé à l a  c e l l u l e  (courbes expérimentales  O e t  I O  D B ) .  

Dans les  mêmes condi t ions  que précédemment mais lo rsque  l a  sonde 

e s t  résonnante ( z  = O), on o b t i e n t  l e  réseau  de l a  f i g u r e  33. Comme on peut  

l e  pr6voi r ,  on observe un écrasement de l a  f i g u r e  d 'absorp t ion  à t r è s  f a i b l e  

puissance de sonde (M 1 0) conformément aux é tudes  a n t é r i e u r e s  e t  à t r è s  f o r t e  

puissance de sonde en r a i s o n  des phénomènes de s a t u r a t i o n .  Comme nous l 'avons 

observé expérimentalement ( f i gu re  l e ) ,  il e x i s t e  une puissance de sonde pour 

l aque l l e  l ' ampl i tude  de l a  f i g u r e  d 'absorp t ion  e s t  maximum. Nous convenons 

de desfgner a i n s i  l a  d i f f é r e n c e  des  absorp t ions  au cen t r e  ( z '  = O)  e t  t r è s  l o i n  

du centre  ( z '  - - 1 s e u l e  access ib le  expérimentalement. Nous n'avons pas re -  

cherché à p r é c i s e r  l a  va l eu r  optimum du paramètre M c a r  l e s  enregis t rements  

expérimentaux (40 e t  50 de l a  f i g u r e  18) obtenus pour l e s  f a i b l e s  va l eu r s  de 

M d i f f e r e n t  considérablement des courbes théor iques  (O e t  0,01). Nous montrerons 

q u b n  i n t e r p r ê r e  convenablement ce s  divergences en tenant  compte de IYnhomo- 

géngl té  de la  puissance de pompe dans l a  c e l l u l e .  

I V  - 3 - 2 - Calcul  à fréquence de pompe f i x e .  

Dans no t r e  technique expérimentale ,  l a  r a i e  de sonde s e  s o u s t r a i e  

d.e l ' abço rp t inn  en présence de pompage pour f o u r n i r  l e s  enregis t rements  obtenus. 

II e s t  n e c e s s a i r e  d ' e f f e c t u e r  l a  même opé ra t ion  dans n o t r e  t r a i t emen t  théorique 

pour permettre  une conf ron ta t ion  commode. Compte-tenu des phénomènes de satu-  

r a t i o n  2 ,_!a puissance absorbée en absence de pompage ( r a i e  de sonde) e s t  - 
de l a  forme O 

2 où P e s t  d é f i n i  par  l ' é q u a t i o n  (11.32). T l  s u f f i t  donc 
O 

1+z +4N 
de r e t r anches  

P 
2 de l a  grandeur - ca l cu lée  par r é s o l u t i o n  du systZme 

1 i- z *4M P 
O 

du tab leau  III .  La f i g u r e  34 i l l u s t r e  l e  r é s u l t a t  d'un c a l c u l  de  ce type 

enc rep r i s  dans l e  cas  su ivant  : 

Ceci correspond t r è s  approximativement aux condi t ions  d 'expérience des enregis-  

trements 19 e t  19 b i s .  On v é r i f i e  b i e n  l ' e s s e n t i e l  des r l i s u l t a t s  expérimentaux : 

- s a t u r a t i o n  de l a  résonance c e n t r a l e  pour des  puissances de sonde beaucoup 

p lus  f a i b l e s  que c e l l e s  qu i  sont n é c e s s a i r e s  pour r é a l i s e r  l a  s a t u r a t i o n  de 

1' ex t ra -p ic ,  





S A T U R A T I O N  :, A B S G R P T  I O N  

Figure 34 : Etude théorique de la saturation de I'extra-pic et de la résonance cenei.de (M = Ci, z' = 20) 



- Saturae ion  ident ique  de l a  r a i e  de  sonde e t  de %a résonance c e n t r a l e  en 

présence de pompage, 

- Elargissement  de l a  résonance cenc ra l e  beaucoup p lus  nmportank que c e l u i  qui 

est nbsexvé su r  I s e x t r a - p i c ,  

- 1,ggex d6pkaeement de  l ' e x t r a - p i s  v e r s  l a  résonance c e n t r a l e  lo rsque  I b n  

augmente l e  paramstre de s a ~ u r a t l o n  de sonde, 

D e  façon p lus  g u a n t ~ s a t i v e ,  on peut rapprocher l ' enregis t rnmenc  

obtenu pour I J K I ~  puissance r e l a t i v e  de sonde de 32 dB de  l a  courbe ca%culêe pour 

M ega? à 0 - j ,  11 y a u r a i t  d é j à  pour c e t t e  puissance de sonde un e f f e t  de aatu-  

Tathon sur  l a  résonance c e n t r a l e ,  Comme précédemment, la s a t u r a t i o n  absçrvée 

expErimentaBemenr e s t  p l u s  progress ive  que c e l l e  qu i  e s t  prévue théoriquement. 

L e  f a i r  que ce phénomène a f f e c t e  p l u s  sensablement Ba rGsonance c e n c a l e  que 

I L I extra-pnc. rend p l a u s i b l e  l e s  hypotheses avancées e t  e n  p a r t i a u l a e r  :elle 

d'une swreât imatisn des  f a r t e s  puissances de sonde, 

I V  - 4 - Eeude théoziqüe de  Ea d i s p e r s i o n ,  

Toutes  l e s  expêrienâeâ r e l a t i v e s  à l a  d i s p e r s i o n  sont  f a i t e s  à 

E~6quence  de  sonde f i x e  enraimaon de l a  technique meme r ~ t ~ . E i s é e ,  D e  p lus ,  en 

vue d b b t e n i r  adne s é p a r a t i o n  s u f f i s a n t e  des  t e rnes  dbbbasrptaon e t  de d i spe r s ion ,  

les  é c a r t s  (i - ) &ont  i m p o ~ t a n t s  e t  l e s  v a l e u r s  de 3.'Gcart r é d u i t  z co r re s -  
O 

pondantes sonE tsujouxs supé r i eu re s  ii v i n g t .  Il en r e s u l t e  que, sauf dans %es  

Etudea de s a t u r a t i o n  de dispersaon proprement d i t e s ,  l e s  s é s u l c a t s  obtenus pour 

un paramstre de s a ~ u r a t i o n  de sonde M nu l  permettent  de  représenter. I-,or.îeei;ement 

l e s  r é s u l t a t s  exp6rlmenraux 

Nous avons d 'abord v é r i f i é  r,6! point  en e f f e c t u a n t  aarr calcul d e s -  

t ine  à 1%Lus$rar l e s  é tudes  de d i spe r s ion  en  c e l l u l e  ( f i g u r e s  2 2 ,  23 e t  24 ) -  

L e s  c rurbes  obtenues ( f i g u e  35 e t  3 6 )  correspondent aux cas  nhéoaiques s u i v a n t s  a 

M' = 8 - 4 - 2 - 0 -  2 ; z = 25 ( f i g u r e  351, 40 e t  60 (f  i g u r e  36) 

M = O et 1 .  

Les d i f f é r e n c e s  e n t r e  l e s  r é s u l t a t s  obtenus pour M = O e t  pour 

M = R sont  e f fec t ivement  nég l igeab le s  e t  c e c i  e s t  5 i e n  confmme à l ' o b s e r v a t i o n  

expérimen tale - Quali ta t ivement ,  b t  a spec t  des  courbes théor iques  e s t  b ien  conforme 

à c e l u i  des  enregis t rements  expéramentaux, E l l e s  f o n t  apparaa t re  en e f f e t  : 

- un t e r n e  "ceart-i~al" de d i spe r s ion  (1:'~ u B  $ de d i s p e r s i o n  peu af fecté par l a  
O 

valeur  du paramètre de pompage, Son amplitude e s t  sensiblement  indépendante 

de  M' pour Beç pompages moyens e t  f o r t s  (M' 3' 2) e t  diminu? bentemerat avec 

M-sns l e  cas  des f a i b l e s  pompages (MP = Q 0 2 )  







- un termg "lov.éral" de  d i s p e r s i o n  ( a  ' 2  ' * v - b1) dont  L'amplitude e s t  
3 O 

sens1 b P~meas p s z p o r t l o m e  Ple  a u  paramet re  de pompage M '  , 

Quar,tstarlvernent, on p e u t  rapprocher  l e s  c ~ u r b e s  t h é o r i q u e s  d e  

t a  f l g u r e  35 ( n  - 25)  d e s  courbes  d e  l a  f ~ g u r e  23 obtenues  p a r  dépoui l lement  

des encegl- t t rements  21 e t  21 b i s  (L - = 5 MU). L%voluteon d e  l ' a m p l ~ r u d e  
6) 

des deux zT8rn-p~sar*tes e s t  l a  meme 2 10 % p r è s ,  On p e u t  cependant. remarquer une 

Lmpsrranre p Q ~ s  grande du germe c e n t r z l  c a l c u l é ,  Ceci e s t  ~ r o b a b l e m e n r  dG à 

une sous.-çst;na~l,:~n du parametre  d e  pmpage  expér imenta l .  Sa d é f i n ~ t l o n  est,  

en effer assez Lmprécise e t ,  e n  Iboçcusence,  une c o r r e c t i o n  de  30 % appor tée  

à T e  p a r m 2 r ~ e  s u f f i t  pour  i n t e r p r ê t e s  l a  d ive rgence  observee ,  P a r  ailleurs, 

l a  sûrre~ponda2ae e n t r e  r é s u l t a t s  t h é o r i q u e s  e t  expGrbmenealtx e s t  ggnéralement 

obteaue en a d 3 p r a n t  pour l ' & c a r $  r é d u i t  s une v a l e u r  i n f é r i e u r e  à cel le  donnée 

pax  (65) .  C e ~ r e  remarque est  également  v a l a b l e  à propos d e s  é t u d e s  d3absorp t - ion ,  

On pçrst remôpqlaer à ce s u j e t  que Ie t r a i t e m e n t  t h é o r i q u e  ne  t i e n t  compte que 

des cc~l?bsF;-ns ?in- un mod2Ze s i m p l i f i é  à l k x t r ê m e  e t  n é g l i g e  Pbeffet Doppler 

dans  ?z  c o c ~ x  _butaan e s t  s e n s i b l e  à b a s s e  p ressaon .  

Foa~r examiner l e s  ghénomSnes q u i  s e  p r o d u i s e n t  dans Le r a s  où 

1'6cayt- i - . 6 est importanc devan t  ba l a r g e u r  de l a  r a i e ,  nous avons e f f e c t u e  
2" 

un calcul dans  l e  cas où l ' é c a r t  r é d u i t  z e s t  égal, à - 130 ( f i g u r e  3 7 ) .  Les 

r6sliltaits cbt-enlis pour M nul  e t  é g a l  à 100 ( q u i  semble Z t r e  l a  v a l e u r  maximum 

du parsunZtrc2 de s a ~ u r a t i o n  a t t e i n t  dans  l e  spec t romèt re  5 c a v ~ t 6 )  s o n t  p r a t l -  

auement i d ~ n t i ~ u e s  C e t t e  absence d e  s a t u r a t i o n  e s t  b i e n  v é r i f i é e  expérimenta- 

Jement. P a r  a i ~ l I @ w r s ,  l a  correspondance e n t r e  l e  r é s u l t a t  th6orbque e t  it 

r é s u l t a t  exp6ranenfa.l e s t  n a r i s f a i s a n r e  dans  le  cas  de  pompages modérés 

< M L  1 1 ,  comg te--tenu é v i d e m e n t  du n é d i o c r e  r a p p o r t  s i g n a I l b r u i t  - En reva-nche, 

E L  y a une d i s r c ~ d a n c e  impor tan te  dans  l e  c a s  de f o r t s  pompages ; c e t c e  d ~ s -  

rordanra a f i e r t e  à l a  f o i s  18a.mpl l tude e t  l a  forme des  f i g u r e s  d ' abçorps lon ,  

Le5  amplitude^ t k é ~ r i q u e s  croa s s e n t  p l u s  rapidement avec l e  paramètre  de pom- 

page que ce qu* est observé  expéaimenfalement e t  l e s  formes e n r e g i s t r é e s  son t  

fartemewc d k ~ y n é ~ r l q u e s  a l o r s  que les  f i g u r e s  d ' a b s o r p t i o n  c a l c u l é e s  sone qua- 

shment sym6?riyuesn Nous montrerons  qu 'on B n t e r p r e t e  cor rec tement  ces r é s u l t a t s  

en +eaagt c ~ m p t ~  à Pa f o ~ s  des  IevCies de d é g é ~ é r e s c e n c e  m p a r  l a  pompe e t  de  

I r inhsmog&nét t6  du champ a s s o c i é ,  Ces e f f e t s  s o n t  p a r t i c u l i è r e m e n t  Impo-ctants 

dans leci 6 t * ~ d e s  an c a v i t é  r e s o m n t e  où l e  champ de  pompe a  une dynamique 

impsx rante,  

~ ' ; n t e r p r é t a t i a n  d e s  é t u d e s  expér imenta les  d e  s a r u r a t i o n  de d i s -  

p e y s l o n  néce5s,tz un c a l c u l  de l a  d i f f é r e n c e  des  i n d i c e s  en présence  e c  en  

absence de pompageq 





Z 
L ' i n d i c e  a s s c c i é  à l a  r a i e  de sonde [16] e s t  de l a  forme 

ANo I+z s 4 M  
où AN e s t  d é f i n i  par  I%qua t ion  (I1032). Il s u f f i t  donc de r e t r anche r  

Q 
Z 

2 
AN 

obtenue par  r é s o l u t i o n  du système du t ab l eau  III. de la grandeur - 
B*z +4M 
La f i g u r e  38 i l l u s t r e  l e  r é s u l t a t  d'un c a l c u l  de ce type e n t r e p r i s  dans l e s  

cas  su ivan t s  : M '  = Oa5, z' = O ; M = 0 ,  1 ,  10, 20, 50, IO0 ; z - 10 e t  20. 

Qn remarque que l a  s a t u r a t i o n  théorique e s t  beaucoup moins progress ive  que 

ce l le  q u i  e s t  observée expérimentalement e t  que c e t t e  discordance e s t  g l u s  

importante  que c e l l e  qu i  a v a i t  d é j à  é t é  cons t a t ée  à propos des phénomènes de  

sa ruxa t i an  d 'absorp t ion  observés en ondes progress ives  ( f i gu res  32 e t  3 4 ) "  Ce 

£ai t d ~ i  t certainement ê t r e  a t t r i b u é  à 1 ' inhomogénéité de puissance de sonde 

qur  e s t  f a a b l e  en  guide d'onde ( v a r i a t i o n  r e l a t i v e  de 6 dB environ dans l e s  

é tudes  d 'absorp t ion)  mals  grande dans l e  spectromètre  à cav i t é .  

I V  - 5 - E f f e t s  dus à l ' inhomogénéi té  de puissance  de pompe, 

Aussi b i e n  dans l e s  é tudes en guide  d'onde où l ' a t t é n u a t i o n  de 

l a  pursaance de pompe e s t  de l ' o r d r e  de 10 dB que dans l e s  é tudes en  c a v i t é  

où l"hnhornag6néité de puissance e s t  encore p l u s  Importante ,  l e  paramètre de 

pompage e s t  t r è s  v a r i a b l e  su ivant  l a  l o c a l i s a t i o n  p a r t i c u l i è r e  de l a  molécule 

dans l a  cek luhe ,  La s i t u a t ~ o n  physique e s t  a s s e z  d i f f é r e n t e  dans l e s  c e l l u l e s  

en guide dkndde e t  en c a v i t é .  Dans l e  premier cas ,  l e s  molécules différemment 

I r r a d i e e s  a s n t  l o c a l i s é e s  à des e n d r o i t s  d i f f é r e n t s  e t  ne sont pas s u s c e p t i b l e s  

d%échanger de 1"nergi.e pa r  c o l l i s i o n .  Dans l e  second cas ,  au c o n t r a i r e ,  l e s  

molécules farcement pompées sont, s i t u é e s  à une d i s t a n c e  d 'environ un m i l l i -  

mètre de mobecules fa ib lement  pompées, Cet te  d i s t ance  é t a n t  du même ordre  de 

grandeur  qua l e  l i b r e  parcours  moyen des mo%écules aux press ions  u t i l i s é e s ,  

%es  échanges par c o l l i s i o n  e x i s t e n t  e t  r édu i sen t  probablement l e s  e f f e t s  

d1inbomogén6ité du pompage. 

Ces e f f e t s  sont  pa r t i cu l i è r emen t  importants  lorsque l e  paramètre 

de pompage a une a c t i o n  déterminante sur  l a  forme e t  l a  pos i t i on  des f i g u r e s  

d'aloscxption e t  de d i spe r s ion ,  C ' e s t  l e  cas  notamment des  études d 'absorp t ion  

2 Sa résonance de sonde, Suivant que M'  e s t  i n f é r i e u r  ou supér ieur  à 1,96, 

;an o b t i e n t  en effet ;  des  f i g u r e s  à maximum ou à minimum c e n t r a l  ; de ce f a i t ,  

11 n ' e s t  pas poss ib le  expérimentalement ( f i g u r e  18) d 'observer  l e a b s o r p t i o n  

independante de d \ r évue  théoriquement ( f i g u r e  21,  Pour i n t e r p r é t e r  l e  

+ é ~ u l % a r  expgrimental,  nous avons e n t r e p r i s  un c a l c u l  tenanc compte de l v a t t é -  

nuathan de la puissance de pompe (10 dB) dans l a  c e l l u l e  en guide d'onde, 





Le paramètre de pompage en un p o i n t  courant  de l a  c e l l u l e  d é f i n i  par  son 

absc i s se  R e s t  de l a  forme : 

M e  = M B  e - a l  go 
8 

(66) 

où R s k b t i e n t  fac i lement  compte-renu de l a  longueur de  l a  c e l l u l e  CL - 13 m-) 
0 

e t  de son a t t é n u a t i o n  : 

Il e s t  n é c e s s a i r e  dks t â rne r  l a  va l eu r  du paramètre de pompage M 4  à l ' e r ~ t r z e  
o 

de l a  ceLluXe qui  correspond à L'annulat ion du s i g n a l  d e t e c t é  à l a  résonance 

de pompe e t  de sonde ( c f .  ILI-2-11, En neg l igean t  l a  s a t u r a t i o n  de sonde, l a  

puissance absorbée dans ce cas  e s t  de  l a  forme : 

oia M9(2) est d é f i n i  pa r  (66).  On montre, au  p r i x  d'un c a l c u l  é l é m e n ~ a l r e  que 

l ' a b s o r p t i o n  en prgsence de pompage e s t  6 g a E à  c e l l e  observee es, son absence 

(Po) pour M q 0  nu l  ( s o l u t i o n  t r i v i a l e )  e t  : 

En e f f e c t u a n t ,  pour c e l l e  va l eu r  de My un c a l c u l  de l h b s o s p t l o n  
- o s  
p ( O , z i )  à Ja rGsonance de sonde, on peut  t r a c e r  l a  courbe de l a  f i g u r e  33, Le 

c a l c u l  de chaque po in t  de l a  courbe n é c e s s i t e  une i n t 6 g s a t i s n  sur  M T  qui e s t  

ekfec tuée  nunériquement par  l a  m6tki.ode de Simpson. Le pas  chofsa s u r  R e s t  de 

0,05 m, On remarque que l a  courbe c a l c u l é e  a b i en  l ' a s p e c t  a t t endu  {enregis -  

trement 50 de l a  f i g u r e  18 où l e  abso rp t ion  est  à compter posi t ivement  de haur 

en b a s ) ,  Le comportement l o i n  de l a  résonance de pompe e s t  du aux phénorn2nes 

gui  s e  produisent  dans La première p a r t i e  de l a  c e l l u l e  (M' s u p é r i e ~ ~ r  à 2,96 

s o i t  R compris e n t r e  0 e t  6,10 m) e t  l e  p i c  c e n t r a l  correspond aux moEécuSes 

faiblement  pompées qu i  s e  t rouvent  dans l e  r e s t e  de l a  c e l l u l e .  

Lorsque l e  r 2 e  du paramètre M' e s t  moins c r i t i q u e  que dans l e  

c a s  que nous venons d 'envisager ,  IRinhomogénéPté de l a  puissance de pompe se 

t r a d u i t  pa r  un élargissement  des  f i g u r e s  d ' abso rp t ion ,  Cet e f f e t  a S i e  observé 

expex-bmentalement s u r  I - ' e ~ t r a - ~ i ç  dans l e s  é tudes  à fréquence de pornpe f i x e  

e t  su r  l e s  f i g u r e s  d ' abso rp t ion  obtenues à fréquence de sonde f i x e .  On peut  

c ra indre  dans ce d e r n i e r  cas  des  deplacements des maximums d ' abso rp t ion  qu i  

r end ra i en t  caduque l e  procédé que nous avons r e t enu  pour l a  mesure du temps 

de r e l a x a t i o n  r ,  Nous montrons dans l ' appendice  III que l ' e r r e u r  correspon- 

dante  e s t  f a i b l e  ( i n f é r i e u r e  à 10 23.  





Notons cependant que l 'bnhomog6n6ité du pompage ne  permer pas  

d ' e x p l i q u e r  les  f k g ~ r e s  d t a b e n x p c i s n  fo r tement  d & p G t r t q u e s  ob tenues  en  @a- 

vbcé ( f i g u r e  30) ç3me e n  gutde d 'onde à f r é q u e n c e  d e  sonde f ~ x e  c r e s  é l o i g n é e  

d e  l a  r e s ~ n a n c e ,  Les c a l c u i s  e n t ~ e p æ i s  dans  c e  sens  on+ Gçhsué, On peat ' n t e r -  

p r 2 t e ~  ce t  échec en remarquant  que 10rsque z e s t  grand s e u l e s  l e s  zones où le 

pompage rir 6sergiaue c o n t r i b u e n t  à l R a b ~ o r p t ~ o n  ; Ie t i r a g e  de  la  figure 

d ' a b s o r p t i o n  v e r s  l a  fréquence xgdu i t e  z - g a g à  - z serait dG arx zones où 

l e  pasan t i t r e  d e  p m p a g e  e s t  p l u s  f a i b l e  mais  ces nones c o n t s l b u e n r  de f a ç o n  

n é g l i g e a b l e  à B Q a b a ~ r p t L o n ,  D e  mzme, l'examen d e  l a  courbe théorique 39 

montre que le plri ~ 2 n t r a P  a t t r  ibuG srsx mol%c~ales  Les rnç2?,ne ~ r r a d a é e s  par la  

pompe a une impai tance r e l a t ~ w e  m ~ i n d r e  que c e l l e  q u i  e s t  absesvge expi5::i- 

meatâlement (Enregia t remevt  50 d e  l a  f i g u r e  Pa), Les deuw e f f e é s  prEc&dents  
A 

v o n t  dans  Ie mgme sens et s g r n t e r p r a r e n r  en a t r r t b u a n c  un poxds rekarrf pl ' i s  

grand aux m a L 6 c o l e s  f a i b l ~ m e n r  pmp&ee- .  Kcuus J i as rk f ie rons  c e t c e  r ~ t e r p r i e t a t a o n  

e n  pnenanr en r p n s i d é r a t i o m  l a  dégénGrescent-e m des n iveaux  d y é n e s g r e  de l a  

m o l  écule ,  

I V  - 6 - Effets dus  2 l a  diZg6n6rescence m- 

L e s  caL=i~"L que nous avons e f 2 e c t u é s  a u s s i  b i e n  dans 1.e formal~sme 

de. l'opiiirateanr dTévo.lutBan que dans  ce3.u.à d e  la mol6cuEe h a b a l l g e  s u p p o s d l e s  
t 

niveaux dP6nerg:e d e  La m o l e r u l e  isolGe non dégénérCia" Nous nous proposons 

de prendre en sompoe l a  d6géni5rescence m qui e ? t  l e v é e  par  les  champs P l e c r r r q u e s  
- -- 

a p p l i q i ~ é s  r13j  !14] i962 1 . Les Cquatians généra,ler (14) e t  ( 3 3 )  r e s t e n t  

gvldernment val-&?es: m a l s  l a  base B e s t  de d i m e n s ~ o a  beauc~sap p l u s  grande,  D e  
RL. 

m a n i è r e  gGnéraIe,  Ibapérateu*.  composante d u  moment cIn6slquo +? si ri van^ une 

d i r e c t i o n  f i x e  d e  l ' e s p a c e  comanute avec l % m l l t o n i e n  de raymnemenr H e t  
R 

avec I v h m i l  tanien d e  Sis molEcule 1s.czl6e FE mais  ne copanure pas  avec I'hamil- 
5 

t o n i e n  tata1 H o  Cependant, dans le  c a s  p a r t i c u l i e r  où l a s  champs GZectrbques 

d e  pompe e t  d e  sonde o n t  mgme d i r e c t i o n  n o t e e  a ' z ,  on montre facxlement  que 

Itopérateur 3 c o r n u t e  avec 1s te rne  d ' l n b e æ a s t i o n  H e t  donc également avec  Hc 
2 1 

Si on se p l a c e  d ~ n s  l a  base d e s  kets p r o p r e s  communs à B 
2 

R' HS' J e c  JZ, 

la solut-hcn d e  L%quat ion ( 14 ) peu t  ç%er,rire sous l a  f ~ r m e  : 

* Nota s nous ne tenons  compte i c i  que du moment c i n e t i q u e  de  la malécule  

c a r  n o t r e  t rai tement  e s t  e q u l v a l e n t  à un t r a i t e m e n t  semi-c lass ique ,  



E l l e  exprime que l e  moment d i p o l a a r e  es t  l a  s s m e  d e s  c o n t r i b u t i o n s  ob tenues  

pour  chaque v a l e u r  du nombre quan t ique  m ,  I l  f a u t  n o t e r  que c e  r é s u l t a r  e s t  

116  à une d i s p o s i t i o n  r e l a t a v e  p a r t k ê u l l 2 r e  d e s  champs d e  sonde e t  de  pompe 

e t  n ' a  pas  un e a r a c t e r e  g é n é r a l  . En a p p l i q u a n t  ( 7  1) a u  s a l c u r  de l a  a b â o r p t ~ s n ,  

o n  montre f a a b ~ e m e n b  que : 

111 

où M(m) et, M'(m) son t  l e s  p a r m e t r e s  de s a t u r a t i o n  e t  de pompage a s s o c i é s  aux  
1 éb6ments de  mt r ice  4 2 )  m I P 13,m ' ef: .< 1 ,  m 1 î; 1 2 ,  rn Lx du moment d i p o l a i r e  

e t  où. P e s t  B%exprsssion de  l a  p u i s s a n c e  absorbée  o b t e n w d a n s  un c a l c u l  n6- 

g l i g e a n t  l a  dégénérescence m a  Remarquons que X 7 e f f e $  de l a  dégéngreseenêe se 

m a n i f e s t e  à ha k o i s  s u r  Xe pasamst re  d e  pompage M Y  e t  s u r  l e  parametre  de  sa- 

t u r a t i o n  Ho Ce deüxièsne e f f e t  souventr n é g i l g 6  es t  ~ m p o r t a r i r  mGme e n  I s a b -  

s e n c e  de  pb6nsmène de s a t u r a t i o n  car il pondthe % e s  composantes d e  I ' a b s o r p t n o n  

a s s o c b é e s  aux d i f f e r e n r e s  v a l e u r s  M *  (m) du paramètae  d e  pompage, 

Appliquons les r e s u l t a t s  p r6çéden ts  à n o t r e  c a s  p a r t i c u l i e r  Les 

é ta ts  p r o p r e s  1 1" , 1 2 ~  , / 3 ,  de la molécule i s o l é e  corxewpondent 2 des  

nombres quan t iques  d egaux à 6 , 6  e t  5 ,  Par  a p p l i c a t i o n  du R ~ ~ Q ~ & I W .  de  Wigner- 

~ c k a r k  g97] au p a r  un c a l c u l  d i r e c t  d e s  Gléments d e  m a t r i c e  d 'un ~ p é r a t e u r  

v e c t o r i e l  [ 98 ] ,  on o b t i e n t  f a c i l m e n t  : 

h 

ou c l l p j l  i s o n t  d e s  é2Gments d e m â t r i c e  r é d u i t s ,  

Remarquons q u ' i l  n ' e x i s t e  pas  d'61éments d e  m a t r i c e  (73) cor respondan t  

à m é g a l  à 6 ,  P a r  a i l l e u r s ,  l e  pa ramst re  de  pompage M ' C o )  e s t  n u l ,  La c o n t r i b u t i o n  

cor respondan tx  à B8absorprbon e s t  l a  meme e n  p résence  e t  e n  absence de pompage 

e t  n U a æ p a r â b é  pas expér imentalement  e n  r a i s o n  d e s  t e c h n i q u e s  employées. 

D e  %a d é f l n i t i - o n  g é n g r a l e  de paramètre  M e t  M s  e t  des  é q u a t i o n s  (33) 

e t  ( 7 4 1 ,  il r é s u l t e  immédiatement la p r o p r i R t é  : 

Compte-tenu d e s  remarques p rgceden tes ,  on p e u t  g ç r i r e  % k x p r e s s s l n  

(72) de l a  p u i s s a n c e  absorbée  sous  1% forme : 
5 

P I C  
m =  1 

P r ~ ( m )  , ~ ' ( m ) !  (761  



P ~ u r  o'btenlz les va leu r s  absoiues des  p a r m e t r e s  MCm) e t  M 7 $ m 3 ,  21 

esic n&,essa$re de conna^acre les élGrnesa", de matrice r6dilirs de 2 On les 

dédiiir; f a c i l e m e n t  (cf : i6< p .  72-73] d e s  tab!eaux d ' in rens i fG de raie -. T T  i-8- L- e t  d e s  d ~ n a é e s  specr r3ôcap iq r ies  LA., de S O ~  !, - - 0 ;  L - 3 3 9  
a b 

Dehye = 5 .3  1 0 ~ ~ '  M.K.S.A ; x = -C .94) .  Prztiq-iemenc, i ~ ' ' e s i -  plus avsnrageux 

d k ~ p ~ : l r n e s  M(m) e r  Mg(m) 3 j a r t j - r  des parmetres M er  M 9  ~ ~ n s a d G r &  dans %es  

r a l c t a l s  pr6c i iden t s  eç qua sçunir obtenus pa r  addi taon  des cpins.s> bu t l s i n e ;  M(m) 

e t  M g  (=ml c~rrespoxidant  aux d ivers lc :  7 d a 2 e ~ r s  de m .  On b ? , ç J b t ~ e ~ ~  immédiatement : 

Ili est Civident qrje la d6généresceaice m r é d g i s  F ~ r Î e m e n ~  bEe£fi.;acii=6 

du pompage, En p a x é i c u l i e r ,  on peu t  p r6c :~se r  Pa v a l e m  de M ~ u o r s e a p ~ n d a n f  

.5 IGêgalbt6 de5  a b ~ ~ o r p t x a n s  en  presence et en  absonce de pompage 2 La rgsonance 

de smde  e t  de pompe, E l l e  e s t  d é f i n i e  par  r 

En negl: geanb 13 sa tu ra t i an  d e  sonde,  on o b t i e n t  f d . c ~ l e m e n t  : 

RappeB~ns qu 'en negbigeaat ia d6igGaGrescemce in ce rosairat ass 

obtenu avec un p a ~ a n è t r e  de pompage M-gao 2 , 9 6 ,  N o t ~ n s  que le r é su l r a t  

( 7 9 )  ese  ppBlha es rcappo.cii avec les ~ ? s e ~ m z r ~ s s r s  d i rec tes  que ?*cm peu t  f a i r e  
= - 7  

$11 paramètre M' en evalrianr se champ Q'aectrioue de pamps daans ?a -,aZIule: '_8-, , 

36. en r6sarlte qsie ncrrs renzontrerons p2ur reccarnes compasances de 14 pxbs-arptlcn 

des valeurs de  p ~ r a m è r r e  d e  psnrpage M ' ( n i )  beaucoup pllas g;-snrles que ce l les  

renconcrézï dans les  ra lcu l s  prG-iSdents, 

Par ailheurr;, l e s  éqliaeions (77)  s o n t  bs.eax ronfnemes 2 ce que  nous 

atteadionso Lorsque %a s a t u r a t i o n  de sonde e s t  neglxgeab le ,  l ' a m p l i t u d e  re- 

l a c i v e  des d i f f iS r en t~s  csmposantss m de LBabsoæptiam e s t  p r o p o r t i o m a l i e  au 

pasam2caa, M(m$ qaai prend sa g l u a  g r a n d e  ~a:~eidr  pour l e s  composantes les  p l u s  

f arblernenb pompees - 



Valeur r e l a t i v e  

Nous avons e f f e c t u e  une e x p l o i t a t i o n  numérique de l ' exp res s ion  (76) 

compte-tenu d e s  expressions (77) de M(m) e t  Mym). 

Dans l e  cas  de f a i b l e s  pompages, on n'observe pas de d i f f é r e n c e  e n t r e  

l e s  r é s u l t a t s  obtenus en tenant  compte de l a  .dégénérescence m e t  en l a  négl i -  

geant ,  Ceci e s t  i l l u s t r é  par  l a  f i g u r e  40 r e l a t i v e  à une f i g u r e  d 'absorp t ion  

à fréquence de sonde f i x e  ( z  = 401, Les p o i n t s  (X) sont  c a l c u l e s  par  e x p l o i t a t i o n  

de (77) en adoptant  : 

La c ~ u r b e  e s t  obtenue par  l e  t r a i t emen t  h a b i t u e l  en  adoptant  une 

valeur  M-gale à 0 = 2 .  

En revanche, dans l e  cas  des  f o r t s  pompages ( f i g u r e  41 ; z = 40 ; 
2 

M'(m) - 30 rn ), ka dégénérescence e s t  levée par l e  champ de pompe e t  on d i s -  

t i n g u e  cinq composantes dans l a  f i g u r e  d 'absorp t ion ,  Ces composantes c l a s sées  

par  ordre  de fréquence de pompe c r o i s s a n t e  correspondent à m éga l  respectivement 

II £sut remarquer qu'une t e l l e  r é s o l u t i o n  e s t  d i f f i c i l e  5 met t r e  en évidence 

exp6rimentaIsmesat [la &96] E l l e  e s t  généralement masquée par  les e f f e t s  l i é s  

à 18inhomogén&itQ du champ de pompe, Ce phénomène e s t  analogue à c e l u i  observé 

en speetromé$rie  S tark  où l ' inhomogénéi té  du champ é l e c t r i q u e  s e  traduit par  

une p e r t e  s e n s i b l e  de r é s o l u t i o n  [991 . Pratiquement,  1 'homogénéité d u  un ehamp 

hyperfréquence e s t  beaucoup p lus  d i f f i c i l e  à m a î t r i s e r  que c e l l e  d'un ehamp 

s t a t i q u e ,  Dans le cas de c e l l u l e ,  s i  l e  paramètre de pompage M'cm] de l a  com- 

posante m de l ' a b s o r p t i o n  e s t  é g a l  à 30 m2 à l t e n t r 6 e  il n ' e s t  que de 3 m 2  

à I 5 e x % ~ é m i t 6  du guide. On observe donc un mélange des composantes assoc iées  

à des va l eu r s  d i f f é r e n t e s  de m.  Un c a l c u l  e f f e c t u é  dans c e s  condi t ions  e t  

t enant  compte à l a  f o i s  de 1% dégénérescence m e t  de l ' inhomogénéi té  du 

champ de pompe donne des r é s u l t a t s  conformes à ce que nous a t tendons  ( f igu re  4 2 , )  

On no te  en e f f e t  un é la rg issement  e t  une d b y m e t r i e  importante  de l a  f i g u r e  

d g  absorp t ion  ; l a  courbe t r a c é e  e n  p o i n t i l l é  e t  obtenue en nég l igean t  dégé- 

nérescence e t  a t t gnua t ion ,  f o u r n i t  un bon élément de comparaison, 







Figure 42 : Effet combiné de la dégénérescence m et de l'inhomogénéité de la puissance de pompe. 
En pointillé : courbe obtenue en négligeant ces deux effets. 



Gndfqucas egalement qu'en effectuant un c a l c u l  analogue des 

f igures  d ' a b s o r p ~ u n  obtenues 2 la résonance, on obtient un r e e u l t a t  en 

bien me il leu^ a c c ~ r d  avec les résultats expGrimentaux ( f igure  18) que c e l ~ x  

4ub a été obtenu en ne prenant en considGration que I'inbomogénglt6 du 

pompage ( f  Egure 3 9 )  . 



CONCLUSION 

N'erre 0';avâiI a permis d 'ob ten t r  un ensemble de r e s u l t a t s  t h é o r ~ y u e s  

e t  exp6r lme~ taux  assez  rmportanrs sur  le9 phén~mèaes de dispersion e t  de 

s a t u r a r T a n  dans les experiences de  double résonance e f f e c t u é e s  sus  deux 

transieions prGs antans un niveau âonimi~n, 

Du p i 3 ~ 3 f  de vue exg6rlmental ,  naus avons réalis6 ?a promBSre mase 

en &vi dence d u  -DE w r i a t i o n  d  "indice l i é e  aux phénomènes d e  double &sonance.  

Ce:tê premie~te mise en evidence s ' e s t  e f fec iuge  à l ' a i d e  d'un spectromètre  

à cel lbi le  en g - ~ r d e  dbncle conçu pour l e s  &;rudes d'absorption, En madiflan?. 

ce s p e c t r ~ m è ~ r e ~  en amêl ia ran t  s a  sens ib l l le i5  grâce à des modulateurs p l u s  

r e p i d o s  e t  d%s ampl i f i ca t eu r s  synchrones p ius  performants d'une p a r t ,  à des 

techniques d % ~ b a v t f  l7cnnage analagique e t  de d é t e c t i o n  superhécéxadyna 

d 'gt l r re  pa ; r i ,  c éo l r san t  un d r s p o s i t l f  de mesure 4-c d 5 n ç c r l p r i o n  atlr.arna- 

t i q u e  de friiq:ience, nous avgns pu p r é c i s e r  l a  forme des  f igures .  de d i spe r s ion  

en f s n c t i o n  d e  l a  fréquence de pompe 2 frequence de  sonde f r x e  % Cette 

f l g u ~ e  cmp;?xre de-m composantes : 

- une composante "cent ra le"  ssqrinétraque observée au vois inage  de 7 a f r6quenc.e 
, 6 dans  un domaine où I t a b s o r p t i o n  e s t  négl igeable .  

Q 

- une cornpgsante " l a t é r a l e "  antbsymétrique abservée au vois-inage. d e  la fréquence 

A c e t t e  fréquence, l e s  t r a n s i  t i ona  à deux quancums contxibuent  sens ~ b l e m e n t  

à 1 ' absarprion. gu i  présente  un maximum dans ce domaine, 

Nous avons é t u d i é  l y n f l u e n c e  du paramètre de  pompage M" s u r  1 'am- 

p l i t u d e  de ce9  deux composantes : 
I l  - La rompasante centra1.e" e s t  peu affecri5 par l a  v a l e u r  de M y  Son mplccude 

e s t  s e n s ~ b l e m e n t  constante  à f o r t  pompage e t  diminue tsGs Lentement avec M' 

à f a r b l e  pompage* 

- Au con t ra i re ,  Ba Eomposanre l a t g r a l e  augmente rap:demenr avec M' e t  d i s -  

p a r a T t  p r a t  lquement à f a i b l e  pompage, 

Un epec t rmi i t r e  à c a v l t e  nous a permis d 'g tendse  ces  r é s u l t a t s  dans 

I e  pas d ' m a  E~éqiîense de sonde t r S s  e lo ignée  de l a  Ergquence de rér;onanase 1 . 
o 

Les Citudes de  pbénam2nes l i é s  2 l a  s a t u r a t t o n  de sonde ont écé 

f a i t e s  2 fréquence de pompe f i x e  a i n s i  qu 'à  fréquence de sonde faxe,  



Les é tudes  du premier type ont  montré une s a t u r a t i o n  beaucoup p lus  r ap ide  de 

1-hbbsorption au  vois inage de l a  résonance de sonde (v % J  () que c e l l e  de 
0 

l'extra-pEaa ( + . ' =  3'i 9 V '  ) .  Ce r é s u l t a t  e s t  confirme par l e s  expériences 
O O 

du  secand type qu i  montrent que l e s  f i g u r e s  d k b a o r p t i o n  son t  peu a f f e c t é e s  

pa r  l a  s a t u r a t i o n  de sonde lorsque l a  f réquence de sonde c e s t  é lo ignée  de w . 
Q 

Nous avons également montré que, pour une fréquence v donnée, l e s  e f f e t s  

de  s a t u r a t i o n  son t  l i é s  à l a  va leur  absolue du paramètre de sonde M e t  non, 
% comme c e l a  es t  usuellement admis, a son importance comparée à c e l l e  du para- 

mstre  d e  pompage MY Nous avons pu a i n s i  observer  des  f i g u r e s  d 'absorp t ion  

exemptes de s a t u r a t i o n  gour des  va l eu r s  de M notablement supér ieures  à M'. 

Du po in t  de vue théorique,  nous avons développé deux formalismes 

pour i n t e r p r e t e r  nos r é s u l t a t s  expérimentaux. Le premier négl ige  t o u t  e f f e t  

de s a t u r a t i o n  de sonde. 61 e s t  basé su r  une u t i l i s a t i o n  de l e o p é r a t e u r  d'é- 

va lu t ion  dans l e  po in t  de vue d ' i n t e r a c t i o n  e t  nous a  permis un premler 

c a l r u l  de l ' i n d i c e  du gaz soumis à l a  double i r r a d i a t i o n .  Les r e s u l t a t s  de 

ce c a l c u l  cor robora ien t  par fa i tement  l e s  premiers r é s u l t a t s  expGrimentaux ob- 

tenus ,  Par a i l l e u r s ,  i l s  nous ont  f a i t  envisager  l ' e x i s t e n c e  d'une r e l a t i o n  

de Krame~fi-Kronig l i a n t  l a  d i spe r s ion  à l ' abso rp t ion .  Nous avons e t a b l l  e f feç-  

vivement c e t t e  r e l a t i o n  e t  l e  t r a c é  d'un diagramme de Cole-C~le  nous a  permis 

en p a r t i c u l  i e r  de montrer  que l e  prof il des  deux composantes de l ' abso rp t ion  

observées à fréquence de  pompe f i x e  é t a i e n t  pratiquement l o r e n t z l e n s .  

Le deuxième formadisme d e s t i n é  à prendre en compte l e s  phénomsnes 

de s a t u r a t t o n  de sonde met en jeu  l a  technique de l a  molécule h a b i l l é e  e t ,  

p l u s  préeis6mea%, de I b p é r a t e u r  d e n s i t é  h a b i l l e .  Il nous a  permis de recouper 

I k e s s e n c i e l  de nos r é s u l t a t s  expérimentaux. Les divergences observées on t  

p u  Ztre a t t r i b u é e s  à l ' inhomogénéité du pompage e t  aux e f f e t s  de dégénérescence 

m, S u r  ce d e r n i e r  po in t ,  un c a l c u l  e x p l i c i t e  a  montré que c e t  e f f e t  a f f e c t a i t  

non seulement le paramètre de pompage M' mais également l e  paramètre de sonde 

M A  

A l a  s u i t e  de n o t r e  t r a v a i l ,  nous d ispos ions  dtéléments  expérimentaux 

e t  théoriques q u i  nous o n t  permis d 'en t reprendre  un c e r t a i n  nombre d 'é tudes  

actuel2ement en  cour i .  En p a r t i c u l i e r ,  nous avons t i r é  p a r t i  de l a  s e n s i b i l i t é  

de no t r e  spectromètre  pour met t re  en évidence des v a r i a t i o n s  r e l a t i v e s  d'ab- 

so rp t ion  tres f a i b l e s  dans l e s  expériences de double résonance s u r  des t ran-  

sapions sans niveau commun ( 1 4 9 1 ,  %100] à l1063) e t  des déplacements trcès 

f a i b l e s  des  fréquences de t r a n s i t i o n  dus à un pompage non résonnant  P0d. 
Nous proposons comme i n t e r p r é t a t i o n  de ces  d e r n i e r s  e f f e t s  l % p p a r i t f o n  d'un 

- 
d i p z l e  i n d u i t  ( p o l a r i s a b i l î t é )  ou un e f f e t  S ta rk  quadrat ique moyen 11081 , 



Notre formal isme de l a  molGcube h a b ~  b l é e  p a r a i c  b i e n  adap te  au traitement de 

?P d e r n i e r  probIiZme, 

A teme, nous avons en  p r o j e t  ba r é a l i s a t i o n  d ' u n  spec t romSrr t  à 

d i  spersi 3n à deux b r a s  é q u i l i b r é s .  C e  spectrslrmgtre devrai t  nous p e r m e t t r e  

d \ ç * f ~ c s u e r  des mesares  d ' i n d i c e  dans an large domaine e x p é r ~ m e n t a i .  C e i  

rnesuxes é t a n ~  des mesures a b s o î u e s ,  nous espérons  a v o r r  actes par  ce biais 

l a  tenstiin de p a r t n r l o n  du gaz, Enf rn,  l e s  ca lculs  d%ffegts l ï 5 s  à l a  

d é g G n P r e s c ~ n ~ e  r ~ l  montrent  que la p o s s s b i l i t é  de r6s011d1-e l e  problcme en 

sépacânt  l es  r ~ n t z i b u t i o n s  des  d i v e r s e s  v a l e u r s  du nombre q u a a t l q u e  magne- 

t - q i l e  ntexBbte l o r s q u e  l e s  champs d e  p m p e  e t  de sonde s a n t  à polarzçaois 'n  

r e c t *  1 i g n e s  para"XeJes, Cette p a r t i c u l a r ~ c g  d i  s p a r a y t  en  champs c r o i s e s ,  

D'ores  e t  d6-jà3 nous avons r & a l < s &  l a  pxopagatron d e  champs c r v i s é ~  dans  

c n  eu3 de d  "onde e t  1' & t u d e  d e s  ph@nom&nes de  c o r r é l a t  i o n  anguPd~ re a t t e n d u s  

d ~ u r a l  iz pr6cenre-c lm grand i n t g r ê t  expiSrimenta1 et- thé~rique- 



A ~ ~ e n d i c e  - I - Contr ibut ion des termes non diagonaux de 9 ( t  ) dans l e  ca lcu l  
O 

de l a  s u s c e p t i b i l i t é  d i é l e c t r i q u e  dans l e  formalisme de  l ' opé ra t eu r  d'évo- 

lrixtlon. 

Nous nous l imi tons  2 un modèle 2. deux niveaux d ' éne rg i e  q u i  a  é té  

$&rit par a i l l e u r s  [34] . La. cont r ibu taon  à l a  va l eu r  moyenne < p >  gui  e s t  

négligée dans ce ca l cu l  e s t  de l a  forme : 

On exprime fac i lement  l 'é lément  de mat r ice  du moment d i p o l a i r e  dans 

l e  p o i n t  de vue d'Heisenberg 2 p a r t i r  des  éléments de ma t r i ce  de  l ' opé ra t eu r  

d%voIut ion  dans l e  po in t  de vue d ' i n t e r a c t i o n  c a l c u l é s  précédemment 1201 

Le c a l c u l  de P ( t o )  s % f f e a t u e  au premier ordre  par  r appor t  à 

X g  i n t e r a c t i o n  d i p o l a i r e .  
;H(to) /kT 

p( to)  " -H(t ) /kT ; H(tO) = Ho - FE s i n  w t  (3 )  
T r  e  

O 
O 

A c e t  e f f e t ,  on u t i l i s e  les r e l a t i o n s  approchées v a l a b l e s  au premier 

o rd re  e n  B [15] : - 
,1 

= eA + i e ( ~ - A ) A  e ~ A  
e  d  /\ ( 4 )  

' 0 

On en dgduit  l e s  éI.éments de mat r ice  de eAiB dans l a  base des  k e t s  

propres  In> de A (va leurs  propres  a  ) 
n  a a  

A+B a  n  m 
n S  + e  - e  5 n / e  l m : - = e  - n l B l m :  m a  - a  (5) 

xa rn 

En appl iquant  l a  r e l a t i o n  (5) au  c a l c u l  de  ~1 1 p (O) / 2 >, on 

o b t i e n t  : 

1 2  
UE s i n  w t 

O < 1 p (col 1 2 = - lp0 - p0) 
4 k w  

O 

Par s u b s t i t u t i o n  des r e s u l t a t ç  ( 2 )  e t  ( 6 )  en ( 1 ) ,  il v i e n t  : 



En s e  Limitant aux termes rgsonnants,  c ' es t -à -d i re  aux t e r n e s  de  

fréquence w, on peut exprimer l e s  d i f f é r e n t s  éléments d e  (7 )  : 

- i w  O 
O i(; i - i o t  i a  

e  u' u '  s i n  w t  'J - e  (cos y0 =t - s inyQ)  
2 

11 2  1 O - 2  2-f 

Compte-tenu de (8) e t  (9), l b x p r e s s i o n  ( 7 )  s ' é c r i t  : 

* 
-xlu ( t , t o )  9 

2xu = -  4 2 CI 
p  - p  - s i n  YO cos yOcos w t  

O 
Y 

CI 
2 - ( 1  - s i n 2  YB) s i n  u t  1 

Par un c a l c u l  d e  moyenne su r  l a  d i s t r f b u k f o n  des  chocs, on en dédu i r  

fac i lement  l e s  c o r r e c t i o n s  6 ~ '  e t  &XI' correspondantes  à appor te r  aux suscep- 

t i b i l i t é s  X' e t  X" c a l c u l é e s  en négl igeant  l e s  é2Gments non diagonaux . 

IL e s t  i n t é r e s s a n t  de p r é c i s e r  XYmportance r e l a t i v e  d e  ces  co r r ec t ions  A L '  

e t  Qx". On o b t i e n t  : 

Dans nos cond i t i ons  expérimentales ,  r e s t  de  l ' o r d r e  de Xâ micno- 

seconde e t  l e s  é c a r t s  w - w de lbordre  du Mégahertz, 13. en r é s u l t e  que 
O 

l k r r e e u r  r e l a t i v e  commise s u r  l a  puissance absorbée e t  su r  l ' i n d i c e  ne dépasse 
- 4 

pas 10 . Ceci j u s t i f i e  l 'approximation f a i t e .  



A~~endice TT - Mesure de la çensfbll~té du speetrometre par double modulation 

Le spectromètre à double modulation [611) c49] [7d I. f ~ u r n i t  un signai 

qui, moyennant certaines conditions, est p ropo r t i onne l  la diff t5rencr  d 4 h  

puissances absorbées aux fr6quençes w et L.! +&LO ou est h'excuvsein de 

fréquence caâsoa,xée à Pa modulation rapide, C e c i  est pxakiquexent: ri5alis6 en 

adoptant nine modulation cars& de frgquence p e t i t e  devant la idrgeur d +  Id 

raie étudiée, De plus, SI cette raie est asset  faible paur que le  produlr 

du coef ficient d'absorption du gaz par La kcngueur de La celXude s c i  r ao+aS- 

Flement inférieur à un, la signal est également proportionnel a la d i f f écence  

a ( ~ ) * A w )  - û(u) des coefficients d'absssptlonî A u x  pressions suffnsamerrs  

élevées pour que lsGlargfssement de Ca r a i e  soit dTi ess&ntlsilemenl atm C ~ L ~ C S  

molecule-malésule, le coefficient d'absorption &(AI) e s t  de la f o m e  e 

,kgmp9 & 
oU. . est m b r e  parcours  Royen des mmlésulss inversement porpor  tronnel 2 

la pression dans ces cond~tcions e t  CG A es t  îm paraniètre ssax&cr6ri.st~que de 

la transhtiora et qui a été caXcuL6 ou  meauri5 gour de nombreuses .ra-le:s, 

S i  l'excursion A ci: de fr6quense e s t  f a - C b l ~  devant la Barge~ir 2 

mi-hauteur de Ba sale ( 2 J : ) ,  Le signal enregistrg en double moduLatron est 

de la forme : 

La courbe représentasise présente l'aspect d'une krgure de dlspe-rs~oa, Soit 

/!A la différence des ordonnées du maximum et du mInimm d e  cette i:~.r-~z&e et 

6 ' ~  l'écart de fréquence correspondant, On etablit tscrlement les relaraeas : 

En choasissant une transicion dont le c o e f f ~ c î e n t  dtabssrp6i3n A 

est bhen connu, on peut, en réduisant l%xcursion AT*) se plar-RC d a ~ r ç  des 

conditions où k e  rapport signal sur bruit n est facilement mesuxabhe, De 

l f  information sur A, n et des mesures de A w  et 6u , on dédu l t  facilement 

Xa variation minimum SA q in  peut mett.re en évidence l e  speé t ranlètre avec un m 
rapport signal sur bruit égal à un. 



Expérimentalenent, r! e s r  avantageux d'utiliser des  -ral-ss f eu tk3  

(en rewpectanc cependant l a  condirion AL <h l j  don? les c i i e ~ f ~ ~ i e n c s  d ' ab -  

so rp t ion  sonic connus avec une b3nne prGc,isi3n. Far a1716ri~rs, dans - %  :.as9 les 

s ignaux parasites dus arnx var la t i s r i s  de t ra r i sn i ss~oa  de La ,: el. 1 = ~ ~ 1 1 é  

f a i b l e s  dtovan~t l e  s<gnaR u t i l e *  P o u r  se p l i - e r  dans Les c311d1L13nr% d.? L'ex-- 

pgra'ence de  double résonance, on adaprr, l a  n&me fréqu.-n:e de  ~ O $ E I P ? L ~  -17 

crarrge ( 4 , 5  kRZ) ,  La m&ne durée de haaayage I roi) s b r f  1 2  r r ~ z m e  ?9ri:isF6nëe de 

temps d ' a n t é g s a t i o n  5300 ms) . La aicadiil a t  13n caxrik e s t  e x r ç â ~  t e  at.i de ien  ~ c s g n s :  

synchuone PAR r21 drensron c k i n b r &  10 m17$ er mpll tLée nc;as 1-n aznpkxfrcateur 

l a r g e  bande (Philaps FM 5 j 1 3 )  avant  d ê + r e  appTl"quér à da O F , P ,  ; +;e l l l -cx  

s e r t  dYlnberpolateur  au synth6tascuw XUC, 6raO=n t 8 d i ~ f r 6 ~ u t  a ~ .  de ld r- haine 

d %sservissement,  di^ klyst i"3n de  onde, L a  Iréquzncta ~.rirernéd: al-re ds et:& 

chaîne d 'asserv iss+ment  e s t  flia~r_^i?~e p a r  U I L  deohxi6me 0 - F  P ,  C ~ ~ ~ T E B ~ C I P  pax Te 

slgaaal tz idngalânre  de balayage l e n t ,  Ce t re  s e p a y a t  ion csmp'ktr._ d e i  $ 3  giÏ.eux 

d e  balayage lent e-, de m c d ~ ~ b * c t i i a ; ~  zap7de s r m o i  i &.le I d  .~-~i:biz: JiLe , ~ é i  n f c r ;  e 

Notons que L Y n t r o d a c ~ l x n  di, La. rnad~.~:a~ : ~ i s  G * L L ~ ~  ki.;rils 12 t > - r ' n ~ % ~  G S ;  1 7  1 ~ x 4  21 

e "effectue dire~cemenr sa-ris P E L L Z L C  pdc in: . - J  .r\.,li E f,:t2-r~:t P~SX W L I I  1 a b - r ~ i d ~  - 
r e *  p k s s a n t e  ess 1.nsuffie;ant~ biglire 3 6 2  , L~lj-te ~ ~ ~ C ~ U ; J C . I I  pi  I ~ 6 %  : T :  - J I ~ C L : I ~  

que la rnodzll a t i u a  csrirga étsàat ccfiueaab S i x ~ r e i ~ t -  t P o ~ ~ ~ a ;  5% a l l  b! J3src-c~ s s 5 c j ~  ', l 

L 'excurs~ora eri. fréquence &ci\ c + ; ~ r e $ ~ ~ o n d a , r ~ c e  e ~ . :  ~ ~ S ; S . C E I ~ , I ~ E  pd-< 8:ç*s; 1 ~ 4 ~  re  a3 

2'a.mpIitude d e  La tensaori a drrée d p ~ ~ ~ q 0 ~ 1 e  -.=uqt;e--tenu d e  da 5ernsib1- 11-6 

en h e ~ t z  p a s  m i l l i v o l t  d r  1 % F ,P, 

La Shguae  4 3  ïre~r:ts?i,uoa t. leu en.~egist,.r-emc-',nt.e, c'htc:a!xa 2 ua;e p x e ~ s i : , ~ 3  

d.e 37 inTorr sus 1.3 transition i -7 2 di1 sui.d:u?x ,de i:6ibq:agle O C S ;  i .aract&rioke. 

p3.r a l r i  c..seff l.ci.errt d " a b s s x p t i o n  : 

- 1 
A - 5 < 5 -  IO-' çnk ( 5 )  

11s on t  &et éDbrenl~a p o u r  des  excsir s ?  sxls r epxder, il 1) 2 k.HZ "iaiû HZ 

e t  en &sence de modula t ion  Cas - O) h \ t 3 r e g ~ s i r b t m e a r  &B.Z eCs* rDa~rlilé eia 

fréquence g lace  nu d l s p o s a  f d e  mesune e?  d '~nsët J . ~  k~ot? automat - que dE,-:ir 

gxGcGdlrmment, On en  d g d u i ~  n 

244 k WZ 6: 

On e s ~ i m e  facilement Le r a p p o r t  sngnal  su r  h i u i c  Zn u c x l   san ni 

de4 X 4  tjn~e~istremerlt O ,  compte-tenu E a p ~ c x  t.8 de a ~ r i s i b i l ~ s - 6  dr f d e r e c â ; ~ c ~ n  i 





I)e ( 5 x 6 )  (7 ) ,  on ob?i,anc uzs êI.vtrl~irrio+~ de : s  017t.1~t 137) ~ 2 1 2  

d'absorption LAm s u s c e p t ~ b ~ . e  d ' 2 i r e  ml;;- i o  6vid.ince par = . ~ . 1 7 ;  5 p e c r ; c m h e  

Ce r6s.uita. t  a Cité v f ;~ iX ; i&  ?";IL- la ~nzme trai~1&~:ti.3hi 2 ds" ,~  p;:-e~-i:~::~s 

diffetentes de gaz et s u r  des  transit: ' ,  &ankg de :c'~famon.la.c, Remarqrtc-as 

:les raies les p l u s  in tenses  de. 18m~osz ia r .  ne tàa t i s f~n:  pa,? a 1 ,  c:s:~ir~.di.e~oii 

AL et ne sont  pas ut?. ..llaa.bles ccsmod&mt~at: poux W O . ~  d , 6 t ~ ~ r k n i s ; ~ i ~ . ~ . . ; L ~ ~ i  d e  

çençibf  a i  té, 



~ I ~ g g ~ ~ f - ~ - k & _  - D6termination du temps de r e l a x a t i o n  

Laes f i g u r e s  d%bsorptbon à fréquence de sonde f i x e  .i, dé fin^^ par  

z = 2 (L-L 1 ; présen ten t  un extremum pam u n e  frgqisence de pompe . r '  
O 

c a r a c t é r i s é e  par  z Q  = 2 7 ( u t - u ' , )  : z b s t  une fonc t ion  de z notée z t ( z ) .  

Nous avons effectiaé un c a l c u l  de z s ( z )  dans l e  cas  si3 l a  sa tu ra t ion  de sonde 

e s t  négl igée  e t  montré que, lo rsque  l e  parameere de pompage M' é t a i t  supé r i eu r  

à un, l a  fonctzon z "  ( a )  pri5sente t r o i s  zéros : 

On e x p l o i t e  c e t t e  p r s p r i 6 t é  pour e f f e c t u e r  une mesure du temps de 

r e l a x a t i o n  r . S i  M W  e s t  connu, la  r e l a t i o n  ( 1 )  permet de c a l c u l e r  i, les 

é c a r t s  de fréquence (.,-, ) é t a n t  meslarés par  simple comptage, Messelyn 
O 

a v a i t  u t i l ~ s é  ce r é s u l t a t  dans l e  cas  oc l e  p a r a m e t ~ e  de pompage M F  ess  

égal à %,96, condi t ion  fac i lement  r e p r o d i ~ c t ~ b l e  exp&usmencaiemens 

On peut  c r a ind re  sue  l a  r e l ab ion  (2) s o r t  inexacte des q u e  Pson 

tien+ compte de l 'j-nhomagénéité de M \ t  de la dGgénérescence m .  

Nous avons d  ' abqsd cons idéré  ? 9-r f lucnce  de 1 YinhomsgGn6i t g  de 

p ~ ~ p e  En adoptant  un pacamètre de pompage à l ' e n t r é e  de ?a c e l l u l e  @ a l  2 

6,302 correspondant à un p a r m - è ~ r e  de pompage moyen de 1.96, nous avons cal- 

culé  dans l e s  condi t ions  du paragraphe I V - 5  l a  fréquence rGSui!-e x du zero  

à a b s c i s s e  çtris~ement o o s i t l v e  de z ' ( z ) ,  On o b t i e n r  s 

2 =. 1 , 4 9  = 2 T - ( > - > J  1 
O 

c 31 

On en dédui t  une va leur  de l- qui  ne d ~ f f & r e  que de  7% de c e î l e  q u i  

r é s u l t e  de $2) 

Les c a l c u l s  sont  beaucoup p lus  langs des  que l ' o n  d6s t r e  t e n l r  

compte 5 La f o i s  de I "nhomogénéité de M Y  e t  de l a  dég&nGsescence m. Nous nous 

sommes coaitentés d b f f e ê t u e r  un c a l c u l  de zY pour z: 6gal  à 1 . 4  e t  à W,6. Les 

deux va l eu r s  de zZP obtenues é t a n t  de signe5çontraix19~ on a b o u t i t  a l n s i  à 

1 ' Xni5gal.i-té o 

. B,4 Ç. 2 n , ( ) - y ,  ) < E"6 
o  

(45 

Compte-tenu de l a  d i f f i c u l t é  de mesure de , on peut  êons idéres  

que l a  r e l a t i o n  ( 4 )  pennec de défini-r  D avec une p réc i s ion  s u f f i s a n t e  e t  que 

l a  r e l a t i o n  ( 2 )  obtenue en nég l igean t  t ou t  e f f e t  d'inhomogénéité e t  de dé- 

génére.scence fournit un r é s u l t a t  s a t i s f a i s a n t ,  



1 /T T 

( M H z )  ( I - L ~ )  

Figure 44 : Mesure du temps de relaxation. 



Expérimentalement, ba dêtermina.kion du temps de r e l a x a t i o n  : e n  

fonc t ion  de l a  press ion  p  e s t  illustrée par l a  f i g u r e  44. La valeur Simite 

de 1 / ~  aux press ions  évanescentes  p e u t  z t r e  a t t r l b u g e  aux chocs molécules- 

p a r o i s .  Nous avons amGillor6 l a  technique exp&r2rnencale en u t ~ l i s a n c  l s é c h ~ n -  

t i l l o n n e u r  P , A , R ,  TBH 9 e t  en t r a g a n t  l a  caurbe i' C 3 pour  les  va l eu r s  p o s i t i v e s  

e t  néga t ives  de z, T l  f a u t  s i g n a l e r  cependant que les  mesures son t  longues 

e t  d é l i c a t e s  ca r  l e s  é c a r t s  (<# '->, 9 sont f a ib l e s  devane la largeur de la 
Q 

f i g u r e  d 'absorp t ion .  Les r é s u l t a t s  obtenus sont  en  bon accord avec ceux 

de Messelyn compte-tenu des  dimensnona dnf fésentes  des  e e l l u l e a - .  
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